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1. Einleitung

Kiinstliche Beleuchtung ist eine wesentliche Voraussetzung fiir unser
modernes Leben, um die produktive Zeit tiber den Sonnenuntergang
hinaus zu verldngern, allerdings auch ziemlich energieaufwendig: So
wurden 2008 rund 3 Prozent der gesamten in Deutschland verbrauch-
ten Energie, d.h. alle Energietrdger eingerechnet, fiir Beleuchtung
aufgewendet. Gewerbebetriebe zahlen im Durchschnitt 41 Prozent ih-
rer Stromrechnung fiir elektrische Beleuchtung, Haushalte immerhin
noch knappe 9 Prozent [AEe11].

Im Rahmen von EU-Verordnungen wurden 2009 sowohl Haushal-
te [EKoga] als auch Industrie und Gewerbe [EKogb] zur Energie-
Einsparung angehalten, indem weniger effiziente Lichtquellen schritt-
weise nicht mehr vertrieben werden diirfen.

Deutlich effizienter als thermische Lichtquellen (Glithlampen) sind
Niederdruckentladungslampen (Leuchtstofflampen und Kompakt-Leu-
chtstofflampen) sowie halbleiterbasierte Quellen (LED: light-emitting
diode), in deren Effizienzsteigerung derzeit viel investiert wird (Kap.
2.1). Letztgenannte sind punktférmige Lichtquellen und werden zu-
néchst bevorzugt andere punktformige Quellen wie Glithlampen und
Hochdruckentladungslampen ersetzen [Banio]. Fiir die linear aus-
gedehnte Lichtquelle Leuchtstofflampe, wie sie fiir die grofiflichige
Beleuchtung nicht nur von Lagerhallen eingesetzt wird, werden LED-
Lampen mittelfristig nicht konkurrenzfahig sein, zumindest wenn sie
in bestehende Beleuchtungsanlagen eingebaut werden sollen. Dies liegt
am Preis, der einfachen Handhabbarkeit, der Langlebigkeit und der
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sehr guten Effizienz von Leuchtstofflampen [Devo8] (vgl. Kap. 2.3), fir

die ein kostspieliges Umrtisten auf LED-Quellen nicht rentabel ist.

Leuchtstofflampen sind traditionelle Beleuchtungsmittel, deren An-
fangsgriinde bis an den Anfang des 20.-Jahrhunderts zuriickgehen und
heute ausgereift erscheinen. Was sind dann die Motive der vorliegen-
den Arbeit, sich mit einem solchen Massenartikel zu beschaftigen ?

Diese Arbeit beschiftigt sich mit der Elektrodenregion, die fiir die
Aufrechterhaltung der Entladung entscheidend ist (Kap. 2.2) und eine
effiziente Lichterzeugung erst ermoglicht. Auch die Lampenlebensdau-
er von tiber 10.000 h wird entscheidend von der Emissionsfdhigkeit der
Elektrode bestimmt.

Die Elektroden in einer Gasentladungslampe sorgen fiir den elektri-
schen Anschluss des Entladungsplasmas an den dufleren Stromkreis.
In dieser Rolle als Schnittstelle von Festkorper und Plasma muss man
sowohl Aspekte der Elektrode als Festkorper, als auch deren Wechsel-
wirkung mit dem Plasma betrachten.

Die in Entladungslampen verwendete Elektrode ist eine Oxidelek-
trode, wie sie frither auch in Verstiarkerrohren eingesetzt worden ist.
In dieser Zeit wurde sie ausgiebig untersucht [SR28; HW43; HW50],
doch gingen mit dem Aufkommen des Transistors (Erfindung des
Bipolartransistors durch J. Bardeen, W. Brattain und W. Shockley 1947
[Arng8]) Grundlagenuntersuchungen daran zurtick.

Ein wesentliches Anliegen dieser Arbeit ist es, ein , Tor” zu diesem
alten gesammelten Wissen zu 6ffnen und einen Anschluss an Untersu-
chungen aus neuerer Zeit [Zha84; AFEgg9; MGSo4] zu schaffen (Kap. 3
und 4).

Aufgrund ihrer ausgiebigen Verwendung in Verstirkerrdhren, in
denen Vakuum herrscht, gibt es fiir diese Anwendung viele Untersu-
chungen, zu den Wechselwirkungen mit dem Plasma in einer Leucht-

stofflampe nur wenige. Die Untersuchung der thermischen Emission




von Oxidelektroden in einer realen Lampe ist eine weitere Intention
dieser Arbeit.

Eine geringe , Elektrodenaktivitdt”, d. h. Fahigkeit zur thermischen
Elektronenemission fiihrt in Folge von Plasma-Wechselwirkungen zu
einem erhohten Verlust von Emittermaterial und damit zu einer gerin-
geren Lampenlebensdauer (Kap. 5.1.1).

Deswegen wurde der Emitterverlust im laufenden Betrieb unter-
sucht. Hierzu wurde mittels eines Fabry-Perot-Interferometers die
Linienbreite der Bariumresonanzlinie bestimmt [HG10], um daraus auf
den Verlustmechanismus (Verdampfung oder Sputtern) von Barium
zu schlieflen (Kap. 5). Dabei wurden zum ersten Mal Untersuchungen
an Kompakt-Leuchtstofflampen mit einer komplizierteren Elektroden-
geometrie (Triple-Wendel Abb. 3.1 (b)) durchgefiihrt.

Der Arbeit liegt folgende Gliederung zugrunde:

Zundchst werden Grundlagen von Niederdruck-Entladungslampen
dargestellt (Kap. 2) und verschiedene Aspekte der Lampenelektrode
betrachtet (Kap. 3), die fiir das Verstdndnis der nachfolgenden Unter-
suchungen wichtig sind.

Nach diesen beiden einfiihrenden Kapiteln folgen die beiden zentra-
len Kapitel der vorliegenden Arbeit:

Kapitel 4 ist der Untersuchung der thermischen Emission von Elek-
tronen aus Oxidkathoden gewidmet. Zunichst werden die theoreti-
schen Grundlagen der Austrittsarbeit dargelegt, insbesondere wie die
einzelnen Beitrdge hierzu entstehen. Dabei wird stets ein enger Bezug
zu der allgemeinen Beschreibung von Oxidkathoden aus Kapitel 3
aufrechterhalten.

Danach wird erkldrt, wie verschiedene Emissionsmechanismen beim
realen Lampenbetrieb zusammenwirken. Dies ist grundlegend, um an-
schlieffend die Herausforderungen an das verwendete Messverfahren
zu verstehen, mit dem die rein thermische Emission in einer realen
Lampe ermittelt wird. Bei dieser Messung mittels der Richardson-




Einleitung

Geraden-Methode wird auch der Temperaturkoeffizient der Austritts-
arbeit berticksichtigt. Letzterer wurde in vorausgehenden Arbeiten
[Pau1o; Bau1o] nicht betrachtet und fiihrte zu unrealistisch kleinen
Werten fiir die Austrittsarbeit.

Als néchstes erfolgt eine Beschreibung der hergestellten Proben und
der erhaltenen experimentellen Ergebnisse. Bei der abschlieflenden
Diskussion wird das angewandte Messverfahren kritisch beurteilt und
hinterfragt, inwieweit damit bei den Bedingungen in einer Lampe eine
physikalische Bedeutung der gemessenen Grofien gewdahrleistet ist.

Im Kapitel 5 sollen schliefilich die gewonnenen Ergebnisse mit den
Fabry-Perot-Messungen in Verbindung gebracht werden.

Nach einer Beschreibung des Aufbaus wird griindlich auf die Aus-
wertung eingegangen, bei der der grofite Aufwand darin besteht, die
zusétzliche Linienverbreiterung durch den Aufbau herauszurechnen.
Hierzu wurde ein numerischer Algorithmus zur Berechnung der kom-
plexen Fehlerfunktion [Weig4] erstmalig auf die Auswertung von In-
terferometerdaten angewendet. Bei der Fehlerdiskussion wird auf die
Grenzen des optischen Aufbaus und der Interpretation der erhaltenen
Daten eingegangen.

Im Laufe der Arbeit haben sich viele interessante Aspekte ergeben.
Deswegen bilden den Abschluss einige Vorschldge, das altbekannte
Material der Oxidkathoden mit modernen Methoden der Festkorper-

physik zu untersuchen.




2. Quecksilber-Edelgas-Nieder-
druck-Entladungslampen

2.1. Leuchtstofflampen als
Lichtquellen

Um kiinstliches Licht zu erzeugen, benotigt man eine Quelle, die Pho-
tonen im sichtbaren Spektralbereich zwischen 400 und 800 nm emittiert.
Das menschliche Auge hat fiir das Tageslichtsehen mit den Zapfen als
Sinneszellen ein Empfindlichkeitsmaximum bei 555 nm [NEo4, S. 139
ff.]. Fur die elektrische Beleuchtung wurde historisch zuerst Tempera-
turstrahlung verwendet. Dabei wird ein Korper, die Wendel in einer
Glithlampe oder Halogenglithlampe, durch elektrischen Strom auf eine
Temperatur T erhitzt. Die Wendel emittiert dann ndherungsweise ein
Spektrum eines schwarzen Strahlers, dessen Wellenldangenmaximum
Am gemdfl dem Wien-Verschiebungsgesetz [NEo4, S. 631] bei

~2,8978-103 mK
- T

Am (2.1)

liegt.

Setzt man darin das Empfindlichkeitsmaximum ein, erhdlt man
T = 5221K, was in der Grolenordnung der Temperatur auf der Son-
nenoberfldche von 6000 K liegt [NEo4, S. 640]. M6chte man eine effizien-
te , Glithlampe” konstruieren, sollte die Wendel-Temperatur moglichst

nahe an der errechneten Temperatur liegen. Allerdings gibt es kein
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leitfahiges Material mit solch einem hohen Schmelzpunkt. Selbst wenn
man das hochschmelzende Wolfram verwendet (Schmelzpunkt 3695 K
[NEog, S. 641]), wird trotzdem nur 12 % der eingesetzten elektrischen
Leistung im sichtbaren Bereich abgestrahlt [SK92] (Kap. 2.3).

Eine wesentliche Effizienzsteigerung kann durch Verwendung von
Lumineszenz erreicht werden. Darunter versteht man die spontane
Emission elektromagnetischer Strahlung im infraroten, sichtbaren oder
ultravioletten Spektralbereich (UV) von elektronisch angeregten Zu-
standen, die zuvor durch Energieabsorption besetzt worden sind. Dabei
muss die Energieabgabe durch spontane Emission die rein thermische
Strahlung {ibersteigen [Kasos, S. 708].

Derzeit wird sehr viel an der Lichterzeugung aus organischen (OLED:
organic light-emitting diode) und anorganischen Halbleitern (LED) ge-
forscht [Fri11]. Die angeregten Zustdnde sind in diesem Fall Exzitonen,
Elektron-Loch-Paare, die bei der Rekombination Licht mit einer Ener-
gie entsprechend der Bandliicke zwischen Valenz- und Leitungsband
des Halbleiters abgeben (Band-Band-Ubergénge [Kasos, Kap. 8]).

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden Kompakt-Leuchtstoff-
lampen untersucht, das sind Niederdruck-Quecksilber-Entladungslam-
pen. Am englischen Begriff , fluorescent lamp* wird deutlich, dass auch
bei diesen Lampen Lumineszenz eine wichtige Rolle spielt, schlieslich
ist Lumineszenz ein Oberbegriff fiir , Fluoreszenz” und ,,Phosphores-
zenz”. Dies betrifft jedoch nur die Umwandlung von ultravioletter
Strahlung (UV) in sichtbares Licht im Leuchtstoff. Die UV-Strahlung
entsteht dabei in einer Gasentladung;:

Eine Leuchtstofflampe besteht aus einem Glasrohr aus UV-undurchlis-
sigem Glas, das mit 100-500Pa (1-5mbar) eines Edelgas-Gemisches
(Ar und Ne bzw. Ar und Kr) gefiillt ist (vgl. Abb. 2.1). In die Lampe
werden einige wenige Milligramm Quecksilber eingebracht (vgl. Kap.
2.3), dessen Dampfdruck bei Betriebstemperatur (Kap. 2.3) bei rund 1
Pa liegt.
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Der Ubergang von Elektronen in den Gasraum geschieht iiber 2
Oxidelektroden (vgl. Kap. 3). Nach aufien hin sind die Wendeln tiber
Glasdurchfithrungen mit jeweils 2 Anschlussstiften verbunden. Die
Glasdurchfiihrungen sind Metalldrihte, die gut vom Glas benetzt wer-
den und das gleiche Ausdehnungsverhalten wie Glas haben, damit die
Lampe vakuumdicht wird [SK92, S. 47]. Die Stifte stecken im Sockel
einer Leuchte, womit die Verbindung zum Vorschaltgerat bewerkstel-
ligt wird. Auf diese Weise kann eine defekte Lampe einfach entfernt
und ersetzt werden, ohne dass man neue Drahtverbindungen herstel-
len muss. Die Glasinnenwand ist mit einer oxidischen Schutzschicht
(meist Al,O5) tiberzogen, die eine Diffusion des Quecksilbers ins Glas
verhindern soll und aufierdem ultraviolette Strahlung, die nicht im
Leuchtstoff absorbiert wurde, in das Lampeninnere zuriickreflektiert
[SA12]. Auf dieser Schutzschicht haftet schliefllich der Leuchtstoff,
heutzutage meist Mehrbandenleuchtstoffe, die eine hohe Farbwieder-
gabe gewdhrleisten [Lis+o4].

Neben der langen Bauform gibt es noch Kompaktleuchtstofflampen
(KLL) mit einem oder mehreren zu U-formigen Bogen geformten Glas-
kolben [SK92]. Auch die haushaltsiibliche Energiesparlampe ist eine
Kompaktleuchtstofflampe, bei der das Vorschaltgerit im Schraubsockel
integriert ist. Auf diese Weise konnen Brennstellen bestiickt werden,
bei denen zuvor Glithlampen zum Einsatz kamen.

Nach dem Start der Lampe funktioniert sie folgendermafien (vgl.
Abb. 2.1):

Von der Elektrode werden thermisch Elektronen emittiert. Diese sto-
Ben mit den Quecksilberatomen inelastisch. Letztere werden angeregt
und emittieren bei der Riickkehr in den Grundzustand ein Photon
entsprechender Energie. Diese Strahlung im UV wird vom Leucht-
stoff in sichtbares Licht umgewandelt. Die zur Aufrechterhaltung der
Entladung notwendige Energie (Kap. 2.2) kann entweder {iber ein elek-
trisches Wechselfeld von aufien eingekoppelt werden, wie bei einer
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Netzanschluss

f=50Hz
Elektronisches
Vorschaltgerat f~40kHz
Sockelstifte Glasrohr Sockel
AN R
o o Hg*— Hg + hugy e
C — ¢ —»Hg\ . Iy
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Hg"

gl e @

¢ —He -

e
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Elektrode  (angedeutet)

Abb. 2.1.: Funktionsprinzip einer Hg-Niederdruck-Entladungslampe. Die Be-
triebsfrequenz von rund 40 kHz wird von einem elektronischen Vorschaltgeriit
erzeugt. Prozesse, die im Entladungsvolumen ablaufen, sind in schwarzer
Schrift: Die aus der Elektrode thermisch austretenden Elektronen fiithren durch
Elektronenstofs einerseits zur Anregung von Hg-Atomen (Hg*), die beim
Riickkehr in den Grundzustand UV-Licht emittieren (hvyy), andererseits
kommt es auch zur Stofionisation von Hg (Hg™). Diese dient zur Aufrecht-
erhaltung der Entladung, weil die Ladungstriger, Hg-Ionen und Elektronen,
ambipolar zur Glaswand diffundieren, dort rekombinieren (Kap. 2.2) und so
verloren gehen. Die Rekombination an der Oberfliche ist in griiner Schrift
dargestellt, genauso wie der fiir die Lichterzeugung wichtigste Prozess, nim-
lich die Umwandlung des UV-Lichts in sichtbares (hvy;s). Qssokes bezeichnet
die entstehende Wiirme infolge des dabei auftretenden Umwandlungsverlustes
(vgl. Stokes-Shift in Kap. 2.3).

elektrodenlosen Entladung [Lis+04], oder wie hier vorliegend durch
innere Elektroden.

Leuchtstofflampen (LL) diirfen nicht tiber einen ldngeren Zeitraum
an Gleichspannung (DC: direct current) betrieben werden, weil unter
DC axiale Kathaphorese auftritt: Unter dem Einfluss des konstanten
elektrischen Feldes wiirden Hg-lonen zur Kathode wandern und die

Verteilung des Hg wire nicht mehr homogen. Auf der der Anode zuge-
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wandten Seite der LL wiirde dann bevorzugt das Grundgas angeregt
werden und im Sichtbaren (rotlich-violett) leuchten.

Niederdruckentladungen benétigen eine Strombegrenzung, weil
sie einen negativen differentiellen Widerstand besitzen [SK9g2, S. 28
f.]. Eine leistungsstarke Spannungsquelle, d. h. mit gentigend hohem
Innenwiderstand, wiirde bei konstanter Spannung den Strom so lange
ansteigen lassen, bis die Lampe zerstort wird.

Fiir den Start sind hohe Spannungen notwendig, um durch Ziinden
eines Plasmas eine leitfdhige Verbindung zwischen den Elektroden
herzustellen [Lan+08; Pau1o]. Strombegrenzung und Start werden von
einem sogenannten Vorschaltgerit iibernommen, wobei heutzutage
meist elektronische Vorschaltgerate in Gebrauch sind. Diese bieten
neben einer hoheren Lampeneffizienz durch den Betrieb an Hochfre-
quenz (f ~ 40kHz) (Kap. 2.2) und einer kontrollierten Abschaltung am
Ende eines Lampenlebens (Kap. 3.2.2) weitere Vorteile wie beispiels-
weise den Betrieb an einem batteriegestiitzten Notstromnetz [SK9g2, S.
121 ff].

Der Begriff ,Gasentladung” bezieht sich auf historische Versuche,
bei denen Kondensatoren (Leidener Flaschen) in ein gasgefiilltes Gefaf3
hinein entladen wurden [Broos]. Die dabei auftretenden Leuchter-
scheinungen waren dabei schon frith Gegenstand wissenschaftlicher
Untersuchung. So nutzte Heinrich Geissler um 1850 in den nach ihm
benannten Rohren aus, dass durch die geschickte Wahl des Fiillgases
viele verschiedenen Farben erzeugt werden konnen. Diese , Neonroh-
ren” sind bekannt aus der Werbeindustrie [Way71, S. 11 f.]. Leider
werden auch heute noch LL héufig so bezeichnet, obwohl diese tiber-
wiegend gar kein Neon mehr enthalten.

Vielmehr sind Leuchtstofflampen Hg-Niederdruckentladungen und
wurden um 1900 von Peter Cooper-Hewitt entwickelt und bereits kom-
merziell vertrieben. In diesen wurde jedoch nur sichtbare Hg-Strahlung
ausgenutzt und dementsprechend ineffizient waren sie. In den 1920er-
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Jahren wurde festgestellt, dass ein optimaler Quecksilberdampfdruck
(vgl. Kap. 2.3) in einem Edelgas eine effiziente Umwandlung elektri-
scher Energie in UV-Licht zulasst.

Ein Durchbruch, diese UV-Strahlung in sichtbare umzuwandeln, ge-
lang 1942 mit der Entwicklung der Calcium-Halophosphat-Leuchtstoffe
[Lis+o4]. Fiir eine effiziente Einkopplung von Energie ist eine Elektrode
mit niedriger Austrittsarbeit notwendig (Kap. 2.2). Ende der 1930er Jah-
re standen langlebige Oxidelektroden (Kap. 3) zur Verfiigung [Way7y1,
S. 12]. Erst danach waren Leuchtstofflampen als Lichtquellen wettbe-

werbsféhig.

2.2. Plasmaphysikalische
Beschreibung

In dieser Arbeit wird die Elektrodenregion untersucht, die Schnitt-
stelle zwischen dem Plasma im Lampeninneren und dem Festkorper,
der Elektrode selbst. Um die Wechselwirkungen zu verstehen, die
zum Verlust von Emittermaterial fithren (Kap. 5) und stets wieder-
kehrende Begriffe wie Kathodenfall einzufiihren, soll nachfolgend die
Gasentladung beschrieben werden, bevor in Kap. 3.3 Eigenschaften der
Elektrode als Festkorper diskutiert werden.

Wir betrachten zunéchst den DC-Betrieb einer Lampe. Zwischen
Kathode und Anode liegt eine Potentialverteilung gemafs Abb. 2.2 (b)
vor. Wenn man den Leuchtstoff entfernt, kann man eine Schichtstruktur
der Leuchterscheinungen in der Lampe sehen (Abb. 2.2 (a)), wie sie fiir
Glimmentladungen typisch ist [Raig1, Kap. 8]. Eine Bogenentladung,
die in einer Leuchtstofflampe vorliegt, und eine Glimmentladung
unterscheiden sich nur in der Form der Elektronenbefreiung aus der
Elektrode. In der Bogenentladung geschieht diese thermisch, in der
Glimmentladung durch Sekundérprozesse (vgl. Kap. 4.1.2).

10



Plasmaphysikalische Beschreibung

—————

Faraday'scher Dunkelraum

Kathode
negatives Glimmlicht

positive Saule

(a) Sichtbare Entladungserscheinungen beim Betrieb einer Leucht-
stofflampe (LL) an Gleichspannung. Bei dem in LL herrschenden
Druck- und Potentialverhéltnissen sind die Kathodenschicht (Lange
ca. 0,00 mm [CST93]) und Anodenschicht (Lénge ca. 1 mm [Way71])
sehr klein, so dass insbesondere bei der hier vorliegenden Elektro-
dengeometrie keine weiteren Dunkelrdume vor Anode und Kathode
ausgemacht werden kénnen [Kapss; Raig1]. Das Glithen der Anode
wird durch die Aufheizung durch auftreffende Elektronen verur-
sacht. Der Entladungsstrom betrédgt hier ca. 300 mA.

~<— positive Sdule —>

<

Kathodenschicht
Anodenschicht

Anode

negatives Glimmlicht
(| Farady-Dunkelraum

Kathode

Kathodenfall

'

d

(b) Potentialverlauf in einer DC-betriebenen
Leuchtstofflampe. Die raumliche Ausdehnung der
Kathodenschicht und die Hohe des Kathodenfalles
ist tibertrieben dargestellt. Das Zustandekommen
der Struktur ist im Text erldutert.

Abb. 2.2.: Leuchterscheinungen und Potentialverlauf einer mit Gleichspan-
nung betriebenen Leuchtstofflampe
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Fir die Lichterzeugung entscheidend ist die positive Saule, ein
schwach ionisiertes Gas. Der Begriff positive Sdule ist historisch ge-
préagt, um sie vom negativen Glimmlicht abzugrenzen [Raigz, S. 168],
aber sie erfiillt mit der Quasineutralitit eine wichtige Eigenschaft eines
Plasmas.

Die positive Sédule ist ein Nichtgleichgewichtsplasma, weil aufgrund
der geringen Dichte die Stofiraten zu gering sind, dass es zu einer
Thermalisierung von Elektronen und Schwerteilchen, den Gasbestand-
teilen, kommen konnte [Dakg1]. Die effektive Elektronentemperatur
darin betrdgt ca. 11600 K bei einer Elektronendichte von 5 - 1017 m~3,
die Temperatur der Schwerteilchen betrdgt zwischen 300 und 700 K
[Lis+04]. In der Plasmaphysik werden Temperaturen haufig in eV an-
gegeben. Da wegen E = kpT ein eV rund 11600 K entspricht, betrdgt
die Elektronentemperatur in der positiven Sdule gerade ca. 1€V.

Das Plasma bleibt ohne stiandige Energiezufuhr von aufien nicht
bestehen, weil aufgrund ambipolarer Diffusion lonen und Elektronen
zur Wand diffundieren und dort rekombinieren. Ambipolare Diffusion
bedeutet, dass Ionen und Elektronen mit einer gemeinsamen Geschwin-
digkeit zur Wand diffundieren. Die Eigenschaften der positiven Sdule
werden entscheidend durch den ambipolaren Diffusionsverlust festge-
legt [Braoo; Dakg1]. Ambipolare Diffusion wird spédter im Text bei der
Beschreibung des Faraday’schen Dunkelraums niher erlautert.

Rekombination an der Wand ist der wichtigste Verlustkanal in Nie-
derdruckentladungen. Aufgrund der geringen Teilchendichte kann Re-
kombination im Volumen nahezu nicht vorkommen, denn zum einen
ist die Wahrscheinlichkeit fiir eine strahlende Rekombination (direkt,
oder kaskadenartig, Rekombinationsleuchten) sehr gering [Raig1], zum
anderen muss fiir eine DreierstofSrekombination, dem Umkehrprozess
zur Stoffionisation, aufgrund von Energie- und Impulserhaltung ein
drittes Teilchen beteiligt sein, das die freiwerdende Ionisationsenergie
aufnimmt [Kapss, S. 195 ff.]. Dies ist im Falle der Oberfléchenrekombi-
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nation das Glasrohr, das sich dadurch erwdrmt. Es kann auch zunichst
ein angeregtes Hg-Atom entstehen, die Wand nimmt in diesem Fall
den Unterschied zwischen Anregungs- und Ionisationsenergie auf.
Uber mehrere Zerfille entsteht dann Infrarotstrahlung [Fin64, S. 76].

Durch Ionisationsprozesse im Plasma muss der Verlust an Ladungs-
tragern ausgeglichen werden. Dies geschieht durch Stofle von Hg-
Atomen und Elektronen, deren Energie hoher als die lonisationsenergie
von Hg von 10,4 €V [Ral+11] ist. Da die Energie gemaf; einer Maxwell-
Verteilung um 1 eV verteilt ist, besitzen nur wenige die daftir notwen-
dige Ionisationsenergie. Die Energie erhalten sie in einem konstanten
elektrischen Feld von ca. 100V/m. Diese Feldstidrke ergibt sich fiir
einen geforderten Lampenstrom, typischerweise 300 mA, daraus, dass
ambipolare Diffusionsverluste am Rand gerade durch Ionisation im
Volumen ausgeglichen werden.

Das Edelgas-Gemisch in der Lampe ist wihrend des Betriebes nur
zu ca. 1 % ionisiert [Lis+o4] und nimmt die wichtige Rolle eines ,Puf-
fergases” ein: Zum einen kann man durch die Wahl des Fiillgases und
des Fiilldrucks den Ladungstragerverlust durch ambipolare Diffusion
einstellen. Dabei ist ein moglichst geringer Verlust fiir die Lichterzeu-
gung gar nicht wiinschenswert, denn bei einem geringeren Verlust
muss bei gegebenem Lampenstrom die Ionisationsrate sinken und
damit die Elektronentemperatur. Dadurch sinkt aber auch die Anre-
gungsrate von Hg und folglich die Lichterzeugung [Way71]. Weiterhin
verringert das Puffergas das Ionenbombardement auf die Elektroden
und den Leuchtstoff und streut abgesputtertes Emittermaterial auf
die Elektrode zurtiick. Da das , Lebensende” der Lampe in den meis-
ten Féllen mit dem Aufbrauchen von Emittermaterial erreicht ist und
nicht durch die Aufzehrung von Quecksilber, erhoht das Puffergas
die Lebensdauer der Lampe betrdchtlich. Zu guter Letzt erleichtert es
den Lampenstart, indem es die fiir den Start benétigte Spannung tiber
den Penning-Effekt verringert. Unter Penning-Effekt versteht man die
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Ionisation von Hg beim Stof$ mit metastabil angeregten Edelgasatomen
[RM74; Way71].

Die positive Sdule kann nicht unendlich ausgedehnt sein und besitzt
einen Rand. An einer Plasmagrenze entstehen immer Raumladungs-
schichten, meist mit dem englischen Begriff ,sheath” bezeichnet. Deren
genaue Eigenschaften hangen von den jeweiligen Spezifika von Wand
und Plasma ab [OHos; Allog]. Sheaths sind gewissermafien Oberfla-
chen eines Plasmas, in denen genauso eine , gestorte” Ladungsvertei-
lung vorliegt wie an Festkorperoberflachen (Kap. 4.1.1). In der LL gibt
es solche ,sheaths” an den beiden Elektroden und im Zwischengebiet
von Plasma und Glaswand.

Im Rahmen dieser Untersuchung ist die Grenzschicht zur Kathode
hin entscheidend, in Abb. 2.2 (b) mit Kathodenschicht bezeichnet: Die
Kathode ist negativ geladen, deswegen baut sich eine positive Raumla-
dung auf, um die Kathode abzuschirmen. Der Spannungsabfall zwi-
schen Kathode und dieser positiven Raumladung heifit Kathodenfall.
Die positive Raumladung ist in mehrfacher Hinsicht wichtig. Zunéchst
ist sie die Ursache fiir das elektrische Feld, um durch Schottky- und
Patch-Effekt feldverstarkte thermische Emission zu gewéhrleisten (vgl.
Kap. 4.1.2). In Kap. 4.1.4.1 wird gezeigt , wie durch ein gezieltes Abbau-
en der positiven Ladung auf die rein thermische Emission geschlossen
werden kann.

Weiterhin sorgt ein Strom von Ionen hin zur Kathode fiir die lokale
Aufheizung des Brennflecks (Kap. 4.1.2). Die aus der Elektrode austre-
tenden Elektronen werden zudem stark beschleunigt. Da die Raumla-
dungsschicht vor der Kathode diinner als die mittlere freie Wegldnge
der Elektronen ist, werden die Elektronen auf die volle Kathodenfall-
spannung beschleunigt, ohne einmal einen Stof erlitten zu haben, und
bilden einen Strahl an monoenergetischen , Beam”-Elektronen, der
fiir die hohe Ionisations- und Anregungsrate im negativen Glimm-

licht sorgt [CST93]. In diesem liegt eine negative Raumladung vor

14



Plasmaphysikalische Beschreibung

[Raig1, S. 169], die sich in der Bezeichnung dieses Entladungsbereichs
widerspiegelt.

Das negative Glimmlicht ist fiir eine selbsterhaltende Ladung, wie sie
in einer Leuchtstofflampe vorliegt, essentiell [Braoo]. Selbsterhaltend
heifst, dass die Erzeugungsrate von Ladungstriagern so grofs wie die
Verlustrate ist. Ist das Entladungsgefafs kiirzer als fiir die Ausbildung
eines negativen Glimmlichtes notwendig, so kann sich erst gar keine
selbsterhaltende Entladung ausbilden [Raig1]. Ist umgekehrt das Entla-
dungsgefafs langer als fiir die Ausbildung des negativen Glimmlichtes
notwendig, so kann eine positive Sdule entstehen.

Als Ubergangsregion zwischen dem negativen Glimmlicht und der
positiven Sdule fungiert der Faraday’sche Dunkelraum. Die Elektronen-
dichte im negativen Glimmlicht ist deutlich hoher als in der positiven
Séule, es entsteht ein Dichtegradient. Da die Elektronen den Gradienten
viel schneller durchqueren konnen als Ionen, entsteht ein ambipolares
elektrisches Feld, das Elektronen abbremst und Ionen beschleunigt
und so die ambipolare Diffusion von Ladungstrdgern in die positive
Sédule hinein bewirkt. Das ambipolare Feld wirkt entgegengesetzt zum
dufieren Feld und fiihrt zum Einbruch im axialen Potentialverlauf
(Abb. 2.2 (b)). Die Elektronen werden soweit abgebremst, dass sie keine
Anregung bewirken konnen, weswegen der Faraday’sche Dunkelraum
kein Licht emittiert. Im weiteren Verlauf wird der Dichtegradient und
das ambipolare Feld geringer, bis die Elektronen durch das duflere
Feld geniigend Energie fiir Anregungsprozesse gewinnen konnen. Dies
geschieht am Rand der positiven Sdule [CST93].

Je langer eine Leuchtstofflampe ist, desto grofer ist infolge des kon-
stanten Feldes in der positiven Saule der Spannungsabfall tiber der
Lampe, der von der dufleren Spannungsquelle aufgebracht werden
muss, aber desto grofier ist auch der erzeugte Lichtstrom. Die Katho-
denfallspannung hingegen ist unabhingig von der Lange der positiven
Sédule. Deswegen bleiben auch die ,Endenverluste” konstant, d. h. die
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Leistung die im Elektrodenbereich aufgebracht werden muss, um die
Entladung aufrechtzuerhalten. Sieht man nun den Spannungsabfall
tiber der positiven Saule als Nutzleistung an, dann steigt die Effizienz
einer Lampe mit ihrer Lange.

Die Kathodenfallspannung ist proportional zur notwendigen Ener-
gie, um Elektronen aus der Kathode zu befreien. Emittiert die Elektrode
diese weitgehend thermisch (Bogenentladung) so liegt der Kathoden-
fall bei rund 10 V. Durchlduft ein Elektron diesen Kathodenfall, hat es
gerade ausreichend Energie, um ein Hg-Atom zu ionisieren [Way71].
Dies wurde auch in einem Modell von Garner bestitigt [Garo8a].

Ist die thermische Emissionsfahigkeit eingeschrankt, muss der Anteil
an durch Sekundérprozesse emittierten Elektronen steigen. Dies hat
dann nicht nur einen Anstieg des Kathodenfalles und eine verringerte
Effizienz zur Folge, sondern auch einen erhohten Materialverlust an
der Elektrode (vgl. Kap. 5) mit einer folglich geringeren Lebensdauer.
Die Effizienz sinkt, weil mit dem Kathodenfall die iiber der Lampe
abfallende Spannung (Brennspannung) und die aufgenommene elek-
trische Leistung ansteigt, der abgegebene Lichtstrom jedoch konstant
bleibt.

Im ungiinstigsten Fall liegt gar keine thermische Emission mehr
vor, sondern nur noch Elektronenemission durch Sekundérprozesse.
Dann wiirde die Lampe in einer Glimmentladung mit Kathodenfall-
spannungen von einigen hundert Volt betrieben werden, was von den

Vorschaltgeraten aber nicht geleistet werden kann.

Da weiterhin eine (ausschliefslich) externe Heizung der Leuchtstoff-
lampen-Elektrode nicht in Frage kommt, wie das bei Verstarker-Rohren
der Fall ist, mussten erst selbstgeheizte Elektroden entwickelt werden,
die bei Stromdurchgang so heiff werden, dass sie ausreichend ther-
misch emittieren. Dies ermdglichte erst die niedrige Austrittsarbeit von
Erdalkalimetall-Oxiden (Kap. 3).
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Bislang wurde der DC-Fall betrachtet. Im HE-Betrieb bleibt jedoch
aufgrund der Trigheit der Ionen deren axialer Dichteverlauf konstant
und es bildet sich vor beiden Elektroden eine Struktur aus, die der
vor einer Kathode &hnlich ist. Die Ubergénge zwischen den Bereichen
(insbesondere dem Faraday’schen Dunkelraum) sind zwar nicht mehr
so deutlich, aber immer noch erkennbar [Garo8a]. Zudem wird die
Lichtausbeute vergleichbar mit DC-Betrieb [SK92, S. 67].

Im Vergleich zum Betrieb an 50 Hz gehen beim HE-Betrieb auch die
,Endenverluste” zurtick. Dies liegt daran, dass typische Zeitkonstanten
fiir die ambipolare Diffusion bei ca. 1 ms liegen [Way71, S. 110], typi-
sche Periodendauern der Versorgungsspannung allerdings bei 25 ps.
So bleibt insbesondere die Konzentration von Ionen im negativen
Glimmlicht wéahrend einer Periode konstant.

Bei Netzfrequenz ist unterhalb einer bestimmten Spannung die Feld-
starke fiir Ionisation zu gering, trotzdem gehen mit konstanter Rate
Ladungstrager durch ambipolare Diffusion verloren; es entsteht eine
stromlose Pause [SK92, S. 121]. In der nédchsten Halbwelle muss dann
erst die Spannung einen bestimmten Wert {iberschreiten, damit er-
neut Ionisation einsetzt. Um den geforderten Strom zu tragen, miissen
aber zuerst all die verlorenen Ladungstrager wieder ersetzt werden.
Deswegen ist beim 50-Hz-Betrieb der Kathodenfall im Mittel hoher.

2.3. Zur Ersetzbarkeit des
Quecksilbers

Mit einer Lichtausbeute von iiber 100 Im/w gehoren Leuchtstofflampen
zu den effizientesten Lichtquellen tiberhaupt [Lis+o04], die obendrein
noch eine gute Farbwiedergabe gewdhrleisten und vergleichsweise
preiswert sind. Zum Vergleich liegt die Lichtausbeute von Glithlampen
bei ca. 10 Im/W [DKVo7y]. Die Lichtausbeute (Einheit: Im /W) ist der
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mit der spektralen Empfindlichkeit der Rezeptoren im Auge gewich-
tete spektrale Strahlungsfluss einer Emissionsquelle bezogen auf die
aufgenommene elektrische Leistung [SK92, S. 14].

Wenn auch bislang aus Umweltschutzgriinden bereits grofle Anstren-
gungen unternommen worden sind, um den Hg-Gehalt zu reduzieren,
enthalten LL immer noch einige Milligramm von diesem giftigen
Schwermetall. Befinden sich auch wéhrend des Betriebes nur ca. 50 ng
in der Gasphase [Lis+04], so muss denoch eine hohere Dosierung er-
folgen, weil es wiahrend der Lebensdauer Verluste gibt, indem sich
Quecksilber in Leuchtstoff, Schutzschicht und Glas einlagert [SA12].

In diesem Abschnitt soll kurz auf die ausgezeichnete Stellung des
Quecksilbers und auf einige Schwierigkeiten bei dessen Ersetzung
eingegangen werden. Wie in Kap. 2.1 erortert, wird in einer Nieder-
druckentladung Linienstrahlung iiber einen Leuchtstoff in breitban-
dige sichtbare Strahlung umgewandelt. Ein breitbandiges Spektrum
ist Voraussetzung fiir eine gute Farbwiedergabe. So erreichen Na-
Niederdruck-Dampflampen in Strafsenunterfiihrungen mit ihrer Li-
nienstrahlung bei 589 nm, d.h. direkt im sichtbaren Spektrum, zwar
Lichtausbeuten von 2001m/w , sind aber aufgrund ihrer duflert gerin-
gen Farbwiedergabe nicht fiir die Allgemeinbeleuchtung einsetzbar
[Dakog1].

Eine Moglichkeit, ein breitbandiges Spektrum im Sichtbaren zu erhal-
ten besteht in der Erhohung des Fiilldruckes in der Lampe. Dies wird in
Hg-Hochdruck-Entladungslampen ausgenutzt, deren leistungsstérks-
te Vertreter aus der Beleuchtung von Stadien bekannt sind [Schoz].
Darauf soll im Folgenden jedoch nicht eingegangen werden, zumal
Hochdruckentladungen nicht die lineare Geometrie einer Niederdruck-
entladung zulassen.

"Auch die LED ist prinzipiell eine Punktlichtquelle, fiir OLEDs ist diese Einschrankung
nicht gegeben [Friz1].
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Die Umwandlungseffizienz einer Niederdruckentladung # kann
folgendermaflen dargestellt werden (vgl. auch [SDg8]):

AR
MR IL . (2.2)
S

Dabei ist g die Umwandlungseffizienz elektrischer Energie in Lini-
enstrahlung und g; die Quantenausbeute des Leuchtstoffs, d. h. das
Verhiltnis von emittierten zu absorbierten Photonen. Weiterhin steht
1-— % fiir den Stokes-Shift, den Umwandlungsverlust, der im Leucht-
stoff als Warme verloren geht, wenn ein Photon der Wellenldnge Ag
des Linienstrahlers in ein Photon im sichtbaren Bereich A; umgewan-
delt wird. Der Einfachheit soll A; auf das Maximum der Augenemp-
findlichkeitskurve bei 555 nm gesetzt werden, so dass Gl. (2.2) die
Lichtausbeute einer Quelle angibt, die nur 2,2-eV-Photonen emittieren
wiirde.

Gehen wir die einzelnen Faktoren zunéchst fiir die Leuchtstofflampe
durch: Bei einer Wandtemperatur von 42 °C kénnen bis zu 70 % der
eingesetzten elektrischen Energie fiir die Umwandlung in 254 und
185 nm Strahlung eingesetzt werden [MLgo] wobei die 254-nm-Linie
mit nahezu 9o % deutlich tiberwiegt [KKR63]. Dies liegt erstens dar-
an, dass bei dieser Wandtemperatur die optimale Hg-Dichte fiir die
Lichterzeugung erreicht ist. Zweitens sind die zu den beiden Linien
gehorenden Uberginge Resonanziiberginge, d. h. sie enden im Grund-
zustand und besitzen eine hohe Ubergangswahrscheinlichkeit. Drittens
ist die Lage von Niveaus im Termschema derart, dass nahezu die
gesamte eingekoppelte Energie in die Anregung einer einzigen Linie
uberfiihrt wird [Briiz]. g, ist fiir Leuchtstoffe in Leuchtstofflampen
nahezu eins [Uhr+o5].

Setzt man nun 77g = 0,6, g, = 1 und Agr = 254nm erhélt man 7 =
27 %: Mehr als ein Viertel der aufgenommenen elektrischen Leistung

wird als Strahlungsleistung im Maximum der Augenempfindlichkeit
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emittiert. Darauf ist die hohe Lichtausbeute der Niederdruckentladung
zurtickzufiihren, trotz des relativ groflen Stokes-Shifts.

Ein Hg-Ersatzstrahler muss folgende Anforderungen erfiillen (Vor-
trag zu [Liso8]):

¢ Es sollte ein Gas sein, oder ein Stoff mit einem ausreichenden
Dampfdruck bei Lampenbetriebstemperatur.

¢ Dessen (Resonanz-) Linien sollten moglichst im Sichtbaren oder
im nahen UV liegen.

* Das Resonanz-Niveau sollte hochstens halb so grofs wie das Ioni-
sationspotential sein, damit bevorzugt Anregung statt Ionisation
stattfindet.

* Die Substanz darf nicht mit dem EntladungsgefafS oder den

Elektroden chemisch reagieren.

Bislang werden all diese Forderungen nur vom Quecksilber erreicht.
Beispielsweise emittieren zwar in einer Barium-Argon Entladung Ba-
Atome und Ionen nahezu ,weifles” Licht” ohne Umwandlung durch
einen Leuchtstoff, das zudem fast im Maximum der Augenempfind-
lichkeit liegt, jedoch muss man das Entladungsgefafs auf goo-1100K
bringen um einen ausreichenden Barium-Partialdruck zu erzeugen
[Uhr+os]. Indiumhalogenid-Verbindungen emittieren zwar im nahen
UV, reagieren allerdings mit den Elektroden [Bri12].

Eine weitere Moglichkeit besteht in der Verwendung von reinen
Edelgas-Entladungen, deren Resonanzlinien jedoch im fernen UV lie-
gen. Vor allem bei Verwendung von Xenon, das eine Resonanzlinie
bei 147nm besitzt, sind #r zwischen 0,16 (experimentell) und o,46
(theoretisch) moglich [Uhr+os]. Aufgrund des grofien Stokes-Shifts
(1- % = 0,74) ist die Effizienz einer solchen Entladungslampe aber
gering.

Um Hg zu ersetzen, kann man auch an der zweiten Stufe des Lichter-

zeugungsprozesses ansetzen, der Umwandlung im Leuchtstoff. Theo-
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retisch ist es moglich, Infrarot-Strahlung in sichtbares Licht zu verwan-
deln, jedoch besitzen solche Up-Conversion-Leuchtstoffe nur Quanten-
ausbeuten von 6 % [Hopog]. Fiir die letztgenannte Xenon-Entladung
wire eine deutliche Effizienzsteigerung durch die Entwicklung eines
Quantensplitter-Leuchtstoffs moglich, der ein UV-Photon absorbiert
und mehrere im Sichtbaren emittiert. Ein solcher Leuchtstoff konnte
g1, > 1 erreichen, was bislang allerdings noch nicht gelang [Hopog].
Die hohe mogliche Effizienz von (zukiinftigen) LED-Leuchtmitteln
liegt in der Verringerung des Stokes-Shifts begriindet. In ,weifien”
LEDs wird emittiertes Licht im Bereich zwischen 330 und 450nm
aus dem pn-Ubergang mittels Leuchtstoffen in sichtbares verwandelt

[Hopog].
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3. Die Oxidelektrode

3.1. Anforderungen an Elektroden

Wie in Kap. 2.2 bereits dargelegt wurde, muss fiir die Aufrechterhal-
tung eines Plasmas Energie eingekoppelt werden. In LL geschieht dies,
indem tiber innere Elektroden elektrischer Strom durch das Plasma
getrieben wird [Braoo]. Dazu muss die Kathode Elektronen emittieren

und die Anode aufnehmen.
Die Elektrode muss verschiedenen Anforderungen gentigen:

Zundchst muss die Elektrode chemisch resistent gegentiber der Gas-
fullung sein (siehe Kap. 2.3). Weiterhin darf sie auch durch physikali-
sche Wechselwirkungen nicht beschiadigt werden. Dazu gehoren der
starke Temperaturanstieg beim Start von Raumtemperatur auf Betrieb-
stemperatur (Kap. 4.1.2) und der Energie-Eintrag einfallender Ionen
(Kap. 4.1.2).

Da eine Leuchtstofflampe mit Wechselspannung betrieben wird (Kap.
2.1), fungieren beide Elektroden abwechselnd als Anode und Kathode.
In der Kathodenphase findet thermische Emission von Elektronen statt,
wozu sie auf Emissionstemperatur gehalten werden muss. Die notwen-
dige Heizleistung geht auf Kosten der Effizienz des Gesamtsystems
und sollte deswegen moglichst gering sein.

Hierfiir ist eine moglichst kleine Kathode mit einer geringen Aus-
trittsarbeit vorteilhaft (Kap. 4.1.1). In der Anodenphase muss aber die
gleiche Elektrode den Elektronenstrom aufnehmen, wofiir eine mog-
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lichst grofie Anodenfldche besser ist. Deswegen ist ein Kompromiss
notig [Wayy1; Eleyi].

Letztlich ist auch der Aufwand fiir die grofitechnische Herstellung
von Bedeutung. So bieten beispielsweise Wolfram-Thorium-Kathoden
(Kap. 3.3.3) eine duflerst gleichmiflige Emission, sind aber von der
Herstellung bedeutend aufwendiger [Sim3o0].

Die Oxidelektrode erfiillt all diese Anforderungen.

Ihre Geschichte begann 1904 mit der Veroffentlichung eines Artikel
in den Annalen der Physik [Weho4] durch Arthur Wehnelt (1871-1944).
Bei seinen Untersuchungen an Gasentladungen stellte er fest, dass
die gleiche Elektronenemission, die bei einem Platindraht bei 1400 °C
auftrat, bei dessen Bedeckung mit Erdalkalimetalloxiden (BaO, CaO)
schon unter 1000 °C auftrat. Folglich muss die Austrittsarbeit gesunken
sein. Von diesen Oxiden hat der Elektrodentyp seinen Namen.

Die Oxidkathode ist wihrend Herstellung und Betrieb anfillig fiir
,Vergiftungen”. Dieser Begriff beschreibt die Verminderung ihrer Funk-
tionsfahigkeit durch chemische Reaktionen gasférmiger Substanzen,
wie beispielsweise Sauerstoff, mit dem Kathodenmaterial [HW50]. Sol-
che Gase miissen vor dem Abschmelzen der Glasrohre entfernt werden
(cf. Kap. 3.3.1). Deswegen erlaubten erst Fortschritte in der Vakuum-
technik den Einsatz von Oxidelektroden in Verstiarkerrohren, wo sie
dann zunehmend die Wolfram-Thorium-Kathode verdrangten [HW50],
weil sie geringere Heizleistungen erforderten und langlebiger waren
[Sim30].

Als weitere Anwendung im Hochvakuumbereich wurden Oxid-
kathoden spiter in den Kathodenstrahlrshren von Fernsehern und
Monitoren verwendet [GEo5].

Ubrigens ist Wehnelt neben seiner Entdeckung der Oxidkathode fiir
Kathodenstrahlrohren noch in zweiter Hinsicht bedeutsam, denn nach
ihm ist auch der Metallzylinder zur Fokussierung von Elektronenstrah-
len benannt [GEos5].

24



Die Verwendung der Oxidelektrode in Leuchtstofflampen

Durch die Entwicklung in der Halbleitertechnik wurde die Verstér-
kerrohre verdriangt und auch ihre Verwendung in Kathodenstrahl-
rohren ist stark riickldufig. Fiir die Erzeugung von Schwingungen
im Terahertz-Bereich mit hoher Leistung sind noch immer Réhren in
Verwendung [Wan+11].

Da gasgefiillte Gleichrichter [HW50] nicht mehr verwendet werden,
ist die Verwendung in Leuchtstoff- und Energiesparlampen nun die
einzige, aber duflerst verbreitete Anwendung in einer Gasentladung.

In einer Leuchtstofflampe ist die gleichméfiige Emission einer Ka-
thode weniger wichtig als in einer Verstarkerrohre. Deswegen findet
man auch die meiste Literatur aus der Zeit, als die Oxidkathode in
einer Verstirkerrohre eingesetzt wurde, sie verhalt sich jedoch unter

Gasatmosphare anders (vgl. Kap 4.3.2).

3.2. Die Verwendung der
Oxidelektrode in
Leuchtstofflampen

3.2.1. Aufbau und Herstellung

Eine Oxidelektrode besteht aus einem Unterlagemetall und einer funk-
tionalen Beschichtung, dem eigentlich emittierenden Oxid. In Leucht-
stofflampen ist das Unterlagemetall Wolfram in Form eines diinnen
Drahts (Durchmesser ca. 15 um). Dieser wird um einen etwas dickeren
Kerndraht (Durchmesser ca. 40 pum) gewickelt’. Der umflochtene Draht
wird nochmals aufgewickelt, man erhilt eine sogenannte Stabwendel
(Abb. 3.1 (a)). Wird diese dann wiederum aufgewickelt, ist das Ergebnis

'Die angegebenen Durchmesser beziehen sich auf die hier untersuchten Triple-Wendeln,
vgl. [Hoe+o2, Abb. 2].
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eine Triple-Wendel (Abb. 3.1 (b)), bei der der Draht letztlich dreifach
(,,triple”) gewendelt ist.

Die Wolframwendel hat drei Aufgaben. Sie dient erstens als leit-
fahige Verbindung zur Oxidschicht, stellt zweitens durch ihre grofie
Oberflache, die sich durch die Kombination aus dickem und diinnen
Draht ergibt, eine gute Anbindung der Oxidschicht sicher und gibt ihr
mechanische Stabilitdt, und fungiert drittens als chemischer , Aktiva-
tor” der Oxidschicht [Hoe+02], ohne den die Elektrode nicht einsetzbar
ist (Kap. 3.3.1). Weil Wolfram selbst ein guter Aktivator ist, entféllt
der Zusatz anderer Aktivatoren wie Aluminium oder Silizium, wie es
bei z. B. bei den Hochvakuumroéhren mit Nickelunterlage der Fall ist
[PRos5]?. Die Wahl des hochschmelzenden Wolframs hatte zudem den
Vorteil, dass Erfahrungen aus dem Ziehen von feinen Wolframdrahten
in der Glithlampenherstellung tibernommen werden konnten.

Der Uberzug aus den Oxiden der Erdalkalimetalle Barium, Stron-
tium und Calcium ist hygroskopisch und kann deswegen nicht Luft
ausgesetzt werden. Dabei wiirden Hydoxide oder Karbonate entstehen
[HW5o].

Deswegen werden zundchst die Karbonate dieser Metalle in einer
Mischung aus einem organischen Losungsmittel und dem Bindemittel
Nitrozellulose [HMW49] durch Eintauchen, Aufsprithen oder Kata-
phorese [Ele71] auf die Wolfram-Wendel gebracht. Man benétigt ein
organisches Losungsmittel, weil Karbonate in Wasser schlecht 16slich
sind [Rieg9].

Mittels der Reaktion, meist als Abbrennen bezeichnet [HW50]

MCO; — MO +CO, M = Ba, Sr, Ca (3.1)

2In Verstarkerrohren wird Nickel in Form von Draht oder Biandern verwendet. Nickel
wird fiir diese Anwendung bevorzugt, weil es tiber der Lebensdauer einer Verstarker-
rohre eine stets gleichmafiige Emission gewahrleistet [HW5o0].
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(i
1000,004m

Glasdurchfiihrung|

(b) Triple-Elektrode

Abb. 3.1.: In Entladungslampen verwendetete Wendeltypen. Die Wolfram-
Elektrode ist mit dem Glasdurchfiihrungsdraht (vgl. Abb. 2.1) verklemmt. Die
kompaktere Triple-Wendel wird meistens in Energiesparlampen eingesetzt, die
einen geringeren Rohrdurchmesser als Leuchtstofflampen besitzen.

erfolgt die Umwandlung der Karbonate in Oxide. Die Zersetzung von
BaCOj; beginnt zwischen 800-9oo °C [HCE52], die anderen Karbonate
zersetzen sich bereits bei geringeren Temperaturen [HW5o, S. 54]. Die
notwendige Temperaturerhohung geschieht durch Stromdurchgang
durch die Wolframwendel (vgl. Kap. 4.2.1).

Mischkristalle aus allen drei Erdalkalimetalloxiden besitzen die ge-
ringste Austrittsarbeit [Zha84], wobei fiir die Erniedrigung im wesent-
lichen Barium verantwortlich ist (vgl. Kap. 3.3.1). Strontium erniedrigt
den Dampfdruck der Aktivierungsreaktion Gl. (3.2) [RR57]. So wird
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der Vorrat an BaO nicht so schnell aufgebraucht und die Lebensdauer
verldngert. Zudem ist ein reiner BaO-Emitter ungtinstiger in der Her-
stellung, weil das Abbrennen langsamer geschehen muss. Denn falls
das Karbonat zu heifs wird, bevor ein Grof$teil in das Oxid tiberfiihrt
worden ist, entsteht als Zwischenverbindung ein basisches Karbonat,
das bei 9oo °C schmilzt [Boeo6] und von der Wendel tropft [HW5o0, S. 60
f.] [RR57]. Durch CaO wird hauptsédchlich die Stabilitdt der Elektrode
beim Start geférdert [HW5o, S. 130].

Der Emitter-Mischung wird auch ein kleiner Anteil an ZrO, zuge-
fugt [Ele71]. Durch diesen Zusatz wurde die Lebensdauer mehr als
verdoppelt, und die Endenschwiérzung ging deutlich zuriick [Lows1].
Die Endenschwarzung wird durch Niederschlag von Emittermaterial
auf den Leuchtstoff in der Nahe der Elektrode verursacht. Waymouth
[Way71, S. 77] fiihrt den Lebensdaueranstieg auf eine verringerte Ver-
dampfung zuriick, Shi [Shig3, Kap. 3] schliefit aus Rontgenbeugungs-
experimenten, dass entstehendes Bariumzirkonat (BaZrO;), eine hoch-
schmelzende, harte Keramik, auf der Elektrodenoberfldche eine porose
Struktur bildet, die die Elektrode widerstandsfdhiger gegen Sputtern
durch hochenergetische Ionen macht (vgl. Kap. 5.1.1). CaZrO; wurde
in dieser Untersuchung nicht nachgewiesen, weil dessen Bildungstem-
peratur von 2000 °C weder wéhrend der Herstellung noch im Betrieb
der Lampe erreicht wird.

Wegen der Hygroskopizitdt der Oxide und der , vergiftenden” Wir-
kung des Luftsauerstoffs (Kap. 3.3.1) kann das Umwandeln der Kar-
bonate nur unter Edelgasatmosphére geschehen. Fiir das Abpumpen
muss die Elektrode aber bereits in den Glaskolben eingeschmolzen
sein. Trotz der beim Einschmelzen auftretenden hohen Temperatur
muss gewdhrleistet sein, dass noch keine Zersetzung der Karbonate
erfolgt (vgl. Kap. 4.2.1).

Auflerdem muss Aufheizen, Abpumpen des entstehenden CO,, und
das notige Sptilen mit Edelgas, um den Druck wieder in einen Bereich
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zu bringen, in dem schnell abgepumpt werden kann [Ele71], zeitlich
synchronisiert ablaufen.

Ein reiner BaO-Kristall wére ein Isolator und somit nicht emissionsfa-
hig. Jedoch bildet sich ab ca. 1000 °C [HCE52] bereits eine Fehlordnung
aufgrund der Reduktion des BaO gemaf3

6BaO+W — BagyWO¢ +3Ba (3.2)

aus, die fiir die Emissionseigenschaften verantwortlich ist (Kap. 3.3.1).
Dies ist die Aktivierungsreaktion3.

Die Temperaturerhohung am Beginn des Abbrennens (Gl. (3.1)) hat
rasch zu erfolgen, denn die Reaktion

BaCO; +W — BayWO, +3CO (3.3)

ist thermodynamisch begtinstigt [Rit53; RR57]. Bei dieser Reaktion
wird eine Zwischenschicht aus Wolframat zwischen Wolfram und BaO
gebildet, aber kein freies Barium.

Aufierdem begiinstigt ein zu niedriger Druck die letztgenannte Re-
aktion. Nach Lehmann [Leh12] wurden bei Versuchen im Labor nur
funktionslose Elektroden erhalten, falls der Druck wihrend der Formie-
rung lediglich ca. 1077 ... 107> mbar betrug, fiir einen etwas hoheren
Druck, der bereits mit einer Vorpumpe erreicht wird, ca. 103 mbar,
war dies nicht der Fall. Dies steht auch in Einklang mit [HCE52].

Durch den Kohlenstoff im Bindemittel, das bereits bei einigen hun-
dert Grad zerfallt [HW5o, S. 63], kann eine zusétzliche Reduktion von

3Im deutschen Sprachraum wird meist nicht zwischen ,Abbrennen” und , Aktivierung”
unterschieden, sondern zusammenfassend von ,Formierung” gesprochen, weil dies im
gleichen Produktionsschritt geschieht. Im Englischen werden die Begriffe ,breakdown”
und ,,activation” benutzt.
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BaO erfolgen [PRos].

BaO+C — Ba+2CO (3-4)

3.2.2. Verhalten wahrend der Lebensdauer
und Betriebsphasen

Direkt nach der Herstellung ist die Emitterschicht noch nicht homo-
gen, deswegen dndern sich elektrische und photometrische Daten im
Lampenbetrieb. Aus diesem Grund wird in der IEC-Norm# 60901
eine Einbrennzeit von 100h im ungedimmten Zustand vorgeschrie-
ben [Osr11], nach der sich die Lampe sicherlich stabilisiert hat. In
dieser Zeit lduft die Aktivierungsreaktion (Gl. (3.2)) noch weiter, bis
ein Gleichgewichtszustand von Bariumerzeugung und -verlust an der
Grenzflache zum Plasma erreicht ist. Wahrend der kompletten Lebens-
dauer muss die Produktion des stochiometrischen Ba-Uberschusses
und die Verdampfung von Barium im Gleichgewicht stehen [Kiih58b]
(Kap. 3.3.1).

Das entstehende Wolframat zersetzt sich nicht mehr und wirkt als
Sperrschicht (Dicke ca. 4 pm dick [Hers8]), um die Reaktionsrate der
Gleichung (3.2) abzubremsen>. Andernfalls wiirde das BaO komplett
durchreagieren. Innerhalb von 1000 h wiére all das entstandene Barium
verdampft und das Ende der Lampenlebensdauer erreicht [Wayy1;
Shigs].

Der Brennfleck (vgl. Kap. 4.1.2), d.h. die Stelle auf der Elektrode,
von der die meisten Elektronen emittiert werden, setzt an der Stelle mit

4von engl. International Electrotechnical Commission [Ele71]

5vgl. auch Rasterelektronenbild in [Hoe+02, Abb. 2]. Auf die Moglichkeit, dass durch die
Sperrschicht ein Gleichrichtereffekt auftreten kann [HW50], wie bei einer Metall-Isolator-
Halbleiter-Schichtstruktur in einem MOSFET (metal-oxide-semiconductor field-effect
transistor) wird hier nicht eingegangen, ebenso wenig wie auf den moglichen Schottky-
Kontakt an der Grenzflache Unterlagemetall-Oxidschicht.
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der kleinsten Austrittsarbeit an, wodurch es wihrend der Lebensdauer
zum Wandern des Brennflecks kommt.

Das Ende der Lampenlebensdauer ist erreicht, wenn eine Verschie-
bung des Gleichgewichts hin zum Verlust von Barium eintritt. Der
Verlust geschieht durch die bereits erwidhnte Verdampfung, oder bei
schlecht emittierenden Lampen durch Sputtern (Kap. 5.1.1).

Ist die Elektrode nicht mehr emissionsfahig, steigt der Kathodenfall
und damit die Brennspannung an (Kap. 2.2), bis die Entladung nicht
mehr aufrechterhalten werden kann. Dies wird von einem modernen
Vorschaltgerit erkannt, das dann die Lampe bereits vorher abschaltet
[Leso2], so dass ein ,Blinken” der Lampe, wie es bei konventionellen

Vorschaltgerdten vorkommt, vermieden wird.

3.3. Physikalische Beschreibung der
Oxidkathode

3.3.1. Halbleiterbild

Bis heute [GEo5] ist noch kein einheitliches Modell entwickelt worden,
mit dem sdmtliche Eigenschaften der Oxidkathode erklart werden
konnen. Im Laufe des 20.-Jahrhunderts wurden mehrere Modelle ent-
wickelt.

Stets wiederkehrende Begriffe in der Oxidkathodenliteratur, die
auch in dieser Arbeit bereits gefallen sind, sind , Aktivierung” und
»Vergiftung”. Nach der Umsetzung der Karbonate sind Leitfahigkeit
und Emissionsfahigkeit sehr gering, die Elektroden miissen zunachst
gemdfs Gl (3.2) ,aktiviert” werden, bevor sie einsatzfihig sind. Dies
geschieht entweder, indem tiber langere Zeit aus der Elektrode Strom
gezogen wird (,,Stromaktivierung” [HW5o0, S. 63 £.]), oder die Elektrode
kurzzeitig tiber 1450 K erhitzt wird [Sur68]. Unter Vergiftung versteht
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man einen Anstieg in der Austrittsarbeit, der durch (gasformige) Sub-
stanzen im Entladungsgefafl verursacht wird. Dabei ist die Wirkung
nicht bei allen Gasen gleich. Wahrend Edelgase und Wasserstoff keine
,vergiftende” Wirkung besitzen, ist diese bei Sauerstoff, Kohlenwas-
serstoffen und CO, hoch [HK49]. Letzteres kann beispielsweise durch
ungentigendes Abpumpen wihrend der Lampenherstellung verbleiben
(Kap. 3.2.1).

Man glaubte urspriinglich, dass eine Monolage von metallischem
Barium auf der Oberfldche einer Oxidkathode fiir deren hohe Emis-
sion verantwortlich sei, wie es auch bei Metall-Film-Elektroden der
Fall ist [Kol25]. Bei diesen liegt auf einem metallischen Substrat eine
Monolage eines elektropositiven Elementes wie Cdsium oder Barium.
Infolge eines entstehenden Dipolmoments kommt es zur Absenkung
der Austrittsarbeit (Kap. 4.1.1) [Zal68]. Allerdings konnte keine solche
Monolage nachgewiesen werden [Ner57].

Mit einem Halbleiterbild konnten viele experimentelle Resultate
erklart werden: Fiir Halbleiter gelten sowohl fiir die Leitfahigkeit o
als auch fiir die Stromdichte der thermischen Elektronenemission j

exponentielle Gesetzmafigkeiten [Zal68].

(3-5)

o(T) o exp —lal )

Zur Wahl der Vorzeichen von Elektronenaffinitit y und elektrochemi-
schem Potential ji sieche Abb. 3.2 und Kap. 4.1.1. Aus dem Verhiltnis
von j und ¢ kann so x abgeschitzt werden. Letzteres sollte stark von
der Bedeckung mit Barium abhidngen (Kap. 4.1.1). Weil sich in den
Experimenten yx jedoch als unabhéngig von der Hohe der Aktivierung
erwiesen hatte, war dies ein weiteres Indiz dafiir, dass keine oberfli-
chenaktive Schicht fiir die hohe Emission verantwortlich ist. Vielmehr
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ist diese durch eine Fehlordnung im Innern begriindet, wie Ergebnisse
von Jenkins und Newton [JN49] nahelegen. Sie hatten einen stochio-
metrischen Uberschuss an Barium-Atomen von 3 - 102 m 3 gefunden.

BaO kristallisiert in einer NaCl-Struktur mit einer Gitterkonstanten
von 5,539 A [MGSoy, Ref. 15]. Darin ist der Aufenthalt von Barium
auf Zwischengitterpldtzen aus energetischer Sicht ungtinstig [Sch35],
weswegen solche Frenkel-Defekte kaum vorkommen werden. Vielmehr
handelt es sich um Schottky-Defekte (Leerstellenbildung) im Barium-
Ionengitter und im Sauerstoff-lonengitter [Zal68]. Diese werden an der
Grenzfliche Oxid-Unterlagemetall erzeugt. Die Zahl der Sauerstoff-
Fehlstellen im Sauerstoff-lonengitter wird dabei grofier sein als die Zahl
an Barium-Fehlstellen im Barium-Ionengitter, weil, wie man anhand GI.
(3.2) sieht, der Sauerstoff vollstindig in die Zwischenschicht eingelagert
wird.

Der Uberschuss an Barium ist so auf einen Mangel an Sauerstoff
zurtickzufiihren. Sauerstoff-Fehlstellen wandern in Folge des Konzen-
trationsgradienten nach aufien und Barium-Fehlstellen nach innen. Auf
diese Weise wird netto das an der Grenzflache erzeugte Barium nach
auflen transportiert.

An der Grenzfliche Oxidkathode-Gasraum tritt als Verlustprozess
Verdampfung von Barium auf. Erzeugung, Diffusion, und Verlust sind
temperaturabhédngig [HW5o0, S. 226 ff.]. Deswegen ist das Fehlord-
nungsgleichgewicht temperaturabhingig. Bei Temperaturdnderung
benotigt die Elektrode eine Einstellzeit, bis wieder ein Gleichgewicht
erreicht ist (vgl. Kap. 4.3.2).

Von Sauerstoff-Fehlstellen konnen umherdiffundierende Elektronen
eingefangen werden und so ein mit zwei Elektronen besetztes Farb-
zentrum [Poh35] bilden [Sur68]. Deren energetische Lage bei 1,2€V,
2eV und 2,6 eV unterhalb des Leitungsbandes (vgl. Abb. 3.2) wurde
anhand Leitfdhigkeitsuntersuchungen von in Bariumdampf erhitztem

BaO erhalten. Diese Farbzentren bilden Donatoren und fiithren dazu,
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dass die Oxidkathode ein intrinsischer Uberschusshalbleiter vom n-Typ
ist, was Hall-Messungen [For54; Yabs9] bestatigten. Im Bandschema
ist auflerdem noch ein Akzeptor-Niveau eingezeichnet. Dieses wurde
erhalten, als man unter Sauerstoff-Atmosphére BaO erhitzte, wodurch
Fehlstellen im Barium-Ionengitter entstanden sind, die ebenso Farbzen-
tren darstellen. Folglich konnte p-Leitung auch nur gefunden werden,
falls sich die Kathode unter Sauerstoffatmosphére befand [Ish+51],
ansonsten tiberwiegt im BaO die n-Leitung [Zal68].

Eine , Vergiftung” kann in diesem Halbleiterbild einfach dadurch
erklart werden, dass Fehlstellen in der Elektrode z. B. durch Sauerstof-
fatome besetzt werden [HW50].

Eva
7=05.1eV v
T, W Ec™0
[0 %
H < E,
2,6 eV !

_ —4 eV
Eg=51eV—-9-1074.T

Ex

A
1,5eV
Y Y c EV

ADbb. 3.2.: Bandschema einer BaO-Kathode. Die Werte fiir die Elektronenaf-
finitit x stammen aus [Ner56] bzw. [DPHR50], die iibrigen Zahlenwerte
aus [Zal68, S. 235]. Daneben bezeichnen Ep, die Lagen der donator-artigen
Farbzentren und E 4 die eines akzeptor—artiéen. Weiterhin ist der tempera-
turabhingige (T) Wert fiir die Bandliicke E zwischen Leitungsbandunter-
(Ec) und Valenzbandoberkante (Ey;) eingetragen, sowie eine mogliche Lage
des elektrochemischen Potentials fi aus Gl. (3.5). Dieses Bandschema ver-
sucht lediglich, die Daten aus den angegeben Verdffentlichungen graphisch
aufzubereiten, muss allerdings nicht der Realitit entsprechen. Im Detail ist
die Bedeutung von x, fi und Ey,,., dem Vakuumpotential, im Kapitel zur
Austrittsarbeit (Kap. 4.1.1) beschrieben.
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3.3.2. Porenleitung

Es gibt jedoch Abweichungen von diesem Halbleiterbild, weil die
Elektrode kein Einkristall ist, sondern ein polykristallines Material mit
typischen Korngrofien von 1 pm. Aufgrund der Gasentwicklung bei
der Umsetzungsreaktion der Karbonate (Gl. (3.1)) entstehen zwischen
diesen Kristallen Poren mit einer mittleren Grofie von 5pum [Sur68],
vgl. auch [Hoe+o02, Abb. 2].

Loosjes und Vink [LV49] mafien iiber einen weiten Temperaturbe-
reich die Leitfahigkeit o von Oxidkathoden in planarer Geometrie
und stellten in einer logarithmischen Auftragung von ¢ gegen 1/T
fest, dass die Messdaten am besten mit zwei Geraden verschiedener
Steigung angepasst werden konnen (Abb. 3.3).

Sie folgerten daraus, dass es zwei parallel wirkende Leitungsme-
chanismen gibt: Die Leitung tiber die Kristalle gemafl Gl (3.5) und
die Leitung tiber freie Elektronen, die in den Poren ein Elektronengas
bilden.

Fiir niedrige Temperaturen (T < 800K) geschieht die Leitung tiber
den Festkorper. Fiir T > 800K tritt die Leitung iiber das Elektronengas
in den Poren hinzu, dessen Dichte unterhalb von 800K zu gering ist.

Dadurch steigt die Leitfdhigkeit bedeutend an, was sich in der hohe-
ren Steigung im Leitfdhigkeitsdiagramm bemerkbar macht. Bei norma-
len Betriebstemperaturen, d. h. um 1000K, geschieht go % der Leitung
tiber die Poren.

Dieses Modell der Porenleitung wurde durch Hall-Messungen be-
stdtigt , die ergaben, dass die Elektronenmobilitdt bei hohen Tempe-
raturen deutlich ansteigt. Es ergaben sich mittlere freie Wegldngen
in der Groienordnung der Poren [Fors4; Yabsg]. In einem anderen
Versuch wurde die Elektrode unter Xenon mit einem Druck von 25 atm

gesetzt. Dadurch wurde die mittlere freie Weglénge der Elektronen in
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ADbb. 3.3.: Leitfihigkeits-Temperatur-Diagramm einer Oxidkathode. Man sieht
darin eine Gerade mit der Steigung m, fiir den Bereich der reinen Festkorper-
leitung. Diese wiirde gemdf$ Gl. (3.5) fi = 0,1eV entsprechen. Der Geraden
mit der hoheren Steigung my, entspricht dem Temperaturbereich, in dem die
Porenleitung dominiert. Die beiden Geraden sind die Anpassungsgeraden
aus [LV 49, Abb. 2] fiir den Aktivierungszustand VI aus dieser Verdffentli-
chung. Gestrichelt ist die Kurve angedeutet, auf der die Messdaten liegen.
Man beachte den dekadischen Logarithmus auf der y-Achse.

den Poren verkleinert und die Leitfahigkeit ging im Bereich oberhalb
800 K deutlich zuriick [HC52].

3.3.3. Adsorption und Oberflachenzustande

Die Porenleitung liefert eine gute Erkldrung fiir die Verhéltnisse bei
hohen Temperaturen. Jedoch auch im Bereich der Festkorperleitung
reicht ein Halbleiterbild der Kathode, das nur Volumeneigenschaften
berticksichtigt, nicht aus:

Die Steigung einer Geraden in einem Diagramm log(c(T)) gegen

1/T kann aufgrund Gl. (3.5) mit % identifiziert werden. Fiir die in Abb.
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3.3 dargestellte Elektrode wiirde man ji = 0,1eV erhalten. Um einen
solch geringen Wert von fi zu erkldren, miisste ein Donatorniveau viel
niher an der Leitungsbandunterkante liegen®.

Surplice [Sur68] wies darauf hin, dass aufgrund der kleinen Kristal-
le Oberfldacheneigenschaften tiber Volumeneigenschaften dominieren
werden, und erklérte , Vergiftungen” dadurch, dass vergiftende Sub-
stanzen wie Sauerstoff akzeptorartige Oberflichenzustinde auf dem
n-halbleitenden Material bilden. Werden diese von Elektronen aus
dem Leitungsband besetzt, baut sich in Folge der Bandverbiegung
ein Oberflachenpotential auf, was die Austrittsarbeit erhoht (vgl. Kap.
4.1.1). Auf diese Art erklérte er, dass eine , Vergiftung” der Elektrode
unmittelbar nach der Exposition in eine sauerstoffhaltige Atmosphére
schneller auftritt, als durch Diffusion von Gasen in den Festkorper

hinein erklart werden kann.

Zalm [Zal68] fiihrt die Erniedrigung der Austrittsarbeit einer Elek-
trode auf die Adsorption des elektropositiven Ba zurtick (cf. Kap.
4.1.1), wodurch ein donatorartiger Oberflichenzustand entsteht, des-
sen Energieniveau o,1 eV unterhalb des Leitungsbandes liegt [Bel73].
Dies stiinde auch in Einklang mit dem soeben errechneten Wert fiir fi.

Auf die Adsorbtion von Ba im Innern der Poren basierend schlagt
Chi [CCCy4] als dritten Leitungsmechanismus neben Festkorperleitung
und Porenleitung eine mogliche Oberflachenleitung vor.

In einer Bandstrukturrechnung von Mishra et. al [MGSo4] wurde
gezeigt, dass auf Bariumoxid adsorbiertes Barium tatsédchlich Ober-
flichenzustande in der Ndhe der Bandkante erzeugt. Dadurch ist
einerseits eine ausreichende Leitfdhigkeit des emittierenden Materials
gewdhrleistet, eine Voraussetzung, damit das Tragermetall Wolfram

Elektronen nachliefern kann, und andererseits die Austrittsarbeit er-

®Genau dies wird in [DPHR50; Nots6] vorgeschlagen.
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niedrigt. Die Autoren zeigten weiterhin, dass adsorbiertes Barium
einen Halbmetallcharakter des Emitters induziert.

Die Bedeutung der adsorbierten Ba-Atome erinnert an eine ober-
flachenaktive Schicht, wie es den urspriinglichen Vorstellungen ei-
ner Bedeckung mit metallischem Barium zugrunde lag (Kap. 3.3.1).
Das Modell einer oberflichenaktiven Schicht gilt z. B. bei Wolfram-
Thorium-Elektroden, bei denen das Wolfram nur mehr Trager fiir
Thoriumatome ist, von denen aus Elektronen emittiert werden [Ebeog].
Eine Monolage von BaO direkt auf Wolfram wiirde ebenso zu einer
Austrittsarbeitssenkung fiihren, weil durch die Bindung von Wolfram
und Barium-Atomen an der Oberfliche ein Dipolmoment (Kap. 4.1.1)
entsteht [AFEgg]. Bei Oxidkathoden wird das an der Oberfldche ver-
dampfte Barium durch eine Reaktion von BaO und Wolfram wéhrend
der Lebensdauer nachgeliefert (Kap. 3.2.2). Weiterhin konnten Shih
et al. [SH81] zeigen, dass eine Reaktivierung des Emitters mit einer
Adsorption von Barium-Atomen auf der Oberfldche verbunden ist.

Geht man davon aus, dass auf BaO adsorbierte Ba-Atome zur Bil-
dung von Emissionszentren fiihren [Zha84], kann auch erklart werden,
warum ein Gemisch aus BaO und SrO einen effizienteren Emitter dar-
stellt als ein reiner BaO-Emitter: Ba auf SrO-Kristallen benotigt fiir
die Ablosung von der Oberfldche eine hohere Aktivierungsenergie als
Ba auf BaO-Kristallen. Aus diesem Grund gibt es auf SrO mehr Emis-
sionszentren [Zha84]. Dadurch wird sogar die eigentlich niedrigere
Austrittsarbeit von Ba auf BaO tiberkompensiert.
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4. Untersuchung der
Emissionsfahigkeit von
Elektroden

4.1. Elektronenemission aus
Oxidelektroden

4.1.1. Austrittsarbeit bei Metallen und
Halbleitern

Nachdem im letzten Kapitel Aufgabe und Funktion einer Oxidkathode
deutlich gemacht wurde, soll dieses Kapitel dazu dienen, Details zur
Emissionsfahigkeit von Elektronen zu beleuchten. Dazu muss zunéchst
der Begriff Austrittsarbeit definiert werden.

Beim Ubergang vom Festkorper in das Vakuum miissen Elektronen
eine Potentialschwelle tiberwinden, andernfalls wére der Festkorper
nicht stabil.

Unter der Austrittsarbeit versteht man die minimal notwendige
Energie, um ein Elektron aus dem Innern eines Festkorper nach aufSen
zu bringen. Das Elektron ist nach dem Herausbringen zwar aufierhalb
der atomaren Mikropotentiale im Inneren des Festkorpers [Kasos], aber
nicht in makroskopischen Entfernungen von der Oberfldche weg. Dies
sind Entfernungen in der Gréenordnung von 10~7 m (vgl. Kap. 4.1.2).
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Abb. g.1.: Schematische Darstellungen der Austrittsarbeit ® 4. In der linken
Darstellung stellt der Nullpunkt ein ruhendes Elektron im Unendlichen dar.
Deswegen ist das elektrochemische Potential ji gerade wie in der Thermody-
namik iiblich die Arbeit, um ein Elektron in den Festkorper zu bringen. ® 4
ist die Differenz aus fi und ®,, eine potentielle Energie, die durch ein elek-
trostatisches Potential unmittelbar iiber der Oberfliche hervorgerufen wird.
In der rechten Darstellung befindet sich der Nullpunkt auf der Unterkante
des Leitungsbands. Dies ist eine sogenannte Potentialtopfdarstellung, wie
sie zur Veranschaulichung von elektronischen Zustinden eines Festkorpers
itblicherweise in der Literatur zu finden ist. In dieser Darstellung ist ® 4
gerade die Differenz aus der Elektronenaffinitiit x und ji”. Die gleichen Be-
zeichnungen werden in Abb. 4.2 verwendet, in der erklirt wird, wie man von
der linken zur rechten Darstellung gelangt. Die Potentialkurve am Ubergang
Vakuum-Festkorper beschreibt das Bildkraftpotential (Kap. 4.1.2).

40



Elektronenemission aus Oxidelektroden

Direkt aufSerhalb des Festkorpers im Vakuum besitzt das Elektron
die elektrostatische potentielle Energie ®, = —eg,. Die Austrittsarbeit
®, ist die Differenz von ¢, und dem elektrochemischen Potential
jl bezogen auf ein Elektron [HN49] gerade unterhalb der Oberfldche
[Bac68]. Die positive Grofse e bezeichne dabei die Elementarladung und
¢, das sogenannte Volta-Potential [BGKo6; Scho1] im Leiterdufleren’.
Dies ist ein elektrostatisches Potential. Es gilt (vgl. Abb. 4.1):

Pp=—-f—ep,=—j+P, (4.1)

Die Grofie @, beschreibt die Arbeit, um ein Elektron schlieflich auch
aus dem Wirkungskreis elektrischer Felder direkt tiber der Oberfldche
heraus auf das Vakuumpotential, d.h. das Potential fiir ein ruhen-
des Elektron im Unendlichen, zu bringen. Solche elektrische Felder
entstehen z. B. an Oberflichen mit inhomogener Austrittsarbeit beim
,Patch-Effekt” (vgl. Anhang A.1.2). Fiir diese Fragestellungen ist es
von Vorteil, den Nullpunkt auf das Vakuumpotential aufierhalb des
Korpers zu legen wie in Gl. (4.1). Diese Wahl ist auflerdem unabhéngig
von der elektronischen Struktur des Festkorpers.

In der Literatur wird allerdings meist nicht auf das Vakuumpotential
referenziert, wie in Abb. 4.1 (a), sondern es wird von einer , kristallcha-
rakterisierenden Grofie” ausgegangen [HS56] wie z. B. der Unterkante
des Leitungsbandes E- (Abb. 4.1 (b)).

Die Energie x die man benétigt, um ein Elektron ausgehend von E.
aus dem Festkorper zu befreien, wird, in Anlehnung an den Begriff
in der Chemie, mit Elektronenaffinitdt bezeichnet und représentiert
die Summe aller Krifte, die auf ein Elektron wirken, wenn es den
Festkorper verldsst [Nots6, S. 108].

'Nur Differenzen im Voltapotential A, kénnen gemessen werden. Darauf beruhen
Kontakpotentialverfahren zur Bestimmung der Austrittsarbeit, vgl. Anhang A.1.1.
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Bevor darauf nidher eingegangen wird, soll zunédchst anhand von
Metallen gezeigt werden, wie man von Abb. 4.1 (a) nach Abb. 4.1 (b)
gelangt.

Wir betrachten in Abb. 4.2 die linke Abbildung, die nochmals der
Gl. (4.1) entspricht.

Aufgrund der thermodynamischen Relation i = (g—g) . (mit der
P

freien Enthalpie G, Druck p, Teilchenzahl N und Temperatur T) ist i
gerade die notwendige Energie, um ein Elektron aus dem Unendlichen
kommend isobar bei konstanter Temperatur in den Festkorper zu brin-
gen [HN49; SD85]. Das thermodynamische Potential G wurde hier
gewdhlt, weil dessen unabhangige Variablen T und p die Laborbedin-
gungen am besten beschreiben (vgl. Kap. A.2). Diese Darstellung ergibt
sich folglich unmittelbar aus thermodynamischen Uberlegungen.
Man kann nun ji formal mittels i = p — e¢, in das chemische
Potential y und einen rein elektrostatischen Anteil im Leiterinneren
@, = —eg@, aufteilen. Zwar kann das elektrochemische Potential ge-

messen werden, den elektrostatischen und den chemischen Anteil an

?Das totale Differential fiir G lautet in diesem Fall dG = —SdT + Vdp + }¥; fi; dN; mit
der Entropie S. Betrachten wir hier als Komponente j die Elektronen, so gilt fiir sie
dann i = p — e, [Kub68].

Abb. 4.2. (niichste Seite): Veranschaulichung des Uberganges von der Dar-
stellung gemdf$ GI. (4.1) (I) zur Potentialtopfdarstellung (I1I). In (I) ist das
Vakuumpotential Ey;,. als der Nullpunkt angesehen, von dem aus die Energie
gezihlt wird. Das elektrochemische Potential ji unterscheidet sich vom che-
mischen Potential y um —eq,. In (I1) ist der Nullpunkt auf ®, + @, gelegt,
um die Trennung von Oberflichen- und Volumenanteil der Austrittsarbeit zu
verdeutlichen. Nun wird E, die Unterkante des Leitungsbandes eingefiihrt,
auf die dann in (11I) der Nullpunkt gelegt wird. Am unteren Rand ist angege-
ben, wie die Austrittsarbeit in der jeweiligen Darstellung berechnet wird. Am
oberen Rand sind Transformationsgleichungen angegeben, wie die Bestandteile
der Austrittsarbeit von einer zur anderen Darstellung umgerechnet werden.
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Untersuchung der Emissionsfihigkeit von Elektroden

i experimentell zu bestimmen, ist jedoch unmoglich [BGKoé6, S. 83].
Dabei sind @, und ¢, analog zu ®, und ¢, zu sehen.

Wiahrend p fiir die Beschreibung eines unendlich ausgedehnten
Festkorpers addquat ist, sind ®, und &, eine Folge der Begrenzung
des Festkorpers3.

Man kann nun Oberfldchen- und Volumenanteil an der Austrittsar-
beit trennen, indem man den Nullpunkt auf ®, + @, legt (II in Abb.
4.2). Es gilt dann @/, = —fi’ + ®. In dieser Darstellung wird dann die
volumencharakterisierende Grofse Ec- eingefiihrt. Um schliefilich auf
die Potentialtopfdarstellung zu kommen, werden die Energien relativ
zu E. gerechnet. Man erhilt dann

= x—fi". (42)

In Abb. 4.2 sind jeweils Umrechnungen zwischen den verschiede-
nen Darstellungen angegeben. Im Folgenden wird diese Potential-
topfdarstellung verwendet, jedoch der Einfachheit auf die doppelt-
gestrichenen Groflen verzichtet.

Die Elektronenaffinitit x besteht zum einen aus dem Bindungsan-
teil eB, hervorgerufen von Viel-Teilchen-Wechselwirkungen zwischen
Elektronen und Ionen-Riimpfen im Gitter (vgl. Kap. 4.1.2), und zum
anderen im Potentialsprung eD an der Oberfliche des Festkorpers,
kurz x =eB +eD.

An der Grenzfldche des Festkorpers ist die Ladungsverteilung ge-
stort, es kommt zur Ausbildung einer Dipolschicht [Bac68], ausge-
driickt im Potentialsprung eD. Auch zusitzliche Dipole an der Ober-

flache, z.B. durch adsorbierte Fremdatome, gehen in eD ein (vgl.
Kap. 3.3.3).

35S0 wird im Jellium-Modell (Elektronengas mit homogener positiver Hintergrundladung)
der elektrostatische Anteil im Inneren eines unendlichen Festkorpers zu Null gesetzt
[LK70, Anm. 16].
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Abb. 4.3.: Austrittsarbeit bei Metallen und Halbleitern. Bei Halbleitern befin-
det sich fi in der Regel zwischen E- und der Oberkante des Valenzbandes Ey;.
Aufgrund der geringeren Elektronendichte konnen elektrische Felder weiter
eindringen; eine typische Eindringtiefe ist der Debye-Hiickel-Radius Ap,. Es
entsteht ein Oberflichenpotential ®g, so dass das elektrochemische Potential
an der Oberfliiche fig sich von fi unterscheidet.

Fiir Metalle sind im Gegensatz zu Halbleitern schon innerhalb we-
niger Atomlagen die Verhiltnisse im Inneren erreicht, so dass ji bis
an die Oberfliche heran wie im Inneren ist [Bac68] (vgl. Abb. 4.3).
Deswegen gilt fiir Metalle:

Cp=x—fi=eBteD—fi (4.3)

Eine zentrale Frage in dieser Arbeit ist die Temperaturabhangig-
keit von ® 4, wobei in Gl. (4.3) alle Bestandteile temperaturabhéngig
sind. Dabei muss man bedenken, dass Anderungen in diesen Grofden
nicht unabhingig voneinander geschehen, da in allen Viel-Teilchen-
Wechselwirkungen eingehen.

Vernachlassigt man zunédchst simtliche Wechselwirkungen, d. h. be-
trachtet man das Modell von freien Elektronen im Metall, so folgt
bekanntlich fiir ji(T) aus der Sommerfeld-Entwicklung (z. B. [HW43;

Som28]):
B 2 kgT 2
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Beispielsweise betrdagt Aji fiir Wolfram (Fermi-Energie ep = 5,8eV
[HW43]) zwischen oK und 1000 K rund 1 meV.

Herring und Nichols [HN49] diskutieren weitere Beitrdge fiir die
Temperaturabhingigkeit von ® 4, wie z.B. die Ausdehnung des Git-
ters und den inneren elektrostatischen Effekt atomarer Schwingungen.
Diese sind in der gleichen Groflenordnung wie das berechnete Afi.
Da diese Beitrage zusétzlich noch unterschiedliche Vorzeichen haben,
wird die Temperaturabhingigkeit von ® 4 bei reinen Metalloberflichen
sehr klein und liegt im Bereich von 6 - 1072 &V/k [HW43], gemessen
mit Kontaktpotentialverfahren (vgl. Kap. 4.1.3). Hingegen konnen ad-
sorbierte Fremdschichten, durch die insbesondere eD veriandert wird,
eine viel grofiere Temperaturabhédngigkeit verursachen [Bac68].

Bei Halbleitern, wie es auch die Oxidkathode ist (vgl. Kap. 3.3.1),
kommen neue Aspekte hinzu:

Wihrend bei Metallen aufgrund der grofien Ladungstrégerdichte
(102 m~3 [Ludy8]) elektrische Felder innerhalb weniger Atomlagen
abgeschirmt werden, kénnen diese bei Halbleitern weiter eindringen.
So nimmt der Debye-Hiickel-Radius Ap, eine charakteristische Lange
fiir die Eindringtiefe elektrischer Felder, fiir eine Ladungstragerdichte
zwischen 10?2 m~3 und 10%° m~3 Werte zwischen 107 m und 108 m
an [DGy1, S. 121] [Mors5]. Dariiber hinaus sind bei Oxidkathoden
lokalisierte Oberflichenzustdnde von Bedeutung [Sur68]:

Strukturelle Oberfldchenzustinde entstehen durch den Abbruch des
idealen Kristallgitters am Rand. Zumeist sind diese aber von Oberfla-
chenzustidnden tiberdeckt, die durch Adsorbatatome an der Oberfliche
[Kasos] oder Fehlstellen [Lud78] induziert werden. Oberflachenzustan-
de konnen auch in der Bandliicke des vormals ungestorten Kristalls
liegen, d.h. eines idealen Kristalls ohne Oberfldche. Sie sind gemaf3
ihrer energetischen Lage und Dichte, der Dotierung und der Tem-
peratur des Halbleiters besetzt [Bac68] und bilden eine Ladung an
der Oberflache. Da der Korper nach auflen hin neutral ist, muss die
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Oberflichenladung durch eine entsprechende Ladung im Volumen
(Raumladung) ausgeglichen werden, es entsteht ein ,innerer Dipol”
[M6n84]. Diese beiden Effekte, eindringende elektrische Felder und
Oberflachenzustande, fithren zu einer Bandverbiegung, die sich durch
ein zusétzliches Oberflaichenpotential &g bemerkbar macht.

Das bedeutet fiir die Austrittsarbeit (Abb. 4.3):
@y =x—fsg=eB+eD—fgmitfig =f—P;=f+teps (45

Im Falle der Oxidkathode entstehen durch adsorbierte Bariumato-
me donatorartige Oberflichenzustinde, weil Barium aufgrund seiner
geringen Elektronegativitit die Neigung hat, Elektronen abzugeben
[Bely3]. Wenn diese Donatoren, abhingig von ihrer Lage zum elektro-
chemischen Potential, ionisiert werden, entsteht eine positive Oberfla-
chenladung, die durch eine negative Raumladung ausgeglichen wird
[Zal68].

Eine starke Besetzung von Oberflichenzustianden fiihrt jedoch wie-
der zu einer wirksameren Abschirmung von Feldern, so dass die in
Kap. 4.1.2 beschriebenen, von elektrischen Feldern im Auflenraum
hervorgerufenen Effekte voll zur Wirkung kommen kénnen [DG71, S.
124]. Deswegen haben bei Oxidkathoden Patch- und Schottky-Effekt
solch eine grofle Bedeutung (Kap. 4.3.2) .

Die Dichte der Oberfldchenzustidnde hiangt von der Zahl der adsor-
bierten Atome ab. Bei einer hohen Adsorbatdichte kann schliefilich
die Bandverbiegung so grofs werden, dass das elektrochemische Po-
tential i am Niveau der Donatoren Ej, fixiert wird (,,pinning” von i
[Kasos]). In diesem Falle wiirde die Austrittsarbeit unabhangig vom
Dotierniveau werden und fiir die Oxidkathode hétte das Halbleiterbild
(Kap. 3.3.1) gar keine Bedeutung mehr sondern nur noch der Grad an
Adsorption von Barium (Kap. 3.3.3) [Zal68].
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Bei Halbleitern liegt fi im Allgemeinen in der Bandliicke zwischen
Valenz- und Leitungsband. Deswegen kann in der Umgebung von
il gar kein elektronischer Zustand liegen, von dem aus ein Elektron
entfernt werden konnte. In diesem Fall gibt ® 4 eine mittlere Energie an,
um Elektronen aus dem Festkorper zu bringen [Bely3]. Behilt man nun
den Nullpunkt wie fiir Metalle an der Unterkante des Leitungsbandes
bei (Abb. 4.3), so wird ji negativ. Um dies zu vermeiden, wird haufig
der Nullpunkt unterhalb der Valenzbandkante gelegt, z. B. [Lud78].

Bei der Betrachtung der Temperaturabhingigkeit von @, ist die
Dotierung des Halbleiters eine wichtige Grof3e, die wesentlich in die
temperaturabhingige Lage von fi eingeht.

Betrachtet man beispielsweise nur ein Donatorniveau bei geringen
Temperaturen, bei denen die Donatoren nur zu einem kleinen Teil
ionisiert sind und keine Ubergénge aus dem Valenzband stattfinden,
dann gilt fiir ||, d. h. den Abstand zwischen Leitungsbandkante und

3/2
. AEp 1 1 27th?
Al = > EkBT In 58D "p (W) (4.6)

Diese Gleichung folgt aus [Ludy8, Gl. (8.79)], wenn man den Nullpunkt
an den unteren Rand des Leitungsbandes im Halbleiter verschiebt. Wei-
terhin sei fiir die Donatorendichte n, = Np/v (Np: Anzahl Donatoren,
V: Volumen) gesetzt. gy ist das statistische Gewicht fiir die Donatoren,
d.h. das Verhiltnis der moglichen Zustdnde im ionisierten und im
neutralen Zustand [Zal68], m* die effektive Elektronenmasse und AEp
der Abstand von Leitungsbandunterkante und Donatorniveau. Die
Temperaturabhéngigkeit von I liegt dann bei 1- 104 eV/k.

Fiir mehrere Storstellenniveaus und hohere Temperaturen kann
nicht mehr eine solch einfache Gleichung angegeben werden, da auch
Uberginge vom Valenz- ins Leitungsband an Bedeutung gewinnen.
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Die Anwendbarkeit von Gl. (4.6) auf Oxidkathoden wird in Kapitel
4.1.4.2 ndher erlautert.

Die Temperaturabhingigkeit der anderen Faktoren, insbesondere
die der Dipolschicht, liegen, zumindest beim in [Bac68] betrachte-
ten Silizium, in der gleichen Gréfienordnung und heben sich nicht
gegenseitig auf. Folglich erwartet man bei Halbleitern eine grofiere
Temperaturabhéngigkeit als bei Metallen.

Bei den vorliegenden Oxidkathoden liegt die Temperaturabhéngig-
keit bei 0,7 - 1073 eV/k [BK75] (Kap. 4.2.3.3).

4.1.2. Elektronenemission aus und
Brennfleckentstehung an Elektroden

Bisher wurde die Austrittsarbeit beschrieben, nun soll diskutiert wer-
den, auf welche Weise Elektronen die Potentialschwelle an der Ober-
flache tiberwinden und aus dem Festkorper austreten konnen. Eine
Ubersicht iiber Emissionsmechanismen aus Festkorpern findet sich in
[DG71, Kap. 3]. Damit auf der Lampenelektrode ein Brennfleck ent-
steht, d. h. der heifSe Bereich auf der Elektrode, von dem die meisten
Elektronen emittiert werden, ist das Zusammenwirken von mehreren
Mechanismen entscheidend.

Wir betrachten die Emission von Elektronen aus dem Festkorper.
Fiir die mittlere Besetzungszahl 71 eines Zustandes mit der Energie ¢
bei einer Temperatur T gilt die Fermi-Dirac-Verteilung:

a(e) = (exp | ple—a()] + 1)1 @)

Da in obiger Gleichung nur Energiedifferenzen vorkommen, spielt
die Wahl des Nullpunktes keine Rolle. Mochte ein Elektron den Fest-
korper verlassen, dann muss seine (kinetische) Energie grofier als die
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Potentialschwelle sein, d. h.
> X (4-8)

Fiir kleine T besitzen nur wenige Elektronen ausreichend Energie. Um
deren Anteil zu erhchen, kann man i verschieben, wie es beim Dotie-
ren von Halbleitern gemacht wird, oder die Energie der Elektronen
erhohen.

Betrachten wir zunichst eine Erhohung der potentiellen Energie, der
einer Erniedrigung der Austrittsarbeit gleichkommt.

Eine solche kann beispielsweise dadurch geschehen, dass die Dipol-
schicht an der Oberfldche gezielt mit Fremdatomen verdndert wird, um
den Potentialsprung eD an der Oberfldche zu verdndern. Ein bekanntes
Beispiel ist die Adsorption von elektropositiven Alkalimetallen [Bel73,
Kap. 4], z.B. Cs auf W. In gewisser Weise liegt durch die Beschichtung
des Wolframs mit Erdalkalioxiden auf Leuchtstofflampenelektroden
eine duflerst funktionale Fremdstoffbedeckung vor.

Die Emitterschicht bei der Oxidkathode ist so dick, dass fiir die
Austrittsarbeit das Untergrundmetall keine Rolle mehr spielt [DG71,
S. 185][MGSo4]. Aus diesem Grund konnte in vorliegender Arbeit
Literatur herangezogen werden, in der Nickel als Unterlagemetall

verwendet wurde.

Ein Beitrag an eB liefert die Korrelationsenergie der Elektronen auf-
grund von Coulomb-Kréften. Sie ldsst sich in der Nahe der Oberfldche
durch das klassisch berechenbare ,Bildkraftpotential” ausdriicken.
Diesen Ansatz, die Anziehungskraft zwischen einem aus dem Fest-
korper austretenden Elektron und seiner Spiegelladung im Inneren zu
betrachten und zumindest grofienordnungsméfliig mit der Austrittsar-
beit gleichzusetzen, wurde zuerst von Schottky gewahlt [Sch14]. Das
Bildkraftpotential ist zudem die langreichweitige Grenze der Wech-
selwirkungen an der Oberfldche [Bac68, Ref. 8] und nur ca. zwischen
102 m und 10~7 m iiber der Oberfliche relevant [Nots6, Kap. 27]. Wird
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dieses mit einem beschleunigenden elektrischen Feld tiberlagert, d. h.
die betreffende Elektrode ist negativ beztiglich einer Referenz, ernied-
rigt sich die Potentialschwelle. Dies nennt man den Schottky-Effekt,
vgl. Abb. 4.4.

Die Absenkung von @, durch die Feldstirke E;, die Schottky-
Korrektur, betragt [Lis+o4] (€y: Dielektrizitatskonstante):

eEk
4re,

Ay =e (4-9)
Bei dielektrischen Materialien erhélt man aufgrund des Eindringens
von elektrischen Feldern einen kleineren Wert von
e, —1 eE k

AD, = 4
4=¢ g, + 11\ 4rme

(4.10)

mit der relativen Dielektrizitdtszahl e, [HN49].

Stellt man sich vor, dass die Elektronen tiber die Schwelle ® 4 hin-
weg verdampfen, dhnlich wie es Molekiile an der Oberfldche einer
Flussigkeit tun, dann wirkt der Schottky-Effekt wie eine Erniedrigung
des dufleren Drucks.

Fiir sehr grofie elektrische Felder tritt der quantenmechanische Tun-
neleffekt in Erscheinung: Die Potentialbarriere an der Grenzfldche
wird dann so schmal, dass Elektronen auch unterhalb der Fermikante
hindurchtunneln kénnen (Abb. 4.4). Dieser Tunnelstrom wird bei der
Rastertunnelmikroskopie zur Bestimmung der Austrittsarbeit ange-
wendet [ZTo7y].

Streng genommen tritt ein kombinierter Effekt auf (z.B. [MG56]),
bei kleinen Feldstédrken, wie sie insbesondere in vorliegender Arbeit
auftreten, gentigt es nur die Absenkung der Schwelle zu betrachten.

Neben dem gerade beschriebenen normalen Schottky-Effekt tritt
bei Oxidkathoden der anormale Schottky-Effekt auf, auch ,Patch-
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Abb. 4.4.: Veranschaulichung des Schottky-Effektes. In dieser Darstellung
wird nur der Bindungsanteil eB an ® 4 betrachtet, der Klarheit willen wer-
den keine neuen Symbole eingefiihrt. AufSerdem sei O 4 niherungsweise mit
dem Bildladungspotential Vy;,;, der langreichweitigen Grenze der Korrelati-
onskriifte, gleichgesetzt (vgl. Text). Vg, ist das Potential, das das Elektron
beim Verlassen des Festkorpers spiirt und bei der rein thermischen Emission
(T) iiberwunden werden muss. In einem dufleren konstanten elektrischen
Feld spiirt es zusiitzlich Vp,y. Durch Uberlagerung von Vi, und Vg,
wird die Austrittsarbeit um AP 4 (Gl. (4.9)) auf Ay verringert. Dies ist

der Schottky-Effekt (S). Thermische Emission findet dann mit zusitzlichem
Schottky-Effekt statt (T 4 S). Fiir starke Felder kann die entstehende Barriere
durchtunnelt werden (T + F). In diesem Fall konnen auch Elektronen un-
terhalb von fi extrahiert werden, eine solche Emission ist dann theoretisch
auch fiir T = 0K, d. h. fiir thermisch nicht angeregte Elektronen moglich,
was reine Feldemission (F) bedeutet.

Effekt” genannt, der die Emission bei dufSeren elektrischen Feldern
noch weiter verstirkt. Dieser ist eine Folge der ,fleckigen” (eng. patch:
Fleck) Oberfldche, d.h. Inhomogenitidten von ®, auf dem Emitter.
Bei Oxidkathoden liegen Emissionszentren vor [HW38], die durch
verschiedene Kristallorientierungen und die Oberflachenrauhigkeit
entstehen. Details sind in Anhang A.1.2 zu finden.
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Statt der potentiellen kann man genauso gut durch Wechselwirkun-
gen mit anderen Teilchen die kinetische Energie der Elektronen erho-
hen. Bei der thermischen Emission geschieht dies durch Phononen (vgl.
Kap. 4.1.4). Wird ein Elektron infolge des Auftreffens eines weiteren
Teilchens auf der Elektrode emittiert, spricht man von Sekundéremis-
sion. Dies kann durch Photonen (Photo-Emissionsspektroskopie z.B.
[SHo3]), Elektronen und andere geladene Teilchen geschehen [Kaps5].
Diese Wechselwirkungen machen sich auch einige Verfahren zur Be-
stimmung der Austrittsarbeit zu Nutze (vgl. Kap. 4.1.3).

Bei der Lampenelektrode geschieht die Emission von Elektronen
thermisch, wobei fiir eine ausreichende Elektronenemission neben der
Absenkung der Wolfram-Autrittsarbeit von 4,5 eV durch den Emitter
auf unter 2 eV eine zusitzliche Absenkung durch Patch- und Schottky-
Effekt auftreten muss, wie gleich noch gezeigt wird.

Uber die Poren des Emitters findet ein Teil der Elektronenleitung
statt (Kap. 3.3.1) , weswegen sich auch Raumladungszonen innerhalb
der Oxidkathode ausbilden kénnen [WW52; HW43] und dort wieder-
um Schottky- und Patch-Effekt verursachen (cf. Kap. 4.3.2).

Das elektrische Feld in der Leuchtstofflampe wird durch eine po-
sitive Raumladung erzeugt. Der sich dadurch einstellende Abfall im
axialen Potentialverlauf wird gemeinhin als Kathodenfall bezeichnet
(vgl. Kap. 2.2). Dort ist der Anteil des Ionenstroms am Gesamtstrom
grofler als 10 % [Way71]. Da von der Elektrode keine Ionen aufgenom-
men werden kénnen, muss dieser Ionenstrom in einen Elektronenstrom
umgewandelt werden. Deswegen muss als besondere Form der Elektro-
nenemission die Ion-Elektron-Emission angesehen werden (Referenzen
in [Kaps5; Raig1]):

Durch das Feld eines sich ndhernden positiven Ions wird aus dem
Potentialtopf an der Oberfldche der Elektrode eine Potentialbarriere,
die aufgrund des hohen Feldes um ein ionisiertes Atom herum recht
schmal und niedrig ist. Bei der Feldemission (vgl. Abb. 4.4) geschieht

53



Untersuchung der Emissionsfihigkeit von Elektroden

das Gleiche durch ein hohes dufieres elektrisches Feld. So kann dann
ein Elektron durch die Barriere tunneln (vgl. Feldemission) und das Ion
neutralisieren. Das Elektron wird gar nicht frei, vielmehr findet eine
Rekombination direkt an der Kathode statt. Obwohl zunéchst Ladungs-
trdager scheinbar vernichtet werden, wird so der dufSere Stromkreis

geschlossen*.

Schliefdlich kann beim Auftreffen eines metastabilen Atoms mit der
Elektrode auch ein Elektron frei werden [Kapss]: Das Atom kehrt
strahlungslos in den Grundzustand zuriick und die freiwerdende
Energie dient der Emission des Elektrons.

Brennfleckentstehung

In Abb. 4.5 (b) ist ersichtlich, dass nur ein kleiner Teil der Elektrode auf
hoher Temperatur liegt. Hier treten die meisten Elektronen aus und
man bezeichnet diese Ansatzstelle der Entladung als Brennfleck.

Im Folgenden wird anhand einiger Uberschlagsrechnungen erortert,
warum im normalen Lampenbetrieb ein Brennfleck entstehen muss.
Die angegebenen Elektrodenparameter beziehen sich auf die in Kap.

4.2 verwendeten Proben.

Um einen typischen Lampenstrom von rund 300 mA auf der gesam-
ten bepasteten Oberfliche von 2,04 - 1072 m? rein thermisch zu emit-
tieren, miisste die gesamte Wendel auf 1250 K gebracht werden. Dies
wurde mit GL (4.17) unter Verwendung der Mengenkonstanten A, =
100 A/m?K? (Kap. 4.3.1) und einer optimalen Nullfeld-Austrittsarbeit
von 1¢eV [DKVo7] bestimmt.

In diesem Fall betragen allein die Strahlungsverluste, berechnet nach

dem Stefan-Boltzmann’schen Gesetz fiir eine Emissivitédt von ca. 0,3
[HW5o0] jedoch schon 0,85 W.

#Ist die Ionisationsenergie mehr als doppelt so hoch als die Austrittsarbeit der Elektrode,
wird eventuell noch ein zweites Elektron frei [Kapss, S. 145].
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Abb. 4.5.: Ausgepriigter Brennfleck bei einer Stabwendel. Der Brennfleck ist in
dieser Abbildung so gut sichtbar, weil er bei einem verringerten Lampenstrom
von 120 mA aufgenommen worden ist. Bei einem reguliren Lampenstrom
von 320mA, wie es in der rechten Abbildung der Fall ist, wiirde dieser
vom leuchtenden Plasma iiberstrahlt. Das Temperaturprofil wurde freund-
licherweise von W. Skopalik zur Verfiigung gestellt und gehort nicht zum
Brennfleck auf der linken Abbildung. Das dabei verwendete beriihrungslose
Messverfahren ist in [Garg8] beschrieben. Zur Kalibration der detektierten
1,5 um-Infrarotstrahlung dient die Temperaturabhiingigkeit des elektrischen
Widerstands von Wolfram (vgl. Kap. 4.2.2.2).

Dieser emittierte Strom, der fiir die Aufrechterhaltung der Entla-
dung notwendig ist (vgl. Kap. 2.2), kiihlt die Elektrode jedoch noch
zusétzlich, weil die austretenden Elektronen Energie forttragen. Diese
Kiihlleistung betrédgt in diesem Modellfall gemafs Gl. (4.30) 0,3 W, vgl.
Abb. 4.6. Hier sei vorldufig angenommen, dass der Strom ausschliefSlich

von Elektronen getragen wird.

Die gesamte Kiihlleistung betrdgt somit tiber ein 1 W. Im Gegensatz
zu Verstarkerrohren wird die Elektrode in einer LL nicht von einer

zusétzlichen Spannungsquelle extern geheizt, sondern muss von der
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Entladung auf Emissionstemperatur gehalten werden, sie ist selbstge-
heizt [HW50].

Wenn man als Heizungsmechanismus nur den emittierten Elektro-
nenstrom zuldsst, der tiber den Widerstand der Oxidschicht joule’sche
Warme erzeugt, erhidlt man eine Heizleistung von lediglich 0,22 W
(vgl. Kap. 4.2.3.4). Eine Lampenelektrode kann somit ohne zusétzliche

Heizung nicht rein thermisch auf der gesamten Oberfliche emittieren.

Ponm = |d2§
H
ohmsche HeiZﬁg\

Elektronen P, = (1-a):l4®x
o= 1,5eV

Abb. 4.6.: Energiebilanz an einer Kathode. Brennfleckgrifse und -temperatur
stellen sich gerade so ein, dass der Energieeintrag durch einstromende Ionen
(P;) und der ohm’schen Heizung (P,,,,) gerade den Energieverlust durch emit-
tierte Elektronen (P,) und Wirmestrahlung (-leitung) ausgleicht [Kiih58a].
Dabei bezeichnet « den Anteil des Ionenstroms am Gesamtstrom 1;, Vy die
Kathodenfallspannung, ® 4 die Austrittsarbeit, und R den Widerstand der
Elektrode am Brennfleck.

Um zunéchst die Strahlungsverluste zu verringern, wird sich nur ein
kleiner Bereich aufheizen. Laut Kiihl [Kiih58a] (vgl. auch Abb. 4.5(b))
hat der Brennfleck eine Gréfe von 5 - 10~/ m2, das bedeutet, dass sich
der Strahlungsverlust auf 0,02 W reduziert, wenn die gleiche Tempe-
ratur wie oben und ein rechteckiges Temperaturprofil angenommen

wird. Gleichzeitig steigt die ohmsche Heizung wegen der erhohten
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Stromdichte deutlich an®. Im Brennfleck liegt somit eine Stromdichte
von % = 60A/cm? vor.

Um diese bei der oben angegeben Temperatur aufrechtzuerhalten,
miisste die Austrittsarbeit geméafs Gl. (4.17) nur noch 0,6 eV betragen.
Dies ist ein unrealistisch kleiner Wert, der jedoch zeigt, dass fiir ei-
ne ausreichende Emission die Austrittsarbeitssenkung durch einen
kombinierten Patch- und Schottky-Effekt notwendig ist (Kap. A.1.3).

Diese benotigen beide die Anwesenheit eines elektrischen beschleu-
nigenden Feldes, hervorgerufen durch die Raumladung im Kathoden-
fallbereich. Dadurch bewegen sich Hg-lonen zur Kathode hin und
deponieren beim Auftreffen ihre kinetische Energie. Fiir den bereits
erwahnten Anteil des Ionenstroms am Gesamtstrom von rund 10 %
ergibt sich bei einem typischen Kathodenfall im normalen Lampenbe-
trieb von 10V (Kap. 2.2) eine theoretische zusétzliche Heizleistung von
rund 0,4 W (Abb. 4.6) (Rechnungen zur Energiebilanz finden sich in
[Szug1; Kiih58a])®. Weil die emittierten Elektronen Energie mitnehmen,
ist der Brennfleck auf mindestens einer Seite durch einen steileren
Temperaturgradienten begrenzt, als sich durch die reine Warmeleitung
der Wendel ergeben wiirde [Kiih58a]. Wenn der Brennfleck ganz am
Rand des bepasteten Bereichs ansetzt, kann die Elektronenkiihlung
nur auf einer Seite wirken.

Die hohe Feldstarke im Kathodenfall hat zwei Auswirkungen: Einen
deutlichen Anstieg der Ionisationsrate durch Elektronenstofs und die
Unterstiitzung der Elektronenemission aus der Elektrode.

5Wenn man annimmt, dass der Emissionsstrom nur im Bereich des Brennflecks die
Oxidschicht heizt, wiirde man eine unrealistische hohe Heizleistung von tiber 8 W
erhalten. Jedoch setzt der Brennfleck héufig an einer Ubergangsstelle Wolfram zu Oxid
an, wodurch sich ein kleinerer Widerstand ergibt. Zudem ist fiir die Brennflecktempe-
raturen der Widerstand einer Oxidschicht noch geringer als in Kap. 4.2.3.4 berechnet
[LV49]. In [Kiih58a] sind die Beitrdge zur ohmschen Heizung von Wolframdraht und
Oxidschicht getrennt diskutiert.

6Effekte infolge der oben besprochenen Ion-Elektron-Emission sind ebenfalls vernachlas-
sigt.
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Die in Kap. 4.2 notwendigen Heizleistungen, um eine Nullfeld-Emis-
sion, d. h. rein thermische Emission zu erhalten, sind in der Grofien-
ordnung von 1 W. Bei dieser zuséatzlichen Heizleistung von aufSen ist
die Entladung nicht mehr auf die Ausbildung eines Kathodenfalles
angewiesen.

Die obigen Ausfithrungen betrachten den Lampenbetrieb bei Gleich-
spannung, in Wirklichkeit werden Leuchtstofflampen allerdings bei
Wechselspannung betrieben (Kap. 2.1). In der Anodenphase deponieren
die auftreffenden Elektronen ihre kinetische Energie. Dies stellt insbe-
sondere im Hochfrequenzbetrieb eine effiziente Heizung dar [WMo3],
die hier unberiicksichtigt blieb.

4.1.3. Austrittsarbeitsbestimmung an
Oxidkathoden

Die Bestimmung von ® 4 ist eine wichtige Aufgabe bei der Charakte-
risierung eines Festkorpers. Einen Uberblick zur Messung von Aus-
trittsarbeiten geben [HW43; SD85], eine Ubersicht zur Bestimmung
von @, an Oxidelektroden in Vakuumrdéhren findet sich in [HW5o0].
Im Folgenden sollen keine Details der Verfahren dargelegt werden,
vielmehr verschiedene Ansédtzen zur Austrittsarbeitsbestimmung bei
Oxidkathoden vorgestellt, deren Ubertragbarkeit auf Elektroden in
Niederdruckentladungen diskutiert, und am Schluss das in der vorlie-
genden Arbeit verwendete Verfahren motiviert werden.

Bestimmt man das Kontaktpotential zwischen der zu untersuchen-
den Elektrode und einer Gegenelektrode bekannter Austrittsarbeit, so
kann daraus das zu bestimmende ® 4 berechnet werden (Kap. A.1.1).
Dies ist der direkteste Zugang zur Austrittsarbeit.

Fiir Oxidelektroden wurde dies von Dar [Daro8] mit einer soge-
nannten , Kelvin-Probe” durchgefiihrt, die auf das von Zisman [Zis32]
entwickelte Prinzip eines schwingenden Kondensators beruht [SD85].
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Ortsaufgeloste Bestimmungen von Unterschieden in der Autrittsar-
beit bietet die Kelvin-Sonden-Rasterkraftmikroskopie, meist mit KPFM
(engl.: Kelvin probe force microscopy) abgekiirzt [ZToy].

Da die Temperaturabhangigkeit von ® 4 fiir Oxidelektroden verhalt-
nisméfig grofd ist (Kap. 4.1.1 und 4.1.4.3), sind Messungen bei Betrieb-
stemperaturen von Oxidelektroden wiinschenswert. Diese liegen fiir
Vakuumrohren bei rund 1000 K [HW50, S. 80], fiir Lampenelektroden
aufgrund der Brennflecktemperaturen deutlich dariiber. Messungen
mit Hilfe der gerade angedeuteten Kontaktpotentialverfahren fiir hohe-
re Temperaturen an Oxidelektroden sind dem Autor nicht bekannt. Im
weiteren Sinne liegt eine Kontaktpotentialmessung allerdings auch bei
der Bestimmung des Schnittpunktes von Anlauf- und Sattigungskurve
einer Elektronenrohre vor, bei der eine Elektrode die zu untersuchende
Oxidelektrode ist [HW38].

Bei kalorimetrischen Messverfahren wird aus der Kiihlwirkung der
austretenden Elektronen (Gl. (4.30)) ® 4 bestimmt [DG24].

In Kap. 4.1.4.3 werden auflerdem Daten gezeigt, die mit einem
Elektronenstrahlverfahren, ,Scanning Low Energy Electron Probe”
(SLEEP) [HT66], gewonnen wurden. Dabei wird ein Elektronenstrahl
mit definierter Energie auf eine Probe gerichtet. Ist am Auftreffpunkt
dessen Energie grofier als die Austrittsarbeit, wird dieser absorbiert,
im anderen Fall reflektiert. Dies wird durch eine Anderung des durch
die Probe flielenden Stroms registriert. Tastet man nun die Oberflédche
der Probe ab und variiert zusatzlich die Energie des Elektronenstrahls,
kann man ortlich aufgelost die Austrittsarbeit bestimmen, auch bei
verschiedenen Temperaturen.

Bei photoelektrischen Messungen muss bei hoheren Temperaturen
auch die konkurrierende thermische Emission beachtet werden [Kapss,
S. 110 f£.][SD85]. Beispiele dafiir sind [Mah49; Koz+o7].

Messungen der Austrittsarbeit im (Hoch-) Vakuum, wie es bei den
gerade beschriebenen Beispielen vorliegt, sind allerdings nicht aussa-
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gekraftig, da sie nicht die Verhiltnisse in einer Niederdruckentladung
widerspiegeln. So fand Cayless [Cays7], dass die Null-Feld-Emission
bei einer Argon-Entladung rund eine Grofienordnung grofer als unter
Vakuumbedingungen ist.

Der Grund liegt in Wechselwirkungen zwischen Elektrode und Plas-
ma [BK75] , sowie temperaturabhédngigen chemischen Reaktionen, die
den Zustand der Aktivierung beeinflussen. Gerade diese Reaktionen
fithren im Nachhinein gesehen zu Schwierigkeiten bei der Interpretati-
on der erhaltenen Ergebnisse (Kapitel 4.3.2).

Wie bereits aus dem Titel der Arbeit hervorgeht, soll die Auswirkung
verschieden emissionsfahiger Elektroden auf den Lampenbetrieb unter-
sucht werden. Deswegen muss ein Messverfahren angewendet werden,
das zerstorungsfreie Messungen an einer realen Lampengeometrie

zulésst.

Da in den Lampen stets Edelgasatmosphire vorliegt, entfallen so
auch experimentelle Herausforderungen, die in der Hygroskopizitét
des Emitters begriindet sind. Dieser darf nach der Herstellung nur
kurz der Luft ausgesetzt werden, bevor er z.B. in eine Photoelektronen-
spektroskopie-Anlage eingebaut wird.

Mochte man Elektronenemission an realen Lampen untersuchen,
kommt dafiir nur thermische Emission in Frage (Kap. 4.1.4.2). Wei-
terhin wurde in Kap. 4.1.2 beschrieben, wie elektrische Felder an der
Kathodenoberfliche die Elektronenemission verstarken. Um die Emis-
sionsfahigkeit verschiedener Elektroden vergleichen zu konnen, muss
gewihrleistet sein, dass bei der Messung von & 4 keine beschleunigen-
den Felder vorliegen. Deswegen beschiftigt sich das folgende Kapitel
damit, wie man an realen Lampen auf Nullfeldemission schliefien

kann, d. h. die Emission ohne dufseres Feld.
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4.1.4. Thermische Emission aus
Oxidelektroden

4.1.4.1. Beobachtung der Nullfeldemission

Bei thermischen Emissionsmessungen treten Elektronen aus der zu un-
tersuchenden Kathode aus. Um diese detektieren zu konnen, miissen
sie zur Anode gelangen. Dazu ist aber eine zusétzliche Saugspannung
notwendig, was im Widerspruch zur Forderung nach Feldfreiheit steht.
Erst wenn eine gewisse Spannung iiberschritten wird, wird der ge-
suchte Sattigungsstrom erhalten. Darunter schirmt eine Raumladung
die dulere Saugspannung ab (vgl. Kap. 4.1.4.1). Dieses Problem stellt
sich bei kapazitiven Verfahren zur Austrittsarbeitsbestimmung erst gar
nicht, weil dabei keine Elektronen aus dem Festkorper austreten und
eine Raumladung vor der Elektrode aufbauen konnen.

Bei Experimenten zur Austrittsarbeitsbestimmung mittels thermi-
scher Emission im Hochvakuum kann durch Messungen des auf der
Anode auftreffenden Stroms I bei verschiedenen angelegten Beschleuni-
gungsspannungen fiir eine feste Temperatur T auf den Emissionsstron
ohne dufleres Feld I, geschlossen werden [Not56, Kap. 27]:

Aufgrund der exponentiellen Abhingigkeit des Emissionsstroms
von der Austrittsarbeit (Gl. (4.17)) erhélt man mit Gl. (4.9):

I =1, exp ( v G ) (4.11)

Nun braucht lediglich I auf die elektrische Feldstdrke an der Oberfla-
che E; = 0V/m extrapoliert zu werden, um I; zu erhalten. Dazu muss

47re

jedoch bekannt sein, zu welchem E, eine dufiere Beschleunigungsspan-
nung V, fiihrt, ausgedriickt im Geometriefaktor G. Dieser ist bereits bei
einfachen Geometrien von Metallelektroden schwierig zu berechnen,
geschweige denn bei einer gewendelten Lampenelektrode. Bei einer

kristallinen Probe - wie es auch Oxidkathoden sind - wird dies durch
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das Eindringen von Feldern ins Innere des Emitters [Mors5] und der
Oberflidchenrauhigkeit [HW50] noch erschwert.

Dartiber hinaus ist bei einem {iiblichen Lampenfiilldruck von 330 Pa
und dem Elekrodenabstand von rund 37 cm der untersuchten Lampen
(Kap. 4.2) eine Leitung tiber den Gasraum gar nicht moglich, sondern
muss in diesem Fall tiber ein leitfdhiges Plasma, der positiven Sdule
einer DC-Entladung, geschehen.

In einer Entladung liegt ein Spannungsprofil wie in Abb. 2.2 (b) vor.
Um die positive Sdule aufrechtzuerhalten, muss der Spannungsabfall
dartiber gerade so grofs sein, um Ladungstrigerverluste darin auszu-
gleichen (Kap. 2.2). Verdndert man nun die Brennspannung, stellt sich
ein neues Spannungsprofil ein.

Die Feldstdrke direkt an der Kathodenfldche aus einer Bestimmung
des Kathodenfalles, dem Spannnungsabfall unmittelbar vor der Ka-
thode, anzugeben ist nur ndherungsweise moglich [Garo8b; Garo8a].
Deswegen ist eine Extrapolation auf Nullfeld an der Kathodenoberfla-
che gar nicht moglich, und folglich ein anderes Kriterium notwendig.

Wir betrachten nun einen Ausschnitt aus dem Potentialverlauf zwi-
schen den beiden Elektroden in einer Lampe im DC-Betrieb (Abb.
2.2(b)) im Bereich der Kathode, d.h. der Elektrode auf negativem
Potential (Abb. 4.7).

Fiir eine selbstgeheizte Elektrode (Kap. 4.1.2) muss vor der Elektrode
ein beschleunigendes elektrisches Feld sein, das von einer positiven
Raumladung erzeugt wird. Der Grund liegt darin, dass die rein ther-
mische Emission nicht ausreicht, um den geforderten Entladungstrom
I; zu liefern, sondern Schottky-/Patch-Effekt wirksam werden miissen.
Der rein thermische Emissionstrom I, errechnet sich prinzipiell nach
der Richardson-Gleichung bei bekannter Emissionsflache (Kap. 4.1.4.2).

Im Folgenden werde eine Kathode betrachtet, die mittels externer
Heizung homogen auf eine bestimmte Emissionstemperatur T gebracht

wird (cf. Kap 4.2.2.2). Die Lampe befindet sich dabei in einer Bogen-
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entladung (Kap. 2.2). Fiir das Verhiltnis von I; und I, gibt es nun 3
Moglichkeiten, die in Abb. 4.7 veranschaulicht sind:

Gilt I; > 1,, liegt das bereits beschriebene fiir Elektronen beschleu-
nigende Feld vor. Reicht die thermische Emission aus (I; = I,), so
braucht sich kein Feld aufbauen. Dies ist dadurch angedeutet, dass die
Steigung der Potentialkurve an der Kathodenoberfliche Null ist. Es
liegt Nullfeldemission vor. Treten rein thermisch mehr Elektronen aus
der Elektrode aus als gebraucht werden (I; < I,), bilden sie vor der
Elektrode eine negative Raumladung. Diese stellt fiir die Elektronen
ein bremsendes Feld dar (Abb. 4.7).

Man kann nun beispielsweise iiber einen mit der Entladungsrohre
in Serie geschalteten Widerstand den Entladungsstrom I; oder tiber
eine Variation der Temperatur den Emissionsstrom I, verdndern. In
Kap. 4.2.2.1 wird die Emissionsfahigkeit von Elektroden bewertet,
indem samtliche Elektroden bei gleichem I; gemessen werden, und
dann die Temperatur bestimmt wird, fiir die I; = I, gilt. Dies ist
die Null-Feld-Temperatur. Je hoher diese ist, desto schlechter ist die
Emissionsfahigkeit der Elektrode, weil sie eine hohere Austrittsarbeit
besitzen. ® 4 erhilt man durch Messung der Null-Feld-Temperatur bei
verschiedenen I; (Kap. 4.2.3.1).

Eine andere Moglichkeit bestiinde darin, den Grenzstrom fiir eine
konstante Temperatur zu finden. Der Grenzstrom ist gerade der Strom,
den eine Elektrode bei einer bestimmten Temperatur liefern kann,
ohne dass sich ein Kathodenfall aufbauen muss [Wehog4], d.h. dass
gerade I; = 1, gilt. Man spricht in diesem Zusammenhang auch
von Séttigungsstrom: den Strom, den eine Elektrode bei gegebener
Temperatur maximal liefern kann.

Ist der Abstand zwischen Kathode und Anode so gering (ca. 1 cm),
dass sich keine positive Sdule ausbildet (Kap. 2.2), sondern sich an das
negative Glimmlicht gleich die Anode anschliefit, kann man aus einem

Minimum der Entladungsspannung den Grenzstrom ermitteln [PWs4;
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Rud63]. Die Entladungsspannung ist der gesamte tiber der Entladung
abfallende Spannungsabfall. Dieses Minimum entsteht, weil fiir [; = I,
weder positive noch negative Raumladungen vorliegen, die durch eine
hohere Entladungsspannung ausgeglichen werden miissen?.

Wenn man fiir eine solche kurze Entladungsstrecke eine Kennlinie
aufzeichnet, d.h. die Entladungsspannung fiir verschiedene Entla-
dungsstrome aufzeichnet, treten im fallenden Bereich der Kennlinie
Schwingungen im Entladungsstrom auf [Yos53a; Yoss3b], das sind die
von Waymouth [Way71, S. 109 f.] beschriebenen Anodenfallschwingun-
gen, die auch im AC-Niederfrequenzbetrieb von LL vorkommen und
deren Frequenz bei einigen kHz liegt.

Fiir eine lange Entladungsstrecke jedoch, wie sie in dieser Arbeit
vorliegt, ist das Minimum vom weitaus grofieren Spannungsabfall tiber
der positiven Séule tiberlagert und deswegen schwer zu detektieren.

Deswegen sind in vorliegender Arbeit folgende zwei Indikatoren

verwendet worden:

* Detektion eines rf-Signales am Ubergangspunkt [Way6o]
¢ Verdnderung in der sichtbaren Erscheinung der Entladung [Wehogy,

Eis10]

Die erste Methode wird in Kap. 4.2.2.1 benutzt: Bei einer Uberemis-
sion von Elektronen bildet sich vor der Kathode ein negativer Potenti-
altopf (Abb. 4.7 links). In diesen Topf fallen positive Ionen hinein und
fithren kollektive Schwingungen aus. Aufgrund der in Abb. 4.8 zu se-
henden Kohérenz der Schwingungen ist davon auszugehen, dass nicht

einzelne Hg-Ionen schwingen, sondern eine positive, von diesen Ionen

7Der in einer LL entstehende Kathodenfall fiir I; > I, kann als Bereich gesehen werden,
in dem ein Strom von positiven Ionen vom Plasma zur Elektrode fliefit, der durch eine
Ionen-Raumladung begrenzt ist [Way71, S. 95]. In dhnlicher Weise liegt fiir I; < I
ein Elektronenstrom vor, der durch eine negative Raumladung beschrieben ist. Fiir
raumladungsbegrenzte Strome gilt das Child-Langmuir-Gesetz, also I o« U¥? [Kasos, S.
581].
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Abb. 4.7.: Verlauf des elektrischen Potentials V entlang der Lampenachse d
vor der Kathode fiir verschiedene Verhiltnisse von Entladungsstrom 1; und
rein thermischem Emissionstrom I,. Die Richtung des elektrischen Feldes E;
ist konventionsgemdfs fiir positive Ladungen angegeben. Deswegen liegt fiir
I; < 1, ein fiir Elektronen bremsendes und fiir 1; > 1, ein beschleunigendes
Feld vor. V}.: Kathodenfallspannung. Durch das ,+" in der linken Abbildung
ist positive Ladung angedeutet, die im negativen Potentialtopf Schwingungen
ausfithrt. Details siehe Text.

gebildete Raumladung [Way6o]. Die Frequenz liegt im Bereich von
einigen 100 kHz und kann mit einem Kupferband detektiert werden,
das das Entladungsgefafl in der Ndhe der Kathode umgibt. Man beach-
te, dass letztere Schwingungen im Kathodenbereich ihren Ursprung
haben, die bei kurzen Entladungsrohren genannten im Anodenbereich.

Fir I; = I, verschwindet der Potentialtopf und damit auch die
Schwingungen (Abb. 4.8). Da die Elektrode nicht absolut homogen
emittiert, wird nicht tiberall auf der emittierenden Fliche gleichzeitig
das Nullfeld erreicht. Deswegen gibt es einen Ubergangsbereich, in
dem sich die Stdrke des detektierten Signals dndert (vgl. [Way6o0]).

Ein Vorteil gegeniiber der im Folgenden beschriebenen optischen
Methode ist, dass sie keine besonders préaparierten Lampen benétigt.
Die Lampen brauchen nicht in der Nahe der Elektrode vom Leucht-
stoff befreit werden, weil diese Frequenzen nicht vom Leuchtstoff

abgeschirmt werden.
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Abb. 4.8.: Graphische Darstellung der kollektiven, hochfrequenten Schwingun-
gen, die von Hg-lonen im Potentialtopf ausgefiihrt werden, falls die Elektrode
sehr stark zugeheizt wird, und deswegen der Emissionstrom 1, grofSer als der
Entladungsstrom 1; (hier 10 mA) ist. Fiir 1; > 1, ibt es keine Schwingungen
(Details siehe Text). Fiir eine deutliche Darstellung sind hier die Extremfiille
gezeigt (oberes Bild Iy; = 400mA, unteres Bild Iy = 200mA), bei den
durchgefiihrten Messungen liegt der Ubergangsbereich bei wenigen mA des
Zuheizstromes I, vgl. Kap. 4.2.2.2. Die Schwingungsfrequenz liegt hier
bei 390 kHz und damit rund dreimal so hoch als bei [Way6o]. Der Grund
dafiir wurde nicht untersucht, moglicherweise wird durch das Kupferband
eine Oberschwingung aufgezeichnet.

Da in der vorliegenden Arbeit die Glasréhren nicht beschichtet
waren, konnte die Nullfeldbedingung in Kap. 4.2.3.1 aus einer Ver-
dnderung in der rdumlichen Struktur der Lichtemission abgeleitet
werden. Diese Strukturdnderung hatte bereits Eisenmann 1910 [Eis10]
zur Bestimmung des Séttigungsstroms eines mit CaO tiberzogenen
Platindrahtes benutzt. Ist der Emissionstrom grofSer als der Entladungs-
strom, d. h. die Kathode ist deutlich tiberheizt, so bildet sich vor der
Kathode ein Bereich ohne jegliche Lichtemission aus (Abb. 4.9 (a)). Bei
Verringerung der Heizleistung wird der dunkle Bereich immer kleiner,

66



Elektronenemission aus Oxidelektroden

(a) Es liegt ein bremsendes elektrisches Feld vor.

(c) Es liegt ein beschleunigendes elektrisches Feld vor.

Abb. 4.9.: Optisches Verfahren zur Bestimmung des Null-Feld-Uberganges.
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bis bei Erreichen der Nullfeldbedingung die Wendel komplett von der
Entladung eingehiillt ist (Abb. 4.9 (b)).

Verringert man die Heizleistung weiter, dann zieht sich zunichst die
positive Sdule wieder zurtick, es kommt zur Ausbildung des Faraday-
Dunkelraums, bis sich schliefilich vor der Kathode das negative Glimm-
licht ausbildet. Vermindert man die Zuheizung noch weiter, schldgt
die Farbe des negativen Glimmlichtes um (Abb. 4.9 (c)).

Der nachfolgende Deutungsversuch sttitzt sich auf die Veranderung
der Raumladungsschicht vor der Kathode (Kap. 2.2):

Fir 1, < I, bildet sich ein Kathodenfall aus und die Raumladungs-
schicht besitzt die in Kap. 2.2 beschriebenen Eigenschaften. Je geringer
die Elektrodentemperatur wird, desto mehr steigt die Kathodenfall-
spannung an, bis die Elektronen gentigend Energie besitzen, Edel-
gasatome anzuregen. Darauf ist wohl der Farbumschlag im negativen
Glimmlicht in Abb. 4.9 (c) zurtickzufiihren.

Fir 1, = I, braucht sich kein negatives Glimmlicht ausbilden und die
positive Sdule fungiert gleichsam als blof3e leitfdhige Verbindung, die
die Elektronen weg von der Kathode hin zur Anode transportiert. Das
,sheath” ist in diesem Fall die Ubergangsregion zwischen Ladungs-
und Geschwindigkeitsverteilung unmittelbar tiber der Kathode und
der positiven Séule.

Fiir 1, > I; schliefSlich wirkt das Feld der negativen Raumladung
tiber einen grofieren Bereich bremsend auf die Elektronen, so dass
keine Anregung durch Elektronenstofs geschehen kann. Deswegen
emittiert der Bereich in unmittelbarer Ndhe der Kathode kein Licht.
Im anschlieSende Bereich liegt gemafs Wehnelt [Wehog4] eine , positive
Schicht” vor. Dies steht in Einklang mit der Theorie der , Sheaths”
(Kap. 2.2). Die negative Raumladung durch die tiberhchte Emission
wird durch eine positive abgeschirmt. Damit liegen wiederum dhnliche
Verhiltnisse wie bei der normalen Entladung vor, die Kathode ,wiachst”
gleichsam in die Entladung hinein.

68



Elektronenemission aus Oxidelektroden

Bei der Anwendung dieses Indikators in Kap. 4.2.3.1 wurde stets
bei einer deutlich tiberheizten Elektrode begonnen und danach der
Heizstrom zuriickgedreht. Die Temperatur wurde bestimmt, wenn
nach der vollstdndigen Einhtillung wieder ein Dunkelraum anfing sich

auszubilden.

Da mit dem Einhiillen der Elektrode auch die mit dem Kupferband
detektierbaren hochfrequenten Schwingungen verschwinden (vgl. auch
[Pau1o; Bau1o]), eignen sich beide Methoden fiir die Bestimmung des
Nullfeldpunktes. In den letzten beiden genannten Untersuchungen
wurden zwar die optisch sichtbaren Verdnderungen auch bereits festge-

halten, allerdings ohne die Verdffentlichung von Eisenmann zu kennen.

In Abb. 4.10 sind Daten gezeigt, aus denen ® 4 bestimmt wird (Kap.
4.1.4.3). Eine Messreihe wurde mit dem optischen Verfahren (nach
Eisenmann [Eis10]) aufgezeichnet, und die andere an der gleichen
Elektrode mit dem Schwingungsverfahren von Waymouth [Wayé6o]. Es
zeigt sich eine sehr gute Ubereinstimmung, wie in der Ausgleichsge-
raden tiber alle Punkte sichtbar wird. Die Messungen in Kap. 4.2.3.1
stiitzen sich deswegen ausschlieSlich auf diesen optischen Indikator.

4.1.4.2. Beschreibung der thermischen Emission
durch die Richardson-Gleichung

Mobchte man die thermische Emission verschiedener Materialien ver-
gleichen, muss man zunédchst auf die Stromdichte j = % (E: Emis-
sionsflache) normieren. Misst man nun beim gleichen Material den
Nullfeldemissionstrom bei verschiedenen Temperaturen, kann man die

erhaltenen Daten mit Gleichungen der Form (kp: Boltzmannkonstante)

: n b}’l
j=A,T"exp <_kBT> (4.12)
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ADbb. g.10.: Korrespondenz zwischen dem optischen Verfahren und der Schwin-
gungsmethode nach Waymouth. Der mit dem Dreieck gekennzeichnete Punkt
wurde mit dem Band gemessen, ging aber nicht in die griine Kurve, eine
Ausgleichsgerade iiber alle anderen Punkte, mit ein. Die Daten sind fiir die Be-
stimmung der Austrittsarbeit aufbereitet. Details finden sich in Kap. 4.1.4.3.

anpassen [Bec3s] und erhélt dann zwei Stoffkonstanten A, und b,,. Die-
se Stoffkonstanten erhalten den Index n, weil sie fiir unterschiedliche
Exponenten der Temperatur T verschiedene Werte annehmen.

Im Folgenden werden mogliche Werte fiir n diskutiert. Je nachdem,
ob man tiberhaupt eine theoretische Beschreibung fiir die Emission zu-
grundelegt (n = 0) bzw. welche Aspekte man fiir ein Modell verwendet
(n > 0), erhdlt man einen anderen Exponenten.

Experimentell kann der richtige Wert fiir n nicht ermittelt werden,

schlieSlich tiberragt die Steigung des Boltzmannfaktors exp (f kfﬁ)
die des Monoms A, T" bei Weitem.
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n=0
Fiir die rein empirische Anpassung der erhaltenen Daten [Not56,
S. 133] kann eine Funktion

. b
j = Agexp (kBOT> (4.13)

verwendet werden. Der ,Work-Factor” b, [Not56] steht dabei fiir
eine Schwellenergie beim Austritt der Elektronen. Mit GL. (4.13)
konnen verschiedene Emitter im gleichen Temperaturbereich
verglichen werden.

n=1/2
Betrachtet man die Elektronen im Metallinneren als klassisches
ideales Gas mit einer Maxwell-Geschwindigkeitsverteilung erhalt

man:

‘ b
j= Ay, T exp (— k;/ ;) (4.14)

Diese Ableitung wurde von Richardson gegeben [Ric21], der zu-
erst systematisch die thermische Emission geladener Teilchen
untersuchte. Da der Vorfaktor A,,, proportional zur Elektronen-
dichte im betreffenden Material ist [Kaps5s], findet sich fiir die
A,, oft noch die historische Bezeichnung der Mengenkonstanten
[HW43]. Allerdings stehen die aus A/, abgeleiteten Elektronen-
dichten im Widerspruch zu den Resultaten aus Untersuchungen
anderer Eigenschaften, wie z. B. dem Peltier-Koeffizienten [Bec35].
Diese Widerspriiche konnten bekanntlich durch die Verwendung
der Fermi-Dirac-Statistik fiir die Elektronenenergieverteilung auf-
gehoben werden [Som28]. Deswegen wird der Fall n = 1/2 hier
nur aus historischen Griinden angegeben. Da die Grofe b, tem-
peraturabhéngig ist [Kapss5], ist dieses Temperaturgesetz nicht
korrekt.
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n=2

Eine Gleichung mit diesem Exponenten ist unter dem Stichwort
, Thermische Emission” als Richardson-Dushman-Gleichung in
jedem Lehrbuch zu finden. Sie ergibt sich sowohl aus thermody-
namischen als auch aus statistischen Uberlegungen, wie bereits

angedeutet.

Richardson [Ric21] hatte schon thermodynamische Ansétze fiir
diese Form geliefert, die darauf basieren, die Elektronenemission
als Verdampfung von Elektronen anzusehen und darauf die
Clausius-Clapeyron-Gleichung anzuwenden. Dushman [Dus23]
erhilt die Form

b L
P 2 L 2 __ 0
j=A, T exp ( . T) Ao T exp ( N, kg T) (4.15)

Dabei ist L die latente Verdampfungswarme des Elektronengases
aus dem Metall fiir 1 mol beim absoluten Nullpunkt und N, die
Avogadrozahl. In der Herleitung wurde angenommen, dass die
spezifische Warme der Elektronen im Metall vernachldssigbar
ist und drauflen die eines einatomigen idealen Gases vorliegt.
Deswegen geht in A, die Entropiekonstante des idealen Gases
nach Sackur und Tetrode ein [Dus23].

In der Herleitung bei Dushman wurde der Spin des Elektrons
nicht beachtet, so dass der korrekte Wert

4rremky?
Appoo = % — 1,204 -10°

—ye (4.16)

gerade dem Doppelten von Dushman entspricht. Da in Gl. (4.16)
nur Naturkonstanten (Elektronenmasse m, Planck-Konstante )
vorkommen, ist A;,,, eine materialunabhidngige Grofie, fiir die

der Begriff Mengenkonstante nicht mehr angebracht ist.
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Von Sommerfeld [Som28] wurde aus einer statistischen Beschrei-
bung fiir ein freies Elektronengas in einem Potentialtopf mit der
Fermi-Dirac-Verteilung fiir die Elektronenenergien (Gl. (4.7)) eine
Gleichung erhalten

. () W, —
] = Atheo T exp (_kBI}) = Ateo T2 exp <_kHBT‘u> (4.17)

mit dem gleichen Vorfaktor A, und einer Richardson-Austrittsar-
beit ®p. Diese ist temperatur-unabhingig und gleich der Diffe-
renz aus Tiefe des Potentialtopfes W, und chemischem Potential
u der Elektronen.

n=>54
Da dieser Exponent bei der Beschreibung der thermischen Emissi-
on von Oxidkathoden verwendet wurde [Not56; NITc55; Myo1o],
soll auch darauf eingegangen werden.

In diese Beschreibung geht die Vorstellung ein, dass die Oxid-
kathode ein Halbleiter mit einem Donatorniveau ist, so dass GI.
(4.6) die Lage des chemischen Potentials angibt.

Setzt man Gl. (4.6) in Gl. (4.17) ein und identifiziert man verein-
fachend W, mit der Elektronenaffinitdt x aus Gl. (4.5), erhdlt man
eine Beziehung, um np und x + AEp /2 zu bestimmen.

e\ 72
j = Aeo V&0 "D % (;nﬂ;g‘) T5/4 exp (W)
(4.18)
Wie in Kap. 3.3.1 dargelegt, ist die Vorstellung eines Halbleiters
mit nur einem Donatorniveau nicht korrekt. Deswegen wird
dieser Ansatz, der nur fiir einen Spezialfall gilt [Mor55], nicht
weiter verfolgt.
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Wir werden im Folgenden die universell giiltige Gleichung (4.17)
verwenden [HW5o, S. 161]. Dabei muss man jedoch beachten, dass
diese Gleichung historisch fiir Metalle abgeleitet worden ist, bei denen
die Nédherung freier Elektronen gut experimentelle Beobachtungen
erklart. Insbesondere ist in dieser Naherung die Variation von ji mit der
Temperatur sehr gering (Kap. 4.1.1). Deswegen kann in Gl. (4.17) bei
der thermischen Elektronenemission von Metallen ®, mit geniigender
Genauigkeit mit @, gleichgesetzt werden.

Fiir halbleitende Stoffe, wie auch die Oxidkathoden es sind, muss
aufgrund der hoheren erwarteten Temperaturabhingigkeit von ® 4
eine Korrekturgrofie eingefiihrt werden (folgendes Kapitel 4.1.4.3). Eine
mogliche physikalische Bedeutung wird in Kap. 4.3.1 erldutert.

4.1.4.3. Temperaturabhangigkeit der Austrittsarbeit

Der Term Ly/N, aus Gl. (4.15) ist eine auf 0 K bezogene Grofie und kann
mit @ aus Gl (4.17) identifiziert werden. Deswegen ist @ ebenso
eine auf o K bezogene GrofSe:

@ kann aus der Steigung in einer sog. Richardson-Auftragung
(In(j/T?) gegen 1/T) entnommen werden. Dazu wurden zuvor Strom-
dichten bei verschiedenen Temperaturen gemessen. Jedoch unterschei-
det sich & von der der ,, wahren” Austrittsarbeit [HN49] ® 4 bei einer
bestimmten Temperatur. Es gilt:

]

Pr=Py = T5- Py (4.19)

GL (4.19) folgt aus thermodynamischen Uberlegungen zur freien Ener-
gie und ist im Anhang A.2 dargestellt. &y ist eine auf T = 0K extrapo-
lierte Austrittsarbeit. Nur fiir den theoretischen Fall oK ist @ = ® 4.

Deswegen muss @ um eine Temperaturabhingigkeit korrigiert
werden, die entweder intrinsisch veranlagt oder eine Folge von An-

74



Elektronenemission aus Oxidelektroden

derungen der Oberfldchendipolschicht eD (Kap. 4.1.1) ist [Bely3, S.
18][SD85]. Solange 9®,/9T nicht bekannt ist, kann aus dem gemessenen
@ nicht auf ¢, geschlossen werden [Hei34; SR28].

Die Charakterisierung einer Oxidelektrode nur durch ®y ist oh-
ne Aussagekraft [BK75], denn die Temperaturabhingigkeit von deren
Austrittsarbeit ist so grofs, dass sie berticksichtigt werden muss, um rea-
listische Aussagen bei Betriebstemperatur machen zu kénnen [HW50].

Die wahre Austrittsarbeit &, kann mit Kontaktpotentialverfahren
[HN49] (Kap. 4.1.3) bestimmt werden, bei denen man direkt ® 4 bei
einer bestimmten Temperatur erhilt. Durch eine Messung fiir verschie-
dene Temperaturen [HW38] kann man unmittelbar die Temperaturab-
héngigkeit von ® 4 erhalten [DPHR50].

Fiir die Austrittsarbeitsbestimmung an realen Lampen, wie im Rah-
men dieser Arbeit, erweist sich das Richardson-Verfahren jedoch am
praktikabelsten (Kap. 4.1.3). In einer dieser Arbeit vorausgegangenen
Diplomarbeit [Pau1o] wurde nur @ bestimmt und unrealistisch kleine
Austrittsarbeiten (unter 1€eV) erhalten.

Wie kann dann beim Verfahren der Richardson-Geraden die Tem-
peraturabhéngigkeit berticksichtigt werden, wenn schon fiir die Be-
stimmung von ®; wenigstens Messungen bei zwei verschiedenen
Temperaturen notwendig sind ? @ ergibt sich ndmlich aus der Stei-
gung der Geraden in einer Richardson-Auftragung (In(j/T? gegen
1/T) (GL (4.17)).

In der vorliegenden Untersuchung wurden nur Temperaturunter-
schiede AT von maximal 250K betrachtet, was klein ist im Vergleich
zur Normal-Betriebstemperatur T, von ca. 1000 K.

In der Literatur findet man fiir solch kleine AT in allen Richard-
son-Auftragungen im Rahmen der Messgenauigkeit ausschliefSlich
Geraden. Das bedeutet, dass die Temperaturabhdngigkeit von ® 4 in
guter Naherung einem linearen Gesetz folgt. Dies gilt auch im Rahmen
der vorliegenden Untersuchung. Deswegen beschréanken wir uns bei
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Dy (T) auf eine lineare Néherung um eine Temperatur T, [DGy1, Kap.
15].

dd,(T)

D, (T) = Du(Ty) + aT  |rr
=10

(T—Ty) = Pgr+a(T—Ty) (4.20)
Genau genommen ist « nur fiir diesen untersuchten Temperaturbereich
giiltig, um jedoch eine Beziehung zu ¥ in Gl (4.17) zu erhalten,
werde die lineare Beziehung tiber den untersuchten Bereich hinaus
nach Ty — 0K extrapoliert.

Dann folgt:
P, (T) = Pg +aT (4.21)

Diesen Ansatz in Gl. (4.21) findet man auch in [Myo10][SR28, S. 45 f.].

Die physikalische Interpretation von « als Temperaturkoeffizient ist
nur im Bereich AT, dem gemessenen Bereich moglich. Fiir tiefere Tem-
peraturen sind Abweichungen zu erwarten (Abb. 4.11 (a)). Auch wenn
das Halbleitermodell fiir die Oxidkathode nur bedingt verwendbar ist,
sieht man anhand der Gleichung (4.6), dass sich fiir einen n-dotierten
Halbleiter fi fiir T=0K in der Mitte von Leitungsband und Donator-
niveau befindet und deswegen ® , nur minimal auf x + Ep /2 sinken
kann.

Die Idee ist nun @ in Gl. (4.17) unter Verwendung von Gl. (4.21)
durch ein temperaturabhingiges ® 4 zu ersetzen. Fiir eine Oxidkathode
mit der Emissionsfldche E (vgl. Seite 69) folgt so:

. Op +aT
JE = E Ay T2 exp (_IlchT)
jE x  Pp 1 (4.22)
=In (T2> =In(EAy,,) — Kk T
t a
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D,
AT
a = 42a(1) i T
T |, 0 >
t =In(EAiheo) — ,\—(Z
~ 7~
= [ .
= _ kpdn(/T?)] _ &g
& e d(1/T) ~— ks
[0 - = Messpunkte
R — Anpassung
-+ Extrapolation
0 TO T

(a) Bedeutung der Richardson-Austrittsarbeit  (b) Prinzipielle Auswertung der Daten

Abb. g.11.: Die linke Abbildung (vgl. auch [DGy1]) veranschaulicht die
Richardson-Austrittsarbeit @ als die Extrapolation eines linear angenom-
menen Temperaturverlaufs (Steigung o) der wahren Austrittsarbeit @ 4. In
der rechten Abbildung wird deutlich, wie o« und ®y aus einer Richardson-
Auftragung errechnet werden. Dabei entnimmt man ® der Steigung a und
o dem Achsenabschnitt t. Da die Extrapolation zu o K sehr weit ist, bewirkt
bereits ein geringer Fehler in der Steigung einen groffen Fehler in t (vgl.
Kap. 4.3.1). E bezeichnet die Emissionsfliche.

Da sich bei Annahme einer linearen Temperaturabhingigkeit von
@ , im Exponenten der Richardson-Gleichung die Temperatur heraus-
kiirzt (Gl. (4.22)), erhélt man einen temperaturunabhédngigen Faktor
exp (—é) , so dass man in einer Richardson-Auftragung (In(j E/T?)
gegen 1/T) die gesamte Information {iber &« aus dem Achsenabschnitt
t erhalt.

ODb dieses « tatsdchlich nur die Temperaturabhdngigkeit der Aus-
trittsarbeit betrifft, oder nicht vielmehr in Wahrheit aus mehreren
Komponenten zusammengesetzt ist, z. B. als « = ap + a4 + a7, wobei
ap eine Korrektur der Emissionsfldche, « 4 eine Transformation von

Metalle zum Halbleiter (Kap. 4.3.1) représentiert (A;,,, wurde fiir Me-
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talle berechnet), und lediglich a1 die Temperaturabhéngigkeit betrifft,
ist nicht ohne Weiteres zu entscheiden.

Solange man in den Richardson-Auftragungen Geraden erhilt, kann
man nicht entscheiden, ob ®; durch ein lineares « T korrigiert wer-
den muss. Erst Terme hoherer Ordnung, die zu einer Kriimmung der
Richardson-Plots fiithren, konnen dartiber Aufschluss geben. Dann
konnte man jedoch die Auswertung nicht mehr mit Gl. (4.22) durch-
fithren. Durch den einen Faktor berticksichtigt man alle besprochenen
Groflen gleichzeitig. Deswegen wird man moglicherweise die Tempera-
turabhangigkeit tiberschdtzen, solange man die anderen Grofien nicht
kennt (Kap. 4.3.1).

Da wegen gleichmifliger Heizung die Emissionsfldchen sehr dhnlich
sind (Kap. 4.2.3.1) und Korrekturen von A, eine genaue Kenntnis
der Struktur des Halbleiters erfordern — so ist in Gl. (4.18) nur eine Art
von Donatoren berticksichtigt, wie bereits bemerkt — konnen solche
Korrekturen mangels ausreichender Kenntnis nicht getétigt werden

und wir beschranken uns lediglich auf die Temperaturabhédngigkeit.

Aus einer linearen Regression der Daten in einer Richardson-Auftrag-

ung erhidlt man dann wegen

JEY\ _ 1
In <T2> = t—ﬁ—af (4-23)

aus der Steigung a den auf T=0K extrapolierten, temperaturunabhan-
gigen Teil der Austrittsarbeit ®; und aus dem Achsenabschnitt ¢ den
Temperaturkoeffizenten « (Abb. 4.11 (b)).

Mit diesem Ansatz geht man davon aus, dass die Annahme einer
linearen Temperaturabhédngigkeit der Austrittsarbeit geniigt, um eine
geniigende Darstellung der wahren Austrittsarbeit im Operationsbe-
reich einer Oxidkathode zu erhalten.
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Benutzt man fiir k; = 8,62 - 1075 eV/K, so folgt fiir die Einheiten
direkt [®g] = eV und [a] = eV/K.

In Abb. 4.12 ist die Austrittsarbeit mit einem Elektronenstrahlverfah-
ren (SLEEP cf. Kap. 4.1.3) fiir AT = 600 K gemessen worden. Fiir diesen
grofleren Bereich sieht man die gerade beschriebene Abweichung. An-
dererseits ist auch erkennbar, dass fiir beispielsweise AT = 100K die
lineare Ndherung nur einen geringen Fehler birgt.

21

2,0

19

F.lev
e
©

17

16

500 600 700 800 900 1000 1100
T/K

Abb. 4.12.: Daten der temperaturabhingigen Messung von ® 4 mit der so-
genannten SLEEP-Technik (vgl. Kap. 4.1.3). Nachgezeichnet aus [HST79].
Dargestellt ist die Ausgleichskurve tiber 6 verschiedene Proben. Die Abwei-
chung zwischen Messwert und Ausgleichskurve liegt bei max. 0,03 eV.

Die Inklusion der Temperaturabhingigkeit in die Mengenkonstante
erkldrt auf nattirliche Weise die erheblichen Abweichungen vom Ay,
(Gl (4.16)), die ohne die Berticksichtigung der Temperaturabhédngigkeit
erhalten wird. In Kap. 4.3.1 wird dies ausfiihrlich diskutiert.
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4.2. Experimente an unterschiedlich
formierten Elektroden

4.2.1. Probenpraparation

Um Messungen im Betrieb einer Niederdruckentladung durchfiihren
zu konnen (vgl. Kap. 5.1.1), mussten die verwendeten Proben auch
einen Betrieb zulassen, d.h. reale Lampen sein. Da zudem im Rah-
men dieser Arbeit zum ersten Mal Untersuchungen an Triple-Wendeln
mittels des Fabry-Perot-Interferometers (FPI) vorgenommen werden
sollten, wurde als Probengeometrie die einer kommerziell erhéltlichen
Kompaktleuchtstofflampe (DULUX L® 18 W) mit einem Rohrdurch-
messer von 17,3 mm und einer Entladungsldnge von ca. 37 cm gewihlt,
in denen diese Wendeln eingebaut sind. Der gebogene Glaskolben war
ohne Schutzschicht und Leuchtstoff (Kap. 2.1), um optische Untersu-
chungen zu erméglichen (Abb. 2.2 (a)). Die Triple-Wendel darin (vgl.
Abb. 3.1(b)) wurde von Hand mit im Mittel 5,3 mg eines wie in Kap.
3.2.1 beschriebenen Gemischs aus Erdalkalikarbonaten bepastet und
die Lampe wurde unter Zugabe von Hg mit 330 Pa Argon gefiillt.

In Kap. 3.3.1 wurde der stochiometrische Uberschuss an freiem Ba-
rium als Grund fiir die gute Emissionsfahigkeit genannt. Zersetzung
der Karbonate (GL. (3.1)) und Aktivierung (Gl (3.2)) sind endotherme
Reaktionen [HCE52], die Menge der Reaktionsprodukte hangt deswe-
gen von der Energiezufuhr beim Formieren ab. Die Aufheizung der
Elektrode wahrend der Produktion einer Lampe kann aus praktischen
Griinden nur durch Durchgang von elektrischem Strom durch den
Wolframdraht bewerkstelligt werden (Kap. 3.2.1), und wird durch ein
Formierschema beschrieben. Ein solches gibt im vorliegenden Fall
Hohe und Zeitdauer des verwendeten DC-Stromes bei einer stromkon-

stanten Formierung an.
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Mit Hilfe der folgenden Formierschemata wurde versucht, Elektro-
den mit verschiedenen Aktivierungsgraden herzustellen, in Klammern
ist jeweils angegeben, mit welchem Bezeichner (z. B. ,normalformiert”)
auf dieses Formierschema in den spiteren Abbildungen verwiesen
wird.

460mA, 20s (normalformiert)

460mA, 40s (Uiberformiert (Zeitdauer))
® 550mA, 40s (liberformiert (Strom und Zeitdauer))
* zundchst an Luft 10s mit 340 mA beaufschlagt, danach normal-

formiert (vorformiert)

Das Schema , normalformiert” stellt dar, wie unter den vorliegenden
Bedingungen (Wendeltyp, durchschnittliches Emittergewicht) erfah-
rungsgemdfl eine gut emissionsfdhige Elektrode hergestellt werden
kann. Bei den ,iiberformierten” sollte die Emissionsfahigkeit gerin-
ger ausfallen, da erwartungsgemaf bereits wihrend der Herstellung
eine betrichtliche Sperrschicht aus Wolframaten entstehen und die
Verdampfung von Ba stark anwachsen sollte. Auf diese Weise sollte
sich das Gleichgewicht von Bariumproduktion und -verlust zu den
Verlustprozessen verschieben, dhnlich wie es am Ende der Lampen-
lebensdauer der Fall ist (vgl. Kap. 3.2.2), und Elektroden geringerer
Aktivitat entstehen.

Das Schema ,,vorformiert” simuliert den Fehlerfall, dass an der
Elektrode eine zu hohe Temperatur vorliegt, wenn sie sich noch an
Luft befindet (cf. Kap. 3.2.1).

Nach der Herstellung von Hand wurden die Lampen zunéchst beim
Nennstrom von 320 mA fiir 100 h (Schaltrhythmus: 165 min Brennen,
15 min Pause) gealtert (vgl. Kap. 3.2.2).

AnschliefSend erfolgte die im folgenden Kapitel beschriebene Cha-
rakterisierung anhand der Nullfeldemissionsfahigkeit. Dabei wurden
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auch fehlerhafte Lampen aussortiert, bei denen aufgrund einer man-
gelhaften Verklemmung von Wendel und Glasdurchfithrungsdraht
(Abb. 3.1) der Kaltwiderstand nicht reproduzierbar gemessen wor-
den konnte, und somit keine Berechnung von Wendeltemperaturen
moglich ist (Kap. 4.2.2.2).

Die iibrigen wurden anhand der Fabry-Perot-Messungen (Kap. 5.1.1)
im Betrieb untersucht. An einigen ausgewdhlten erfolgten noch de-
tailliertere Messungen zur Austrittsarbeit (Kap. 4.2.3). Bei all diesen
Messungen brannten die Lampen moglichst kurz, um eine Anderung

ihrer Eigenschaften zu verhindern.

4.2.2. Charakterisisierung anhand der
Nullfeldemissionstemperatur

4.2.2.1. Aufbau und Vorgehen

Bei dieser Messung wurde die Temperatur bestimmt, bei der die Elek-
trode ohne Ausbildung eines beschleunigenden Feldes einen konstan-
ten Strom (hier 11 mA) rein thermisch emittieren kann. Die Tempe-
ratur wird aus Wendelzuheizstrom I;; und der sich einstellenden
Wendelspannung Uy, berechnet. Um den Fehler einer zuséitzlichen
Aufheizung durch den Entladungstrom moglichst gering zu halten
(Kap. 4.2.3.4), wurde dieser im Vergleich zum normalen Betriebsstrom
geringe Wert fiir [; gewédhlt. Der Nullfeldpunkt wurde mit Hilfe der
hochfrequenten Schwingungen gefunden (Kap. 4.1.4.1). Die erhaltene
Temperatur Ty prp (ZFTE: ,zero field thermionic emission”) lasst einen
Vergleich der Emissionsfahigkeit verschiedener Elektroden zu. In Kap.
5.4 werden die T,prp den Resultaten der Fabry-Perot-Interferometer-
Messungen in Verbindung gebracht.

Beide Elektroden der gerade beschriebenen Lampen wurden von
Klaus Pankratz (Mitarbeiter von OSRAM) vermessen, der dafiir den
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AN
Lampe

. Kupferband
Oszilloskop

Verstérker
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1 endelheizung RV
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Lampenversorgung

Abb. g4.13.: Aufbau zur Bestimmung der Null-Feld-Emissionstemperatur
TzFrE-

Versuchsaufbau in Abb. 4.13 verwendete: Die Hochspannungsquelle
(max. 350 V) dient dem Aufrechterhalten der Entladung, mit der Nie-
derspannungsquelle (max. 20 V) erfolgt die Heizung der Elektroden.
Ein Kupferband in Hohe der zu untersuchenden Elektrode umringt
den Glaskolben und dient dem Empfang der hochfrequenten Schwin-
gungen (Abb. 4.8). Diese werden verstdrkt und auf einem Oszilloskop
dargestellt.

Dabei wird wie folgt verfahren (ausfiihrlich in [Pau1o]): Man heizt
die Wendeln vor, indem der Widerstand Ry auf einen kleinen Wert
gestellt wird, ziindet die Lampe durch Anlegen einer hohen Spannung,
und stellt danach mit Hilfe des regelbaren Widerstandes Ry, den ge-
wiinschten Entladungstrom von hier 11 mA ein. Danach regelt man
den Zuheizstrom mittels Ry so ein, dass man auf dem Oszilloskop die
Schwingungen sieht. Nun wird Ry so lange erhoht, bis gerade keine
Schwingungen mehr feststellbar sind. An diesem Nullfeldpunkt wer-
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den Iy und Uy, abgelesen. Aus diesen Angaben wurden vom Autor
gemdf Gl. (4.24) die zugehorigen T, prr berechnet.

4.2.2.2. Temperaturberechnung

Fiir die Bestimmung der Elektrodentemperatur wird der positive Tem-
peraturkoeffizient des elektrischen Widerstandes von Wolfram aus-
genutzt. Eine elektrische Leitung tiber die Oxidbeschichtung wird
vernachlassigt (Kap. 4.2.3.4). Es gilt der Zusammenhang:

T (R _ R\ 082
= =298 wS) (4.24)
K R, — Rg

Dabei ist R, der Warmwiderstand, der aus I}, und Uy berechnet wird.
Der Kaltwiderstand R, wird zu Beginn einer Messung durch Vierleiter-
messung bei Zimmertemperatur T, an den Lampenpins aufien (Abb.
2.1) bestimmt. Hier betrage T konstant 25°C. Von R, und R, muss
noch der Widerstand der Wendelzuleitungen (Abb. 3.1) Rg abgezogen
werden, schliefSlich tragt dieser nicht zur Aufheizung bei. Hier betragt
Rg stets 1,1 ().

Gl. (4.24) erhdlt man, indem man Messungen des Wolframwider-
stands bei verschiedenen Temperaturen [For2s; Lan16] durch den Wert
bei T, teilt und den Verlauf als Funktion der Temperatur durch ein Po-
tenzgesetz anpasst. Die hier verwendete Formel stammt von Wharmby
(Vortrag zu [Whaog4] unter Verwendung von Daten aus [DGoz])8.

4.2.2.3. Resultat und Bewertung

In Abb. 4.14 sind die erhaltenen Temperaturen dargestellt, angeordnet
nach den Formierschemata. Da es sich hier um eine Vorcharakterisie-
rung handelt, werden keine Fehler angegeben. Diese Temperaturen

8In der Literatur findet sich auch ein Exponent von 0,814, dabei wird meist [Morg8]
zitiert.
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werden, um auf diese Charakterisierung hinzuweisen, in allen folgen-
den Graphen mit T,prr bezeichnet. Weiterhin erlauben die angegebe-
nen Elektrodenbezeichnungen eine Zuordnung der Datenpunkte in
verschiedenen Graphen.

Zunichst fillt auf, dass sich die unterschiedliche Formierung nicht
eindeutig dufsert, sondern die Streuung unter den Elektroden des
gleichen Formierschemas bereits sehr grof ist.

vorformiert Uberformiert (Strom)  tberformiert (Strom und Zeit)

L I B

1400

1300

1200

1100

Tzere/ K

1000

900

800

700

600

12_1|13_31|14_24 | 3.8 | 9_22|15_20 [10_17|11_3 | 16_1| 18_1 201 | 17_2 | 192 |
12.26 13_33 14_28 3_14 9_18 15.30 10_27 11_16 17_1 19_1 16_2 18.2 202
Elektrodenname

Abb. 4.14.: Ubersicht iiber die erhaltenen Nullfeldemissionstemperaturen

Folglich fiihren offensichtlich Unterschiede in den einzelnen Elek-
troden zu grofieren Unterschieden in der Formierung und damit der
Emissionsfahigkeit als die verschiedenen Formierschemata selbst.

Zu diesen gehort zundchst der Kaltwiderstand der Elektrode Ry,
aus dem man auch die Temperatur bestimmt (cf. Kap. 4.2.2.2). Bei
der manuellen Herstellung der Elektrode liegt die Verklemmung der
Stromzufiihrung nicht immer an der gleichen Stelle. Folglich variiert
Ry.. Mégliche Ubergangswiderstinde an der Verklemmung von Strom-
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zufiihrung und Wendel (vgl. Kap. 4.2.2.3), die bei den Elektroden nicht
gleich zu sein brauchen und wéhrend des Formierprozesses moglicher-
weise noch Anderungen unterworfen sind, konnen nicht beriicksichtigt

werden. Das verdndert den Energieeintrag bei der Formierung.

In Folge der manuellen Bepastung streut auch die aufgebrachtete
Emittermenge mp, die nur vor der Formierung genau bestimmt werden

kann.

Aus der Streuung von R, und m folgen unterschiedliche Aufheiz-
kurven fiir die einzelnen Elektroden. Aufheizkurven wurden nicht
gemessen. Der spezifische Energie-Eintrag p bezogen auf die Emitter-
menge wihrend des Formierens werde wie folgt abgeschitzt:

Rty

e (4-25)

In Abb. 4.15 ist T, prg fiir die Probenreihe ,,normalformiert” und ,iiber-
formiert (Zeit)” gegen p aufgetragen. Fiir ,iiberformiert (Strom und
Zeit)” wurde mp nicht bestimmt und das Schema , vorformiert” ist

wegen der teilweisen Formierung an Luft nicht vergleichbar.

Als Grenze fiir die Einteilung in ,gut” und ,schlecht” wurde die
Temperatur gewdhlt, die sich fiir &, = 1,9eV aus Abb. 4.17 in Kap.
4.2.3.2 ergibt. Dort ist zwar fiir [; = 10mA gerechnet worden, dies
ergibt jedoch nur eine geringe Abweichung fiir die Grenztemperatur.
Den genannten Wert fiir die Austrittsarbeit gibt Kiihl [Kiih58a] als
Maximalwert fiir eingebrannte Kathoden an. Die Grenze stimmt auch
mit der Erkenntnis tiberein, dass , gute” Elektroden im Fabry-Perot
nicht gemessen werden konnten, da nur schlechte Elektroden ein
auswertbares Ba-Signal aufgrund von Sputterprozessen zeigten (Kap.

5-4)-
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Abb. g.15.: Typrp gegen den spezifischen Energie-Eintrag beim Formieren p
gemdf$ Gl. (4.25).

Da die meisten Elektroden in der mit ,schlecht” bezeichneten Hilfte
liegen und die T, r7p anscheinend mit steigendem p féllt, sind die

meisten Elektroden vermutlich nicht ausreichend formiert worden.

Um Auswirkungen unterschiedlicher Formierschemata zu unter-
suchen, miisste zunédchst die Streuung in R, verkleinert werden, in-
dem man beispielsweise die Wolframwendel mit den Stromzufiihrun-
gen stets an der gleichen Stelle durch einen Schweiffpunkt verbin-
det. Schwankungen in der aufgebrachten Emittermenge my konnen
nicht gédnzlich vermieden werden. Um dann den auf my bezogenen
Formierenergie-Eintrag zu erreichen, sollte die Formierung nicht strom-
konstant wie vorliegend, sondern leistungskonstant erfolgen. Schliefs-
lich gibt auch die Vorschaltgerdtenorm fiir die Vorheizung von Elektro-
den an, dass vor dem Lampenstart mit bestimmten Energien vorgeheizt
werden muss [DGoz]. Eine solche Vorschrift sollte man auch fir die
Formierung entwickeln.
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4.2.3. Messung der Austrittsarbeit mittels
Richardson’scher-Geraden

4.2.3.1. Aufbau und Vorgehen

Bei 15 der 26 charakterisierten Elektroden aus der Vorcharakterisierung
(Kap. 4.2.2) wurde der temperaturunabhédngige Anteil der Austritts-
arbeit ®p und der Temperaturkoeffizient x mittels dem Richardson-
Geraden-Verfahren (Kap. 4.1.4.2) bestimmt.

Dazu muss die Nullfeldemissionstemperatur bei verschiedenen Ent-
ladungsstromen bestimmt werden. Dies kénnte prinzipiell am gleichen
wie im letzten Kapitel beschriebenen Aufbau erfolgen, jedoch zog der
Autor vor, einen eigenen Aufbau (Abb. 4.16) zu verwenden.

Die Zuheizung der Wendel erfolgte stromgeregelt mit einem stabili-
sierten Netzgerdt (Gossen Metrawatt SSP 240-80), das auch eingebaute
Digitalinstrumente zur Messung von I, und Uy, besitzt. Die Ver-
sorgung der Lampe mit dem Entladungsstrom I; geschah ebenfalls
stromgeregelt (Heinzinger HNs 2500-04 pos).

Bei diesem Aufbau stand der in Abb. 4.13 erwdhnte Verstarker nicht
zur Verfligung, so dass die hochfrequenten Schwingungen auf einem
Oszilloskop nicht aufgelost werden konnten®. Deswegen wurde hier
die optische Methode aus Kap. 4.1.4.1 zur Bestimmung des Nullfeldes
angewandt. Die Ubereinstimmung dieser beiden Methoden wurde
bereits in Abb. 4.10 gezeigt.

Fiir die Messung wurden (mindestens) 8 verschiedene Werte fiir I;
eingestellt, beginnend mit dem hochsten Entladungstrom (45 mA) mit

9Dies war bei den hier verwendeten Lampenkolben ohne Beschichtung der Fall, wurden
Lampen mit Beschichtung verwendet, konnte auch ohne Verstarker das Hg-Signal
aufgezeichnet werden. Ob dafiir eine Wirkung des Leuchtstoffes als Dielektrikum
verantwortlich ist, wurde nicht eingehender untersucht. Fiir die Gegentiberstellung von
Waymouth- und Eisenmann-Methode wurde in Abb. 4.10 eine Lampe verwendet, die
nur im Bereich der Elektrode vom Leuchtstoff befreit war. Mit dieser Lampe wurde
auch Abb. 4.8 angefertigt.
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Abb. 4.16.: Aufbau zur Bestimmung der Austrittsarbeit, der Vorwiderstand
von 680 Q) dient zur Stromstabilisierung.

einem Abstand von rund 5 mA. Am Nullfeldpunkt (Abb. 4.9 (b)) wur-
den Iy und Uy, abgelesen und daraus wie in Kap. 4.2.2.2 beschrieben

jeweils Temperaturen berechnet.

Aus einer linearen Regression der Daten in einer sog. Richardson-
Auftragung (In(I;/T?) gegen 1/T, Abb. 4.11(b)) erhilt man dann
neben @ und « (cf. Kap. 4.1.4.3) die dazugehorigen Fehler A®, und
A, die fur die Berechnung des Fehlers der temperaturabhédngigen

Austrittsarbeit ® 4 gebraucht werden.

Fiir die Berechnung von « ist die emitterende Fldche einzusetzen.
Man geht davon aus, dass die Wendel gleichméfig iiber den gesamten
bepasteten Bereich emittiert und sich kein Brennfleck bildet. Dazu
wurde der bepastete Bereich der Wendel mit Hilfe eines Digitalmikro-
skops ausgemessen. Es ergab sich ein mittlerer Wert von 2,04 - 1075 m?
(vgl. Kap. 4.3.1). Fiir die Berechnung von Aa in Gl. (4.28) wurde eine

Abweichung von 10 % in der Emissionsfliche angenommen.
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4.2.3.2. Priifung des Auswerteverfahrens

In diesem Abschnitt soll gezeigt werden, dass die Messung der Null-
feldemissionstemperatur zuverldssig durchgefiihrt wurde und die Auf-
spaltung der Austrittsarbeit in einen temperaturunabhéngigen und
in einen linear von der Temperatur abhédngigen Beitrag sinnvoll ist.
Zunichst berechnen wir fir die Nullfeldemissionstemperaturen Ty A,
die wir bei den verschiedenen Elektroden fiir [; = 10 mA beobachtet
haben (d.h. Tjy,a = T(I; = 10mA)), mit Hilfe der Richardson-
Gleichung (Gl. (4.17)) einen Austrittsarbeitswert ®,;,, 4. Dazu multipli-
zieren wir Gl. (4.17) mit der Emissionsfliache E und ersetzen ®; durch
@ 4. So folgt

) o
I;=JE=EAy, T2 exp <_k3/}> (4.26)

I

T=T,pmar [;=10mA, E=2,04-10-5 m2
(4.27)
Hierbei sei der mittlere Wert fiir E verwendet (Kap. 4.2.3.1). Diese
errechneten ®,,, 4 sind in Abb. 4.17 als durchgezogene Linie einge-
zeichnet. Andererseits ldsst sich die Austrittsarbeit durch Messung der
Nullfeldemissionstemperaturen bei verschiedenem I, fiir jede Probe
in der Form ®, = ® + a T darstellen. Setzt man nun die fiir die
jeweilige Elektrode ermittelten Werte & und a sowie T}y, €in, erhélt

man:

@5 (Tigma) = Pr +a Tigma

(4.28)
mit AD 4 (Tigma) = APg + Tigma A+ ATjgma
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Abb. 4.17.: Ergebnisse der Emissionsfihigkeitsmessungen fiir unterschiedlich
formierte Lampen. Zu jedem eingetragenen Punkt gehirt eine andere Elektro-
de. Im Diagramm sind die Vorhersagen dargestellt, die man gemdf§ Gl. (4.27)
fiir ® 4 bei einem 1; = 10mA als Ergebnis der zugehorigen Nullfeldemis-
sionstemperaturen Ty, A erhilt (durchgezogene Linie). Messungen, die fiir
einen Emissionstrom von 10 mA gelten (Gl. (4.28)), sind bei der zugehori-
gen Temperatur Ty, o eingetragen (Punkte). Zur Grenzziehung ,gut” und
,schlecht” cf. Kap. 4.2.2.3.

Die Fehler Ax und A®y erhdlt man aus dem Fehler der Regressions-
geraden (Kap. 4.2.3.1). Die so bestimmten Werte @ 4 (T;y ) sind als
schwarze Punkte in Abb. 4.17 eingetragen.

An dieser Stelle sei auch der Grofstfehler fiir die Temperatur (Gl. (4.24))
angegeben.

oT

9R,

oT
2L Al
Jarge]

oT

AR, T

AT:‘

AUW‘ (4-29)

Darin gehen Al = 5mA, AUy, = 0,01V, und AR, = 0,01} ein. Die

genaue Bestimmung des Umschlagpunktes ist aufgrund der Inhomo-
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genitét es Emitters nicht eindeutig moglich (Kap. 4.1.4.1). Deswegen
werde fiir Al}y, dem Fehler fiir Iy, ein grofserer Wert angenommen.

Es ist zu sehen, dass die Punkte auf der theoretischen Geraden liegen,
d.-h. ®150a = P4(Tigma)- Dies zeigt zum einen, dass die Bestimmung
der Nullfeldemissionstemperaturen und das Hindurchlegen der An-
passungsgeraden fiir die einzelnen Elektroden zuverlassig funktioniert,
und zum anderen, dass die Darstellung von ®, als &, = & +aT
sinnvoll ist. Die groien Fehlerbalken fiir & 4 offenbaren jedoch auch,
dass @ und & mit vielen Fehlern behaftet sind und nur eingeschrinkte
Bedeutung zugemessen werden kann. Dies ist Gegenstand der folgen-
den Kapitel.

4.2.3.3. Diskussion der Ergebnisse

In Abb. 4.18 ist fiir jede gemessene Elektrode ® und « aufgetragen:
Fir & wurden Werte zwischen 0,35eV und 1€V ermittelt, in der
Literatur werden Werte fiir & von o,7eV [HW50] und 1,33 eV [Way60]
angegeben. Der Temperaturkoeffizient « liegt in der vorliegenden
Untersuchung zwischen 7 - 10~4eV/k und 1,5 - 103 eV/K, in [Nots6,
S. 83] sind fiir « Werte von 4,3 - 10~%eV/K bis 7,8 - 104 eV/K fiir gut-
aktivierte Elektroden angegeben. Im Vergleich zu den Literaturdaten
fallt auf, dass ® unrealistisch klein und « viel zu grof ist.

In Abb. 4.18 sieht man, dass die a-Werte als Funktion der ®-Werte
fiir die einzelnen Elektroden durch zwei Geraden mit verschiedener
Steigung angepasst werden konnen: Die Elektroden, die in Abb. 4.17
als ,,gut” bewertet wurden (schwarze Punkte) durch die schwarze
Gerade®®, und die ,,schlechten” (rote Punkte) mit der roten.

Da, wie man anhand von Abb. 4.17 sieht, die Elektroden um die
rote Gerade deutlich hohere Emissionstemperaturen zeigen als die
um die schwarze, und sich auch deren Verhalten unterscheidet, sei

19Die Elektrode 11_3 féllt da etwas heraus.
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Abb. 4.18.: Darstellung von « und Py fiir die einzelnen Elektroden, die
Elektrode 15_30 ist aufgrund ihres groffen Fehlerbalkens weggelassen worden.
Der Pfeil deutet die Abfolge der Elektroden in Abb. 4.17 an.

im Folgenden in einen ,,Hoch-” und einen ,Niedertemperaturbereich”

unterschieden.

Niedertemperaturbereich
Fiir diese , guten” Elektroden geht mit steigendem ®; die Tem-
peraturabhéngigkeit zuriick. Ein solcher Zusammenhang wurde
auch in der Literatur berichtet [HW50, S. 170] und kann mit ei-
ner Vergroflerung der Austrittsarbeitsunterschiede mit steigender
»Aktivierung” erklart werden (ausfiihrlich in Kap. 4.3.1). Eine
steigende Aktivierung werde vorliegend mit einem sinkenden
®r gleichgesetzt. Durch den schwarzen Pfeil in Abb. 4.18 ist
angedeutet, dass die Abfolge der Elektrodenbezeichnungen die
gleiche wie in Abb. 4.17 ist.
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Hochtemperaturbereich
Fiir diese Elektroden liegt bei (fast) allen gemessenen Stromwer-
ten die bestimmte Elektrodentemperatur iiber der in Kap. 4.3.2
beschriebenen Einfriertemperatur von ca. 1050 K.

Bei solchen Temperaturen dndert sich bei jedem eingestellten
Stromwert die Aktivierung, d.h. fiir jedes I; liegt gleichsam
eine andere Elektrode vor. Die erhaltenen Daten werden dann
zwar mit einer Geraden angepasst, deren Achsenabschnitt und
Steigung besitzen allerdings nicht mehr die Bedeutung von @
und a, sondern es tritt ein scheinbarer Temperaturkoeffizent auf

(Kap. 4.3.2).

4.2.3.4. Systematische Messfehler bei der
Temperaturbestimmung

Bei den gerade beschriebenen Messungen geht man davon aus, dass
die Elektrode durch den Heizstrom Iy; im Wolframdraht von innen ge-
heizt wird, um die Kithlungsverluste durch Strahlung, Warmeleitung
und den emittierten Elektronenfluss I; aufien an der Elektrode auszu-
gleichen. Ir; und I; werden als unabhdngig voneinander angesehen.

Die thermische Anbindung der Oxidschicht an den Wolframdraht sei
dabei so gut, dass sich in kurzer Zeit eine homogene Temperatur {iber
den Wendelquerschnitt einstellt. Wir nehmen weiterhin eine homogene
Temperaturverteilung entlang der Wendel an. Diese liegt allerdings
nur ndherungsweise vor, weil nicht die komplette Wendel bepastet
ist, und so die Warmeabstrahlung unterschiedlich sein wird. Auch
die Warmeleitung iiber die Stromzufithrungen nach aufien wird zu
einem Temperaturgradienten und folglich zu einem unterschiedlichen
Widerstandsverlauf lings der Wendel fiihren.

Diese Annahmen mogen fiir kleine I; auch gerechtfertigt sein [Kiihs8a],
fiir grofsere gibt es Abweichungen, die im Folgenden diskutiert werden.

94



Experimente an unterschiedlich formierten Elektroden

Temperatur (K)

900 850 800 750
T T T T
[ ]
7 - 4
u
/N
< .
~
)
~[
~— 8| |
=1
—

m  Messpunkte
Anpassungsgeraden

19 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1
1,10 1,15 1,20 1,25 1,30 1,35

1000/Temperatur (K'1)

Abb. 4.19.: Aufgenommene Richardson-Auftragunyg fiir Probe 9_18. Uber
ca. 860 K dndert sich die Steigung. In diesem Bereich wird offensichtlich die
Temperatur unterschitzt.

Abb. 4.19 stellt die erhaltenen Messdaten fiir die Elektrode g_18 dar,
die aufgrund ihrer Emission in Abb. 4.17 als gut eingestuft worden ist.
Man sieht dass die Steigung oberhalb ca. 860 K zunimmt. Die Nullfelde-
missionstemperaturen fallen geringer aus, als bei dem Emissionsstrom
zu erwarten ware. Vermutlich flief3t der eingestellte Heizstrom nicht
nur durch den Wolframdraht. Dadurch wird der Spannungsabfall tiber
der Elektrode geringer, als wenn der Heizstrom ausschliefSlich iiber
den Wolframdraht fliefen wiirde. Da jedoch die Widerstandsberech-
nung und somit auch die Temperaturberechnung gerade letzteren Fall
annimmt, erhdlt man zu niedrige Temperaturen fiir die Elektrode.

Man konnte zuniachst annehmen, dass man die Anderung in der
Leitfshigkeit der Oxidschicht beim Ubergang zur Porenleitung sieht,
zumal diese Anderung in der Steigung bei der gleichen Temperatur auf-
tritt wie in Abb. 3.3. Ein Stromfluss durch das Innere der Oxidschicht
ist jedoch unwahrscheinlich.
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Fiir 1100K, eine Temperatur bei der Porenleitung auftritt, entnimmt
man aus Abb. 3.3 einen spezifischen Widerstand o, = 100Q)cm,
der relativ zum spezifischen Widerstand des Wolframs o}, von rund
27,9 -107° Qcm bei dieser Temperatur [Lan16] sehr grof ist. Selbst
wenn man davon ausginge, dass tiber die komplette Lange der Wen-
del (1,5 cm) der komplette Querschnitt mit Emitter ausgefiillt wére
(= 106 mz), was vermutlich nicht der Fall ist, erhilt man einen Wider-
stand von tiber 10k(), das ist viel mehr als die gemessenen Widerstéan-

de von ca. 15 Q).

Da ist es wahrscheinlicher, dass fiir die hoheren Entladungsstrome
eine Leitung tiber das Elektronengas im Auflenraum oder gar das Plas-
ma einsetzt, denn schliefllich nimmt auch dort die Ladungstragerdichte
aufgrund der vermehrt emittierten Elektronen zu (Abb. 4.20). Auch
deGroot [Grooy] fand diesen Effekt bei stark zugeheizten Elektroden in
HF-Entladungen. Die Ubereinstimmung mit der Ubergangstemperatur
von Loosjes und Vink [LV49] in Abb. 3.3 ist vermutlich eher zufillig.
Auf diese Weise werden Windungen der Triple-Wendel (Abb. 3.1 (b))

kurzgeschlossen.

Ein Grund dafiir, dass in dieser Arbeit generell die Steigungen in
den Richardson-Plots und folglich ®; zu gering ausgefallen ist, liegt
moglicherweise an einer zusétzlichen Heizleistung des Emissionstroms
beim Durchgang durch die Oxidschicht. Dieser Effekt tritt vor allem
bei hoheren Werten von I; in Erscheinung.

Betrachten wir dazu das Verhiltnis aus Warmeerzeugung durch
die Oxidschicht und den Verlust durch die austretenden Elektronen.
Sei hierfiir I; = 30mA. Wir gehen davon aus, dass die Emission
gleichméfig tiber die komplette Oxidfldche erfolgt. Beim Austritt von
Elektronen fiihrt I; zu einer Abkiihlung gemafs [HW43; Kiih58a]

L;® 2kgT
= d2a p 2RBL

P
K e e

(430)
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Abb. g.20.: Betrachtung moglicher Strompfade bei der Nullfeldmessung. Die
Schichtstruktur Wolfram-Draht, Wolframat-Zwischenschicht und Oxid ist
nur in einer Richtung gezeichnet, in Wirklichkeit ist sie auf beiden Seiten.
Es ist nicht ausgeschlossen, dass der Heizstrom Iy auch in der Nihe der
Oxidschicht fliefit und so einen Teil der Windungen der Triple-Elektrode (Abb.
3.1 (b)) aus Wolfram (spezifischer Widerstand o) iiberbriickt. Der Entla-
dungsstrom 1; fithrt beim Durchgang durch die Sperrschicht aus Wolframate
(og) und der Oxidschicht (cp) zur Aufheizung.

Der erste Summand beschreibt die Arbeit beim Austritt der Elektronen
und der zweite die kinetische Energie der Elektronen nach dem Austritt.
Dieser ist im Vergleich zum ersten klein und wird vernachldssigt™". Fiir
® , = 2eV miissen rund 0,06 W durch (Fremd-) Heizung ausgeglichen
werden.

Fiir die ohm’sche Leistung, die beim Durchgang von I; durch die
Oxidschicht fiir Autheizung sorgt (Abb. 4.20), gilt mit dem Widerstand

"Bei der kinetischen Energie wiirde man aufgrund des Gleichverteilungssatzes statt
2kp T eher %kg T erwarten. Dies wird genauer in [Ric21, Kap. 5] und [DGy1, Kap. 20]
ausgefiihrt.
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der Sperrschicht Rg und dem des Oxides Rp:

Py =13 (Rs + Rp) (4.31)

Der angegebene spezifische Widerstand von 100 () cm ist typisch fiir
Lgut” aktivierte Elektroden (Abb. 4.17). Man erhélt mit diesem Wert, der
verwendeten Oberfliche sowie einer angenommenen Emitterdicke von
sopm fiir Rp = 2,45(), d. h. die Aufheizleistung des Oxides betragt
bei diesem Entladungstrom lediglich 2,2mW, was im Vergleich zur
Abkiihlungsleistung gering ist.

Der spezifische Widerstand von Oxidschichten kann bis auf 5 =
500 Q) cm steigen [CCC74], was bei den als ,schlecht” eingestuften
Elektroden durchaus der Fall sein kann. Bei diesen liegt vermutlich
eine ausgepragte Sperrschicht aus Wolframaten vor, deren spezifischer
Widerstand rund 1omal grofSer ist als der von BaO [PRos].

Auf diese Weise kann der Beitrag der zusatzlichen Aufheizleistung
in der Emitterschicht merklich steigen, wodurch es einerseits zu ei-
nem hohen Warmeeintrag und einer stindig verdnderten Aktivierung
kommt ([DG71] und Kap. 4.3.2), und andererseits die notwendige
Zuheizleistung und so die Temperatur unterschatzt wird.

Eine von der Zuheizung unabhéngige Temperaturbestimmung, z. B.
durch Ankopplung von Thermoelementen wie in [Mah49] ist natiirlich
wiinschenswert, aber in einer fertigen Entladungslampe nicht moglich.

Die Temperaturbestimmung hétte verbessert werden kénnen, indem
der Einfluss von I; beriicksichtigt wird: Dazu schaltet man am Null-
feldpunkt die Lampenstromversorgung ab und verfolgt Heizstrom
und —Spannung mit einem Oszilloskop. Da die Entladung innerhalb
weniger Millisekunden zusammenbricht, es allerdings aufgrund der
grofien Warmekapazitit der Elektrode sehr viel langer dauert, bis sich
ein neues Gleichgewicht einstellt (vgl. Kap. 4.3.2), ist die Temperatur
einige Millisekunden nach dem Ausschalten eine gute Reprasentation
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ftr die Elektrodentemperatur, wenn die Entladung an ist [Way7y1, S.
91].

Ferner ist vorstellbar, aus einem Vergleich der Abkiihlkurven einer
Elektrode, wenn sie lediglich geheizt wird und wenn sie zusitzlich
Strom emittiert, auf Kiihl- oder Nachheizeffekte zu schliefSen. Fiir
eine genauere Behandlung miissen dann elaboriertere thermische Mo-
delle der Elektrode herangezogen werden [Hav+o2; Garo8a; BDo4].
Dieser experimentelle Aufwand wurde nicht getrieben, weil in den
Richardson-Auftragungen keine wesentlichen Abweichungen von der
Linearitat feststellbar waren.

Eine Ausnahme sieht man in Abb. 4.21. Diese Elektrode 15_20 besitzt
nach Abb. 4.17 das zweithochste ® 4. Man sieht, dass fiir steigende Tem-
peratur die Steigung abnimmt. Dieses konnte darauf zuriickzufiihren
sein, dass die Elektrode auf der Auflenseite aufgrund der Elektronen-
kiihlung eine niedrigere Temperatur besitzt, als man mit Hilfe des
Wolfram-Drahtes misst. Dies tritt auf, wenn die thermische Anbindung
der Oxidschicht an den Draht gering ist. Die rot eingezeichnete Linie
ist ein moglicher realer Verlauf, bei dem die Messpunkte von den nied-
rigen Temperaturen ausgehend extrapoliert wurden. Man sieht wie
® ansteigt und « fallt, und damit in den Bereich von realistischeren
Werten kommen.
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Abb. g.21.: In den erhaltenen Messpunkten (schwarz) fiir die Elektrode 15_20
ist eine Kriimmung zu sehen. Moglicherweise wird die Temperatur iiber-
schiitzt, weil der Wolfram-Draht heifSer ist, als eigentlich fiir die geforderte
Elektronenemission notwendig. Dadurch wird ® g unterschitzt. Die rote Linie
zeigt einen Verlauf, wie man ihn von den Messpunkten bei den niedrigen
Temperaturen ausgehend erwarten wiirde.

4.3. Bewertung der Ergebnisse

4.3.1. Kritische Betrachtung des
Temperaturkoeffizienten

Fiir den Umgang mit der Temperaturabhédngigkeit sind in dieser Arbeit
zwei verschiedenen Ansatze verfolgt worden. In Kap. 4.1.4.3 wurde
aus einer mehrmaligen Messung der Nullfeldemission aus der Stei-
gung in einem Richardson-Diagramm &y, die auf oK extrapolierte
Austrittsarbeit, und aus dem Achsenabschnitt & bestimmt.

Anstatt den Temperaturkoeffizenten einzufiihren, kénnte man auch

ein probenspezifisches Ay einfiihren, so dass die Richardson-Gleichung
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(GL (4.17)) lautet:
. o
j=Agr T?exp <_kBI;"> (4.32)

Wegen Gl. (4.22) gilt der Zusammenhang mit dem Temperaturkoeffizi-
enten «

4
AR = Agpeo €Xp (_kB> . (4-33)

Ein grofleres « macht sich in einem kleineren A bemerkbar.

Fiir die ®3,,p in Abb. 4.17 hingegen wurde eine Temperaturab-
héngigkeit von ® 4 ignoriert und die Richardson-Gleichung (4.17) als
blofse mathematische Beziehung verwendet, um die Nullfeldemissions-
temperatur in die neue Grofie @, umzurechnen.

Dieses errechnete ®;;,, ist die Maximalinformation, die man aus
einer einmaligen Messung der Emissionsfahigkeit erhalten kann. Da-
bei ist A;,, eine universelle Konstante und &, ist eine effektive
Austrittsarbeit, die nicht zwingend mit der (temperaturabhingigen) Po-
tentialstufe, der wahren Austrittsarbeit ® , in Kap. 4.1.1, gleichgesetzt
werden kann [JVW66].

Durch die Auswertung des zuséatzlichen Parameters Ai konnten die
zu kleinen Werte fiir die Austrittsarbeit in [Pauio], die sich durch die
blofle Betrachtung von & ergaben, korrigiert werden.

Die in der Literatur vertffentlichten Werte fiir A und folglich «
streuen sehr. So findet man in [HW50] Ay = 10A/(m?K?) , entspricht
gemdfs Gl. (4.33) a = 1073 eV/K. Werte in dieser Grofienordnung wur-
den auch in dieser Untersuchung ermittelt (vgl. Kap. 4.2.3.3). Aus dem
in Abb. 4.22 angegebenen Wert fiir Ay = 25004/(m?k?) erhélt man
& =5,3-10"*ev/K.

Eine Ursache dafiir liegt in der experimentellen Unsicherheit bei der
Bestimmmung von Ap, denn Fehler in der Temperaturbestimmung

gehen exponentiell ein [Dus23] (vgl. auch Kap. 4.2.3.4).
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Ein weiterer Grund fiir die grofien Streuungen sind Faktoren, die

ebenso Ay verdndern, aber bislang nicht beachtet wurden. Dies kann
man ausdriicken in [JVW66]:

— _ 0P,(T) 1
AR(T) = Apeo SEexp | — 0a(T) 1 (4-39)
oT kg
N’
a(T)
Jede der Grofsen
a(T): ein nichtlinearer Temperaturkoeffizient
E: der Oberflichenanteil an gut emittierenden Zen-

tren auf der Oberfldche aufgrund von Inhomoge-
nitdten

S: ein Transmissionskoeffizient, evtl. auch tempera-
turabhéngig

werde im Folgenden nun behandelt.

Temperaturkoeffizient

Wie in Kap. 4.1.4.3 ausgefiihrt, ist in den betrachteten kleinen
Temperaturintervallen eine Abweichung von der Linearitdt nicht
aufgefallen. Es sei aber nochmals darauf hingewiesen, dass ein
ermitteltes & von der Mittentemperatur T, des betrachteten Tem-
peraturintervalls AT abhidngt (Abb. 4.11 (a)). Wenn man das In-
tervall AT zu einem kleineren T, verschiebt, sieht man eine
Anderung der Steigung. Somit wird « selbst wieder zu einer
temperaturabhingigen Grofle.

Inhomogenitat der Oberflache

In Anhang A.1.2 wird erklért, wie eine beztiglich der Austritts-

arbeit inhomogene Oberfldche bei externen elektrischen Feldern
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@ 4 erniedrigt. Bei der Betrachtung von Gleichungen fiir die ther-
mische Emission (Kap. 4.1.4.2) wurde bislang die Topographie
aufler Acht gelassen und von einem Einkristall ausgegangen.

Ortsaufgeloste Messungen der Austrittsarbeit finden sich bei
[HST79; JVW66; HW38]. Misst man tiber einen grofieren Be-
reich, dominiert der Emissionsstrom der gut emittierenden Stel-
len [HW38] und man misst ein gemitteltes @y, das zum Wert der
gut emittierenden Bereiche hin verschoben ist [SD85], Ap wird
jedoch kleiner [DGy1, Kap. 28], wodurch gemafS Gl. (4.33) « tiber-
schitzt wird. Dadurch, dass E den Anteil an gut emittierenden
Zentren an der Gesamtoberfldche darstellt, erhdlt Ap wieder den
Charakter einer Mengenkonstanten (vgl. Kap. 4.1.4.2), auch wenn
mit ,Menge” nicht die Elektronendichte gemeint ist.

In der vorliegenden Arbeit ist der Oberfldchenanteil der gut
emittierenden Zentren nicht bekannt (cf. Kap. 4.2.3.1), deswegen
wurde fiir die emittierende Fldche E der mit Emitter bepastete Be-
reich auf der Wendel angenommen. Zwar wird die effektive Ober-
fliche aufgrund der Rauheit und der Porositdt der Emitterschicht
bedeutend grofier sein, aber andererseits ist die Emitteroberfldche
nur zu einem Zehntel von gut emittierenden Emissionszentren
besetzt [HW38]. Die Emission des blanken Wolframdrahts wurde

vernachléssigt.

Der Einfluss der Oberflichentopographie erklédrt vermutlich auch
den Zusammenhang zwischen & und ®y, der in Abb. 4.18 fiir die
Elektroden im ,Niedertemperaturbereich” gefunden wurde. In
einigen Arbeiten [DPHR50, Ref. 14] [KN32] wurde zwischen Ay
und Py, fiir Elektroden verschiedener Aktivierung ein Zusam-

menhang gefunden

P =ciInAg +¢, (4-35)
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mit den Konstanten c¢; und ¢,. Deswegen erhalt man mit einem
steigendem @y ein sinkendes a (Gl. (4.33)), was man darauf
zuriickfithren kann, dass mit steigender Aktivierung, d.h. sin-
kendem @y, der Unterschied in der maximalen und minimalen
Austrittsarbeit auf der Kathodenoberfliche zunimmt, was sich in
einem steigendem « dufiert [HW5o, S. 170].

Transmissionskoeffizent

Ein Effekt, der bereits bei homogenen Oberflichen auftreten
kann, ist die Reflexion von Elektronen beim Austritt aus der
Festkorperoberfldche. Bei der Herleitung von Gl. (4.17) wurde da-
von ausgegangen, dass ein Elektron, dessen Energie hoch genug
ist, die Energieschwelle auch tiberwindet. Dies ist jedoch quan-
tenmechanisch betrachtet nicht selbstverstindlich, man denke
dabei nur an die Streuung einer einfallenden Welle tiber einem
darunterliegenden Potentialtopf.

So wiirde man fiir einen Potentialsprung an der Oberfldche fiir
den Austritt von Elektronen aus einem Metall fiir S Werte zwi-
schen 0,18 und 0,24 erhalten [Nor28b]. Dipolschichten an der
Oberfliche wiirden nicht nur die Austrittsarbeit, sondern auch
Ay verdandern'. Von Nordheim [Nor28a] wurde fiir Metalle ge-
zeigt, dass fiir einen sanften Potentialiibergang, wie er unter
Zugrundelegung des Bildkraftpotentials (vgl. Kap. 4.1.2) vorliegt,
S nahezu eins wird.

Ein weiterer Aspekt bei der Betrachtung der Reflexion ergibt sich
aus der Halbleiterphysik: Die Richardson-Gleichung kann auch
ftir den Stromtransport in Halbleiter-Heterostrukturen [GL98]
verwendet werden. Nach Grinberg [Gri86] kommt es zur Refle-
xion von Elektronen an der Grenzfliche, wenn ein Elektron von
der Seite mit der grofieren effektiven Masse in einen Bereich

*2In [Nor28b] finden sich auch Ansitze, Oberflichenschichten zu berticksichtigen.
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kleinerer effektiver Masse iibertreten mochte. Deswegen ist in
die Richardson-Konstante Ay die kleinere der beiden effektiven
Massen einzusetzen. Der Wert fiir A, = 1,204 - 106 A/(m2K?)
aus Gl. (4.16) gilt fiir die Emission von Elektronen aus Metal-
len ins Vakuum, deswegen ist in A;,,, die Masse eines freien
Elektrons enthalten [Gri86]. Eine kleinere effektive Masse in dem
halbleitenden Oxid auf der Elektrode kénnte durchaus zu einer

zusétzlichen Verkleinerung von Ay fithren.

Die vorstehenden Ausfithrungen erkldren, dass die Korrekturgrofie
« nicht allein die Temperaturabhangigkeit von ®, abbildet, wie zu-
néchst in Kap. 4.1.4.3 angenommen. Deswegen wird mit thermischen
Austrittsarbeitsmessungen auch eine zu grofle, scheinbare Temperatur-
abhédngigkeit erhalten. Auf die reale Temperaturabhéngigkeit kann mit
dieser Messmethode allein nicht geschlossen werden.

Dartiber hinaus entsteht durch Strukturdnderungen im Material bei
hoheren Temperaturen ein weiterer scheinbarer Temperaturkoeffizient,
der im folgenden Abschnitt diskutiert wird.

4.3.2. Aussagekraft der Austrittsarbeit von
Lampenelektroden im realen Betrieb

Im bisherigen Verlauf der Arbeit wurde die thermische Emission aus
Oxidkathoden betrachtet, ohne zu hinterfragen, inwiefern die Bestim-
mung der Austrittsarbeit mit der Richardson-Gleichung bei Elektroden
in Leuchtstofflampen (LL) zu aussagekréftigen Resultaten fiihrt. Die
Emissionseigenschaften wurden analog zu denen von Kathoden im
Vakuum, was fiir Verstiarkerrohren und der Braunschen Rohre zutrifft
(Kap. 3.1), erachtet.

Dabei unterscheidet sich die Rohrenelektrode von der Lampenelek-

trode in mehrfacher Hinsicht: Zundchst wird die Kathode einer Vaku-
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umrohre fremdgeheizt und emittiert, zumindest bei Rohren kleiner
Leistung, bei Temperaturen unter 1000 K [HW50, S. 80] gleichméfiig
iiber die ganze Flache. Die Elektrode einer Gasentladungslampe ist
selbstgeheizt und es entsteht ein Brennfleck mit Temperaturen deutlich
tiber 1000K (Kap. 4.1.2).

Weiterhin ist der geforderte Entladungsstrom in der Rohre stets
kleiner als der Sattigungsstrom [Kiith58b], d. h. der bei der Betriebstem-
peratur maximal mogliche Strom, der durch rein thermische Emission
der Kathode entnommen werden kann (vgl. Kap. 4.1.4.1). Der Emis-
sionsstrom ist raumladungsbegrenzt und das elektrische Feld an der
Elektrodenoberflache ist Null [Rud63]*3. Bei Leuchtstofflampenelek-
troden wirkt das Elektronen beschleunigende elektrische Feld des
Kathodenfalles (vgl. Kap. 4.1.2).

Schliefllich befindet sich die LL-Elektrode auch noch unter Hg-Edel-
gasatmosphare.

Wie im Kapitel 3.3.1 beschrieben, liegt in der Oxidkathode eine Fehl-
ordnung vor, die sich in einem stochiometrischen Barium-Uberschuss
duflert. Die daran beteiligten Prozesse wurden bereits genannt: Ent-
stehung des Barium-Uberschusses an der Grenzfliche Oxid-Wolfram
gemifs Gl. (3.2), Diffusion von Sauerstoff-Fehlstellen durch die Oxid-
schicht und der Verlust von Ba durch Verdampfung an der Grenzfldche
zum Plasma. Diese Prozesse sind jeweils temperaturabhingig und
tiberlagern das von Hause aus vorliegende intrinsische, temperaturab-
héngige Fehlstellengleichgewicht im [BaSrCa]O-Kristall.

An der Verdampfung ist der Einfluss der Gasatmosphére deutlich
erkennbar: Je grofier der Druck und je schwerer das Fiillgas in der
Lampe ist, desto geringer ist die Verdampfung und damit der Verlust
des Bariums [Lis+04]. Wenn aber nun die Produktionsrate des Bari-
ums gleich bleibt, erhoht sich die Konzentration von freiem Barium in

BDies stimmt genaugenommen nur dann, wenn man die Anfangsgeschwindigkeit der
austretenden Elektronen vernachldssigt [SR28, S. 245].
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der Kathode, und damit die ,,Aktivierung” [Way6o]. Fiir die gleiche
Temperatur steigt der Nullfeldstrom an. Bereits Cayless [Cay57] stellte
fiir eine Elektrode unter Argon-Atmosphére eine 10-fach hohere Null-
feldemission fest als fiir im Hochvakuum betriebene Elektroden. Dabei
war die scheinbare Austrittsarbeit, d.h. @, in beiden Fillen gleich.
Andert sich die Temperatur, so stellt sich ein neues Gleichgewicht zwi-
schen diesen Prozessen ein und es verschiebt sich das Gleichgewicht
zwischen Verdampfung und Nachlieferung des Bariums (vgl. auch
[Kiih58b]).

Dadurch verdndert sich jedoch auch die Anzahl der fehlgeordneten
Atome und damit die ,Aktivierung” Die Einstellung des neuen Gleich-
gewichts bedarf einer gewissen Zeit. Diese Einstellzeit t; vergrofiert
sich mit fallender Temperatur.

Da fiir Temperaturen iiberhalb ca. 1000K tf in der Gréflenordnung
von wenigen Sekunden liegt [Way60], ist die Veranderung des Emissi-
onstroms wéhrend der Aufzeichnung einer Richardson-Gerade nicht
nur auf eine verdnderte Temperatur, sondern auch auf eine gednderte
,Aktivierung” zurtickzufiihren. Deswegen tritt bei den Messungen im
,Hochtemperaturbereich” (Kap. 4.2.3.3) ein scheinbarer zusatzlicher
Temperaturkoeffizent auf. Dieser macht sich in dem Ubergang zu einer
geringeren Steigung fiir T > 1000K in einer Richardson-Auftragung
bemerkbar (Abb. 4.22). Unterhalb von 1000K wird ¢ so grof3, dass

der Zustand der Aktivierung gleichsam eingefroren ist.

Zum Ausgleich des Konzentrationsunterschiedes zwischen Uber-
schuss am Ort der Ba-Entstehung an der Grenzfliche Oxid-W und
dem Mangel durch den Verlust an der Grenzfliche Oxid-Plasma dient
die Diffusion von Sauerstoff-Leerstellen [HW50]. Rudolph [Rud58]
fiihrte Leitfahigkeitsuntersuchungen an BaO durch, das sich in einer
Atmosphére mit ansteigendem Sauerstoff-Partialdruck befand. Unter-
halb von 1000 K konnte er keine Anderungen in der Leitfahigkeit mehr
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feststellen. Dies konnte ebenso auf die genannte , Einfriertemperatur”
von 1000 K hindeuten.

In der vorliegenden Untersuchung benétigte man fiir einen Punkt
in einer Richardson-Auftragung wenigstens 30s, so dass nur bei den
Proben ®; und « eine Bedeutung zugemessen werden kann, bei denen
wiahrend der Messung diese Einfriertemperatur nicht tiberschritten
worden ist, d.h. fiir Messungen im , Niedertemperaturbereich” in
Kap. 4.2.3.3. Fiir Messungen tiber 1000 K miisste ein Verfahren entwi-
ckelt werden, mit dem eine komplette Richardson-Gerade in t < tg
aufgezeichnet werden kann. Ein solches wurde fiir Rohrenkathoden
entwickelt [KN32].

Zudem fiihrt ein elektrisches Feld dazu, dass nur eine gute Nullfeld-
emissionsfahigkeit, wie sie fiir die Hochvakuumrohre wichtig ist, fiir
eine Lampenelektrode an Bedeutung verliert.

Viel wichtiger ist, wie gut eine Elektrode auf eine rasche Anderung
der Elektronenanforderung innerhalb einer Periode des Lampenstroms
reagieren kann. Eine typische Zeitkonstante fiir die Temperaturdn-
derung einer Lampenelektrode liegt bei 2 - 1072 s [Pau63] und typi-
sche Periodendauern bei elektronischen Vorschaltgerdten liegen bei
2-107%s. Die Temperatur der Elektrode bleibt wéhrend einer Lam-
penperiode folglich konstant und so auch die Nullfeldemission. Der
Auf- und Abbau von elektrischen Feldern vor der Kathode geschieht
bedeutend schneller und die Emissionserh6hung aufgrund von Patch-
und Schottky-Effekt gewinnt an Bedeutung [Garo8a].

Die Effizienz des Patch-Effektes hangt von der Grofie der , Patches”
und dem Unterschied in der Austrittsarbeit ab. So erhoht sich theore-
tisch der Emissionsstrom um einen Faktor 100 im Vergleich zur Null-
feldemission, falls der Unterschied in der Austrittsarbeit der gut und
schlecht emittierenden Zentren bei 1 eV liegt [Way71], eine Differenz
die bei ortsaufgelosten Messungen durchaus erhalten wird [HST79].
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Abb. g4.22.: Ergebnis von Waymouth, nach [Way6o, Abb. 13]. Die schwarzen
Punkte stellen von Waymouth erhaltene Werte fiir i/ T2 fiir eine Lampenelek-
trode mit ca. 1 cm® Emissionsfliche dar. Eingezeichnet ist in schwarz eine An-
passungsgerade fiir die Nullfeldtemperaturen, die unterhalb von 1050 K liegen.
Waymouth erhilt fiir diese genannten Messpunkte ein Az = 2500 A/ (m?K?),
aus dem gemiiff Gl. (4.33) & = 5,32 - 104 eV/K folgt, und fiir & = 1,33 eV.
Die rote Gerade ist eine Anpassung fiir die Punkte im ,,Hochtemperaturbe-
reich” gemdf} Kap. 4.2.3.3. Man sieht deutlich das Abknicken in der Steigung
aufgrund der einsetzenden Strukturinderung. In der vorliegenden Arbeit
wurde nicht iiber einen solch weiten Temperaturbereich gemessen, so dass
sich die Messpunkte entweder alle im Hoch- oder im Niedertemperaturbereich
befanden.

Dagegen gibt die vorliegend gemessene Nullfeldaustrittsarbeit @y
nur einen Mittelwert an (vgl. Kap. 4.1.2).

In Gegenwart eines elektrischen Feldes geschieht der Transport der
Sauerstoff-Fehlstellen nicht nur aufgrund des Konzentrationsgradien-
ten, sondern auch aufgrund des Gradienten im Potential.

Die Reaktivierung von Kathoden ist ungefahr doppelt so grof3, wenn
beim Gliithen tiber 1250 K auch noch Strom aus der Kathode gezogen
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wird [Cays7]. Auch eine Elektrode, deren Aktivierung aufgrund vieler
Lampenstarts vermindert war, konnte durch lingeres Brennenlassen,
also durch Ziehen von Strom, besser reaktiviert werden als durch pures
Gliihen [Pau1o].

Im Betrieb fiihrt zudem der Energie-Eintrag durch einfallende Ionen
nicht nur zu einer Temperaturerhohung im Brennfleck, sondern auch
zu einer Reaktivierung der Oberfliche [BK75]. Vermutlich werden
dabei inaktivierende Fremdschichten ,abgesputtert” [HW50].

Im Ubrigen geht bei der Herleitung der Richardson-Gleichung (4.17)
ein, dass die Impulsverteilung der Elektronen im Festkorper im ther-
modynamischen Gleichgewicht spharisch-symmetrisch ist. Wenn al-
lerdings Felder eindringen, bildet sich eine Vorzugsrichtung aus, dies
trifft nattirlich im Besonderen auf das Elektronengas in den Poren zu.
Die Konsequenzen auf die Beschreibung der thermischen Emission
sind in [DG71, Kap. IX] abgeleitet.

Weiterhin geht man bei der theoretischen Behandlung der thermi-
schen Emission (Kap. 4.1.4.2) davon aus, dass die Elektronen im Au-
Benraum im thermodynamischen Gleichgewicht mit denen innerhalb
des Materials sind, obwohl ein Transport von Elektronen stattfindet.
Inwiefern dies zuldssig ist und welchen Fehler man dabei macht, soll
im Rahmen dieser Arbeit nicht beleuchtet werden.

Am Schluss dieses Kapitels bleibt folgendes Resiimee:

Mochte man die ,wahre” Austrittsarbeit ®, fiir eine bestimmte
Temperatur bestimmen, so ist aufgrund all vorstehend beschriebener
Einschrankungen das gewédhlte Richardson-Verfahren in der vorliegen-
den Probengeometrie sicher nicht die erste Wahl. Photoemissionsmes-
sungen oder Kontaktpotentialverfahren liefern fiir diese Fragestellung
sicherlich zuverldssigere Ergebnisse.

Die ausschliefiliche Betrachtung einer Nullfeldaustrittsarbeit erlaubt
keinen Riickschluss auf die Emissionsfahigkeit einer Elektrode. Dazu
miissen mehrere Groflen, z. B. Temperatur und auch der Kathodenfall
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gemessen werden, die sich zudem auch noch gegenseitig beeinflus-
sen. Gerade die Messung des Kathodenfalles ist fiir nicht besonders
préparierte Lampen schwierig [Garo8b].

Die Bestimmung von Ty rrg flir den gleichen Entladungsstrom (Kap.
4.2.2) besticht jedoch durch ihre Einfachheit und erlaubt einen Ver-
gleich von Elektroden untereinander. Deswegen sollen hinsichtlich
eines weiteren Kriteriums die gerade gemessenen Elektroden im realen
Betrieb untersucht werden, um zu tiberpriifen, ob und inwiefern aus
T,rrg Schliisse auf die Elektrodenqualitdt gezogen werden konnen.
Dies ist Inhalt des nachsten Kapitels.
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5. Charakterisierung des
Bariumverlustes im
stationaren Betrieb der
Lampe

5.1. Linienbreiten von Barium als
Indikator fur die
Emissionsfahigkeit

5.1.1. Barium-Verlust als begrenzender
Faktor des Lampenlebens

Rekapitulieren wir nochmals die Funktion der Kathode im laufenden
stationdren Betrieb: In der Lampe liegt im normalen Betrieb eine Bo-
genentladung vor (Abb. 5.1). Wie in Kap. 4.1.1 gezeigt, miissen Patch-
und Schottky-Effekt zu einer notwendigen Verringerung der Austritts-
arbeit fiihren, damit die thermische Emission gentigend Elektronen zur
Aufrechterhaltung des fiir die Entladung erforderlichen Lampenstroms
zur Verfiigung stellen kann.

Gewissermafien wird lokal Temperatur- und Feldverteilung so ein-
gestellt, dass die feldunterstiitzte, thermische Emission den zu einer

bestimmten Phasenlage geforderten Strom zur Verfiigung stellt.
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Dazu muss bereits die Nullfeld-Austrittsarbeit gering sein (vgl. Kap.
4.1.1). Wie in Kap. 3.3.1 beschrieben, ist dafiir der stochiometrische
Ba-Uberschuss aufgrund von Sauerstoff-Fehlstellen verantwortlich. Die-
ser wird durch die Reaktion (3.2) an der Grenzfliche Wolfram-BaO
aufgebaut, und schwindet aufgrund von Verlustprozessen an der Uber-
gangsstelle Emitter-Gasraum (Kap. 3.2.2). Der Vorrat an Bariumoxid
beschriankt die Lebensdauer. Die Aufzehrung des Emitters ist praktisch
mit dem Ende der Lampenlebensdauer gleichzusetzen®. Verloren geht
das Barium im stationdren Betrieb bei gut emittierenden Elektroden im
wesentlichen durch Verdampfung [Kob+10], worauf die Temperatur
nattirlich einen wesentlichen Einfluss hat. Fiir den Dampfdruck pg,o
gilt [RR57]:

PBaO 19.700K

log 219 = T +8,87 (5.1)

Obige Gleichung gilt fiir die Verdampfung in das Vakuum. Way-
mouth berticksichtigt den reduzierten Verlust in Gegenwart des Fiill-
gases in einem einfachen Diffusionsmodell [Way71] und erhilt eine
Lebensdauer von mehreren tausend Stunden, was den realen Lebens-

dauern bereits recht nahe kommt.

Fiir ein verbessertes Modell miisste man gemafs Gl. (3.2) die Ent-
stehung des Barium betrachten, dessen Dampfdruck zwei Grofien-
ordnungen grofler ist als der von BaO in Gl. (5.1), den Transport von
Fehlstellen durch die Oxidschicht und eventuell durch Diffusionssperr-
schichten (Kap. 3.2.2), die Ablosung von Barium an der Oberfldche

'Dies gilt fiir den vorgeheizten Start und den Lampenbetrieb. Bei Kaltstarts muss stets
die Glimmentladung durchlaufen werden, um die Kathode erst einmal aufzuheizen.
Aufgrund der relativ hohen kinetischen Energie mit der die Ionen auf die Wendel
treffen, wird auch Wolfram abgesputtert, das sich dann auf der Elektrodenoberfliche
niederschldgt [Pauio] und die Austrittsarbeit erhcht [Kiihs8a]. Infolge sehr haufiger
Kaltstarts kann auch die Wendel durchgesputtert werden [Hav+o2], der Emitter ist
noch intakt. Solche Startphdnomene sollen hier nicht betrachtet werden.

114



Linienbreiten von Barium als Indikator fiir die Emissionsfihigkeit

[Had+o7a; Rac+o9; Rac+10] und schliefilich den Ba-Riicktransport zur
Elektrode [Sig+10; Kob+10].

Durch spektroskopische Messungen wurde festgestellt, dass bei den
im Vakuum betriebenen Oxidkathoden der Materialabtrag grofiten-
teils durch verdampfendes BaO erfolgt, in der Gasentladung jedoch

tiberwiegend atomar [Kra51].

Warmestrahlung/ -Leitung Warmestrahlung/ -Leitung
* lonenstrom * lonenstrom

V=10V Vy>16V

ohmsche Heizung k ohmsche Heizung

E— e S — e

g : ¢ verdampftes Ba " —» gesputtertes Ba
pr—— —S—>

Elektronenstrom

Elektronenstrom
®y=15eV Py >2eV

Energiebilanz beim Verdampfen Energiebilanz beim Sputtern

Abb. 5.1.: Energetische Verhiiltnisse an der Elektrode bei verschiedenen Ver-
lustmechanismen. Durch blaue Pfeile sind Energieabfliisse und durch rote
Pfeile Energiezufliisse zur Elektrode beschrieben. Die Dicke der Pfeile steht
fiir den Betrag des Energieflusses. Die rechte Abbildung entspricht im wesent-
lichen Abb. 4.6. Dort sind auch Formeln fiir einige Beitriige angegeben. ® 4:
Austrittsarbeit, Vi.: Kathodenfall.

Fiir schlecht emittierende Elektroden, die entweder schon nach der
Produktion schlechte Nullfeld-Emissionseigenschaften hatten, oder die
sich im Laufe des Betriebes aufgrund einer Verarmung von Ba in der
Emitterschicht verschlechterten, muss der feldinduzierte Anteil des
Emissionstroms steigen (Abb. 5.1) und somit der Kathodenfall.

Da genauso wie bei den Beam-Elektronen (vgl. Kap. 2.2) auch keine
Stofle zwischen Hg-lonen und Edelgasatomen stattfinden, ist die Ener-
gie der auf die Kathode treffenden Ionen durch den Kathodenfall be-
stimmt [Had+oya]. Oberhalb einer bestimmten Kathodenfallspannung
erhalten die Hg-Ionen soviel Energie, dass beim Auftreffen Schaden
an der Oberfldchenstruktur auftreten (Sputtern) [Beh64; Gnagg], die
die Emissionseigenschaften z. B. fiir den Patch-Effekt verschlechtern.
Auch lagert sich abgesputtertes Material, das vom Puffergas (Kap. 2.2)
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,zuriickreflektiert” wird, nur unstrukturiert wieder an der Oberfliche
an [Way71]. Eine Verschlechterung der Emissionsfahigkeit ldsst wie-
derum die Sputterrate ansteigen, wodurch es zu einer wesentlichen
Verkiirzung der Lebensdauer kommt.

Die Schwelle fiir das Sputtern liegt bei Kathodenfallspannungen
von etwa 20V, ist jedoch nicht genau bekannt. Auch die Messung
der Kathodenfallspannung ist mit Unsicherheiten behaftet [Garo8b],
so wire es wiinschenswert, einen direkten Nachweis fiir das Auftre-
ten von Sputtern zu haben, zumal die Kathodenfallspannungen im
Normalbetrieb von rund 14-15 V nur wenig unter der Sputterschwelle
liegen.

Bei den bisherigen Messungen wurde die Emissionsfahigkeit be-
stimmt. Bei den im Folgenden beschriebenen Messungen geht es nun
darum zu tiberpriifen, inwiefern eine schlechte thermische Emission

mit dem Auftreten von Sputtern einhergeht.

5.1.2. Verknupfung von Linienbreiten und
Barium-Verlustprozessen

Im Ansatz geht man davon aus, dass im laufenden Betrieb die emittier-
te Strahlung des wichtigsten Emitterbestandteils, ndmlich des Bariums
in der Néhe des Brennflecks, Hinweise darauf gibt, durch welchen
Erosionsprozess es in das Lampenplasma hinein freigesetzt worden
ist. Wir betrachten dazu den Resonanziibergang (Kap. 2.3) des Bari-
ums vom angeregten Zustand 6s6p 'PJ in den Grundzustand 6s? 'S,
dem eine in Luft gemessene Wellenldnge von 553,5481 nm entspricht
[Curog].

Ein Spektrum aufzuzeichnen bedeutet letztlich, die spektrale Re-
sponse des Detektors auf die Anzahl und die Energie der registrierten
Photonen darzustellen. Bereits bei einem einzelnen, wechselwirkungs-

freien, gegeniiber dem Detektor ruhenden, angeregten Atom, was bei
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endlichen Temperaturen nie der Fall ist, hat das Spektrum I(s) nicht
die Form einer Delta-Funktion I(s) = I,d(s —sy), wobei hier s und
sg beliebige spektrale Variablen (Wellenlinge, Wellenzahl, Frequenz)
sind, sondern es zeigt wegen der Heisenberg’schen Unschérferelation
(Energie-Zeit-Unschirfe) bereits eine Verbreiterung.

Diese nattirliche Linienverbreiterung ist eine Folge der endlichen
Lebensdauer von angeregten Zustanden bei spontaner Strahlungsemis-
sion (geddampfter Oszillator [TL]Jgg]). Das Linienprofil L(v) berechnet
sich gemafs [Arm67]

o0
T (v—vy)?+a?

L(v) = (5-2)

mit der Frequenz v, der Mittenfrequenz v, und der Halbwertsbreite
;. Die Einheit Hz auf der rechten Seite ist hinzugefiigt, damit L(v)
einheitenlos wird. Die Mittenfrequenz ergibt sich dabei aus den Ener-
gieniveaus des betrachteten Uberganges. Bei der Angabe der Breite
herrscht in der Literatur Uneinigkeit, ob die ganze Breite bei der hal-
ben Peakhohe verwendet wird (Full Width Half Maximum: FWHM),
wie z.B. in [TLJg9]) oder nur die halbe Breite (Half Width Half Ma-
ximum: HWHM) wie in [Arm67]. Hier sind bis auf eine Ausnahme
in Kap. 5.3.1 HWHM-Grofen verwendet worden. Bei der Berechnung
von Frequenzen aus Wellenldngen ist darauf zu achten, stets Vaku-
umwellenldngen zu verwenden, sie betrdgt fiir den hier betrachteten
Ubergang 553,7019 nm [Ral+11]>.

Typische nattirliche Linienbreiten liegen in der Grofienordnung von
10 MHz. Die nattirliche Linienbreite ist im sichtbaren Spektralbereich
ca. 2 Grolenordnungen kleiner als die im Folgenden behandelte Dopp-
lerverbreiterung, und wird deshalb vernachlissigt. Da die natiirliche
Verbreiterung fiir alle Atome eines Ensembles gleich ist, ist diese Ver-

breiterung homogen [Mesog, S. 321]. In Kap. 5.3.1 werden wir sehen,

2Ublicherweise werden Wellenldngen tiber 200 nm nédmlich in Luft angegeben.
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wie Gl (5.2) zur Beschreibung der scheinbaren Verbreiterung, verur-

sacht durch den optischen Aufbau, verwendet wird.

Bewegt sich das Atom allerdings, wie es fiir T > 0K immer der
Fall ist, dann kommt es aufgrund des bekannten Dopplereffektes zu
einer Verschiebung des emittierten Lichts. Richtung und Betrag dieser
Verschiebung hingen von Geschwindigkeit und Bewegungsrichtung
ab, weil das Photon bei der Emission auch Impuls forttragt. Fiir ein
Atom mit der Geschwindigkeit 7, das ein Photon mit Wellenvektor 7;
emittiert, gilt fiir die gemessene Kreisfrequenz «w’ und der Ruhekreis-
frequenz w dann ' = W+ T - x [Meso4]. Der Betrachter misst eine
kiirzere Wellenldnge, wenn sich das Atom auf ihn zu bewegt, und eine

langere, wenn von ihm weg.

Die Geschwindigkeitsverteilung der Ba-Atome driickt sich in direk-
ter Weise im spektralen Profil um die Mittenfrequenz v, aus. Nun ist
die Geschwindigkeitsverteilung fiir die oben besprochenen Verlust-
mechanismen unterschiedlich, und so charakterisiert das Profil den
Mechanismus des Bariumverlusts. Die Funktion, mit der das Profil
beschrieben wird, heifle im Folgenden Quellfunktion (Kap. 5.3.1).

Im Falle der Verdampfung liegt am Brennfleck thermisches Gleich-
gewicht vor und die Geschwindigkeitsverteilung der abgedampften
Ba-Atome ist eine isotrope Maxwell-Verteilung, die zur Brennfleck-
temperatur T gehort. Wir betrachten dabei nur die Projektion der
Geschwindigkeit auf die Beobachtungsrichtung v,. Die Quellfunktion
ist folglich eine Gaufy’sche Glockenkurve und man erhilt fiir deren
Halbwertsbreite (Dopplerbreite) auf einer Frequenz- (évp) bzw. Wel-
lenldngenskala (6Ap) (jeweils HWHM) [Arm67]

ovp =ap = c”im =3,58-10 \/—KMVO bzw.
c

5/\D = — 5VD
Yo

(5-3)
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mit der Boltzmannkonstanten kp, der Masse des Barium-Atoms m und
der molaren Masse M von 137,33 u. In Analogie zu «; in Gl. (5.2) wird
ap eingefiihrt. Die Dopplerverbreiterung ist eine inhomogene Verbrei-
terung [Mesog, S. 321], weil die Wahrscheinlichkeit fiir Absorption oder
Emission eines Photons von der Geschwindigkeit des Atoms abhangt,

und diese ist ja nicht fiir alle Atome gleich.

Beim Sputtern fliegen schnelle Ionen aus dem Kathodenfallraum
auf die Elektrode und schlagen, falls deren Energie tiber einem von
Ionentyp und Material abhéngigen Schwellwert liegt, Atome aus ih-
rem Verbund. Die Geschwindigkeitsverteilung der herausgeschlagenen
Atome ist nicht genau bekannt, besonders fiir die geringen Projektil-
energien, wie sie in der Leuchtstofflampe vorkommen.

In diesem Fall ist nattirlich kein thermisches Gleichgewicht gege-
ben, es liegt keine Maxwell-Verteilung vor, die durch Angabe einer
(thermodynamischen) Temperatur charakterisiert werden konnte. Man
kann lediglich der mittleren kinetischen Energie der Atome (E) mittels
(E) = kg T, s eine effektive Temperatur T,¢; zuordnen. Erneut geht
nur die beobachtete Geschwindigkeitskomponente v, ein (Kap. 5.5.1).

Garner [Garos] fiithrte Absorptionsmessungen an Barium wéhrend
des Startvorgangs an ungeheizten Elektroden durch. Aus dem Ab-
sorptionssignal leitete er ab, dass die Energieverteilung aus einer
Maxwell-verteilten Komponente und einer, gerade zu hohen Energien
hin ausgepragten, nicht-Maxwellschen Komponente besteht.

Der Maxwell’schen Komponente konnte eine Temperatur von iiber
2000 K zugeordnet werden, eine viel hohere Temperatur als die der
Wendel wihrend des Kaltstartes. Da bei diesem keine thermische Emis-
sion moglich ist, sondern nur Sekundaremission (Kap. 4.1.1), wird
diese hohe (effektive) Temperatur vermutlich durch das Sputtern des
Bariums verursacht. Die nicht-Maxwell’sche, asymmetrische Kompo-

nente wird im Rahmen dieser Arbeit nicht betrachtet (vgl. Kap. 5.5.1).
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Deswegen wird gefolgert, dass zusétzlich zur Verdampfung Sputtern
vorliegt, wenn die gemessene effektive Ba-Temperatur deutlich hoher
ist als die Brennflecktemperatur zwischen 1200 und 1400 K [Rac+10].
Berticksichtigt man neben dem Unterschédtzen der Temperatur auch
Abweichungen bei der Temperaturberechnung (Kap. 5.3.1), ist die
Grenzziehung bei den gerade genannten 2000 K wohl eine gute Wahl.

Dass die Annahme einer Maxwell-Verteilung auch im Sputter-Fall zu-
lassig ist, zeigt die folgende Uberlegung: Hadrath und Garner [HG10]
gingen von einer sogenannten Kaskadenverteilung fiir die Energie E
der gesputterten Atome aus [WCg2].

2EU
fKusk(E) = m] (5-4)

Durch den Aufprall des einfallenden Ions wird eine Stofskaskade im
Material ausgelost und ein Atom kann sich von der Oberfldche ablosen,
wenn seine RiickstofSenergie grofier als die Oberfldchenbindungsener-
gie U [Gnag9] ist. Sie wird hier mit der Sublimationsenergie gleichge-

setzt (Kap. 5.5.1).

Gl (5.4) wurde von den Autoren in eine Geschwindigkeitsverteilung
fur die beobachtete Komponente v, tiberfiihrt. Dabei nahmen sie an,
dass diese auch beim Sputtern isotrop sei (vgl. Kap. 5.5.1). Leider kann
fir fy,s keine Standardabweichung berechnet werden, und folglich
nicht durch Angabe einer skalaren Grofle wie der (effektiven) Tempera-
tur beschrieben werden. Wird sie aber trotzdem mit einer Gaufi-Kurve
angepasst, mit der Halbwertsbreite als freiem Parameter, erhdlt man
gemafs Gl. (5.3) einen Temperaturwert. Dessen entsprechende Ener-
gie unterschitzt U nur um 13 % [HG10, Appendix B]. Im Sputterfall
sollte man also eine effektive Temperatur erhalten, die ungefahr der
Bindungsenergie entspricht. Abweichungen davon sind auf eine rasche

Thermalisierung zuriickzufiihren (Kap. 5.5.2.1).
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Fiir beide Verlustszenarien wird eine Gaufsverteilung zugrunde ge-
legt [Arm67].

G(v) = \/h;z,,;exp (—(”_”%)2 m) Hz (5.5)

&p

Dabei steht der Index D fiir Dopplerverbreiterung im Gegensatz zur
oben angefiihrten lorentzformigen Verbreiterung (a; in Gl. (5.2)). Der
Zusammenhang zwischen der Halbwertsbreite a, und der meist herge-
nommenen Standardabweichung in der Dichte einer Normalverteilung
o ist ap = v/2In2¢. Im Ubrigen kann fiir das Lorentzprofil keine Stan-
dardabweichung berechnet werden [BRo3, S. 32], wie es auch bei der
Kaskadenverteilung der Fall ist. In Abb. 5.14 im Kap. 5.3.2.2 ist fiir die
gleiche Halbwertsbreite Lorentz- und Gaufifunktion veranschaulicht.
In der vorliegenden Untersuchung liegen die Dopplerverbreiterungen
typischerweise bei rund 1 GHz.

Bei den bislang beschriebenen Verbreiterungsmechansimen wur-
den wechselwirkungsfreie Atome betrachtet. Nun noch einige Bemer-
kungen zu moglichen Wechselwirkungen, die auch zu asymmetrisch
verbreiterten Spektrallinien fithren kénnen (Genaueres in [TLJ99]):

In der Kathodenfallregion kommt es zu einer starken Ansammlung
von Jonen, dass deren elektrisches Feld zu einer Stark-Aufspaltung?
fithren konnte, die dann gemittelt {iber verschieden starke Felder zu
einer Verbreiterung und Asymmetrie der Linie fiihren konnte.

Fiir die Dicke der Kathodenfallschicht von 0,01 mm bei 10V (Kap.
2.2) erhilt man schon erhebliche Feldstdarken von 10° V/m. Bei dem
hier betrachteten Resonanziibergang ist allerdings kein grofSer Effekt
der Felder zu erwarten, denn der Effekt ist fiir hoher angeregte Zu-
stinde bei leichteren Atomen deutlich ausgeprégter [TL]Jgg]. Solche

3Die Aufhebung der Entartung von Zustinden durch elektrische Felder heifit Stark-
Effekt.

121



Charakterisierung des Bariumverlustes im stationiren Betrieb der Lampe

Effekte sind auch nicht beobachtet worden. Auch Stofiverbreiterungen
sind vernachldssigbar, weil sie hochstens zu Verbreiterungen in der
Grofienordnung von einigen zehn MHz fithren [HG1o].

Es wurden bereits Experimente zur Feldstidrken-Bestimmung mittels
des Stark-Effektes in Glimmentladungen an hoher angeregten Krypton-
Atomen durchgefiihrt [Jia+o5], allerdings nicht auf passiv spektrosko-
pischem Wege, sondern indem der optogalvanische Effekt ausgenutzt
wurde. Bei diesem wird ausgenutzt, dass eine Wechselwirkung von
resonanter Strahlung (Laserlicht) mit Atomen oder Molekiilen in einer
Entladung zu einer Anderung von deren elektrischen Eigenschaften
fiihren kann [BBSgo].

In Abb. 5.2 ist ein Beispiel fiir eine phasenaufgeloste Messung der
effektiven Ba-Temperatur bei 500 Hz zu sehen. Dort ist auch die Gren-
ze fiir Sputtern eingezeichnet. In der Anodenphase ist das Signal so
schwach, dass keine Auswertung der Temperatur moglich ist (Kap.
5.5.1). Deutlich ist zu sehen, dass erst tiber einem bestimmten Strom-
wert (blau, gestrichelt), Sputtern auftritt. Dann ndmlich ist der Katho-
denfall so grof3, dass die Ionen auf geniigend hohe Energien beschleu-
nigt werden.
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ADbb. 5.2.: Prinip der Diagnostik, gemessen an einer T8-Lampe bei 75 mA
Lampenstrom. Die Wahl fiir diesen Lampentyp ist in Kap. 5.5.1 erklirt. Die
Anodenphase ist ausgeblendet, weil wihrenddessen keine Messung moglich
ist. Oben: Verlauf der effektiven Ba-Temperatur, unten: Lampenspannung und
-strom (zur besseren Unterscheidbarkeit invertiert).

5.2. Phasenaufgeloste Bestimmung
von Linienbreiten mittels
Fabry-Perot-Interferometrie

5.2.1. Das Fabry-Perot-Interferometer (FPI)
als hochauflosendes spektrales
Instrument

Auf einer Wellenldngenskala entspricht der eben genannten Verbrei-
terungsfrequenz des in dieser Arbeit betrachteten Ba-Uberganges
von 1GHz gemidfs Gl (5.3) einer Wellenldngendifferenz von rund
SA = 1pm. Fiir den betrachteten Ubergang miisste das dafiir ver-
wendete optische Instrument eine Auflésung N = A/261 > 2,75 - 10°
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sein. Die Auflosung ist fiir FWHM-Grofien definiert, deswegen tritt
der Faktor 2 auf (cf. Kap. 5.3.1).

Mit einem gewohnlichen Gitterspektrographen (Brennweite o,5-1m
und ein Gitter mit 1200 Linien/mm) erhédlt man lediglich A = 40pm
(FWHM) bzw. N = 1,38 - 10* [Fano6].

Hinsichtlich der Auflésung sind Fabry-Perot-Interferometer (FPI)
Gitterspektrometern deutlich tiberlegen. Dieser Typ von Interferometer
wurde um 1900 von Charles Fabry und Alfred Perot entwickelt [FPo1;
PFg9] und schon bald als hoch auflgsendes Spektrometer verwendet.
Beispielsweise fiihrte damit Peter Zeeman den Nachweis der Aufspal-
tung von Spektrallinien unter dem Einfluss von Magnetfeldern durch
[Zeeo8]. Neben der Anwendung als spektroskopisches Instrument ist
das Verstidndnis eines FPI auch wichtig, um die Funktionsweise eines
Lasers zu verstehen, denn im wesentlichen ist ein FPI eine optische
Kavitdt, was auch der Resonator in Lasern ist [Meso4].

Die Auflésung eines FPIs ist

_ 2ndF*

N
A

(5.6)

mit einer Finesse F* (vgl. Kap. 5.3.3), dem Brechungsindex n und dem
Plattenabstand d. Die (effektive) Finesse betrdgt im vorliegenden Fall
rund 30. (Kap. 5.3.3). Fiir den hier vorliegenden Fall des Betriebes
an Luft n ~# 1 und d = 1cm wird beim betrachteten Ba-Ubergang
N > 10°.

Im Zusammenhang mit dem Fabry-Perot-Interferometer muss der im
Folgenden immer wieder vorkommende Begriff des Interferogramms
eingefiihrt werden: Wie in Kap. 5.1.2 erwéhnt, ist ein Spektrogramm
theoretisch eine Auftragung der Anzahl von Photonen (wenn ein
absolut kalibriertes Spektrometer vorliegt) gegeniiber ihrer Energie
E = hv = h¥. Zur Aufnahme eines solchen ist ein wellenlangenkali-
briertes, dispersives Element notwendig, ein Prisma oder ein Gitter.
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Anders verhilt es sich bei Interferometern, bei denen ein einfallender
Strahl in mehrere Teilbiindel aufgeteilt wird, die unterschiedlich lange
optische Wege durchlaufen und wieder tiberlagert werden [Demoo].
Die am Ausgang registrierte Intensitdt ist dann kein Maf3 fiir die
Photonenzahl, sondern dafiir, wie gut die Interferenzbedingung erfiillt
ist. Die Phasendifferenz ist neben der Wellenldnge des einfallenden
Lichts auch vom Weg der interferierenden Strahlen abhingig, und
wird durch irgendeinen Scanparameter p (Kap. 5.3.1) verdndert, wie
vorliegend dem Abstand der FPI-Platten.

Das Prinzip, nach dem das FPI auch im vorliegenden Fall verwendet
wird, ist in Abb. 5.3 veranschaulicht. Man kann es sich als hochauf-
losendes Filter vorstellen, das auf dem Prinzip der Vielstrahlinterfe-
renz beruht (Kap. 5.3.1). Ein Interferogramm ist die Aufzeichnung der
transmittierten Intensitdt in Abhédngigkeit des Scanparameters p. Aus
diesem kann dann auf eine Wellenldngen- oder Frequenzverschiebung
zuriickgerechnet werden (Kap. 5.3.1). Auf der x-Achse liegt nurmehr

eine relative GrofSe vor.

Abb. 5.3.: Das Fabry-Perot-Interferometer als Filter. Die transmittierte Wel-
lenliinge hingt von d ab. Das einfallende Spektrum ist nur zur besseren
Darstellung so breitbandig gezeichnet. Nur wenn das Spektrum am Eingang
auf eine Bandbreite von 15 GHz beschriinkt wird, das ist im vorliegenden Fall
der freie Spektralbereich (Kap. 5.3.1), ist die Frequenz am Ausgang eindeutig.
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Bei Interferometern ist die transmittierte Intensitét eine periodische
Funktion des Gangunterschiedes (Gl. (5.9)). Daraus folgt aber auch,
dass fiir eine bestimmte Konfiguration des Interferometers sehr viele
Wellenldngen zu einem Transmissionsmaximum fiihren (GI. (5.8)). In
vorliegendem Fall bedeutet das, dass das FPI fiir einen eingestellten
Plattenabstand d theoretisch sdmtliche Frequenzen im Abstand des
freien Spektralbereichs (Gl. (5.12)) hindurchlasst.

Um im Falle eines ausgedehntes Spektrum eine Spektrallinie eindeu-
tig zuordnen zu konnen (Kap. 5.3.1), wird ein zusitzliches, dispersives
Element benoétigt, wie vorliegend in Form eines Monochromators (vgl.
Kap. 5.2.2.1).

5.2.2. Experimentelles Vorgehen
5.2.2.1. Beschreibung des Setups

Das urspriinglich von Hadrath und Garner [HG1o] entwickelte Setup
wurde im Verlauf dieser Arbeit verbessert. Bei der Empfindlichkeit
konnten Verbesserungen durch den Austausch von Linsen und den
Einbau des Interferenzfilters (Abb. 5.4) erreicht werden; die Synchroni-
sation zwischen der Lampenbetriebsfrequenz und der Bewegung der
FPI-Spiegel wurde durch einen Neuaufbau der Triggerung (Abb. 5.6)
verbessert. Der Versuchsaufbau besteht aus einem elektrischen und

einem optischen Teil:

Optischer Teil:

Im vorliegenden Aufbau wird durch eine Verdnderung des Abstandes
d der FPI-Spiegel die Frequenz geédndert, die transmittiert wird. Diese
Anderung geschieht durch Piezo-Elemente im FPI (EXFO TL-oo015),
deren Auslenkung proportional zu einer anliegenden Hochspannung
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ist. Ein Spiegel ist dabei fest und der andere bewegt sich relativ dazu.

Der maximale Fahrweg betragt dabei ca. 2 pm.

Lochblende Achromat f = 100 mm

Elektrode = =
d =100 um (B) Interferenzfilter_  FPI d=254cm (L3)

| | I Photomultiplier
________________________________________________________________________________ Monochromatorf—]
| 5\ =1nm 553,55 nm

Achromat f = 100 mm Achromat f = 100 mm
d=5,1cm (L1) d=1,2cm(L2)

A

zum PC
<——-| AD/DA-Board I———)lRampengeneratorl
P

PANWAN

ADbb. 5.4.: Das optische Setup, Beschreibung der Elemente im Text.

Dazu wird definiert, namlich synchronisiert zum Lampenstrom, eine
Spannungsrampe durchlaufen. Der Rampengenerator (EXFO RG-93)
erhdlt vom AD/DA-Board (DataTranslation UMg832) eine Sagezahn-
Spannung mit einer Periodenldnge von 1s und verstérkt diese (typi-
scher Verstarkungsfaktor 100). Dieses Board enthilt Digital-Analog
und Analog-Digital-Wandler. Einer steigenden Spannung entspricht
einer Verkleinerung des Plattenabstandes und einer ,,Verstimmung”
der Resonanz des FPIs hin zu hoheren Frequenzen (Kap. 5.3.1)4.

Fiir eine hohe Auflosung des FPIs (Kap. 5.3.1) muss der einfallende
Lichtstrahl moglichst parallel sein. Deswegen steht das FPI im Brenn-
punkt der Linse L2. Da jedoch die Brennfleck-Region keine ideale
Punktquelle ist, kann L2 auch keinen idealen Parallelstrahl erzeugen.
Deswegen bildet die Linse L1 (Brennweite 100 mm) den Hotspot auf
die Lochblende B ab (Durchmesser 100 um). Diese stellt dann nahezu
eine Punktquelle dar, wodurch die Winkeldispersion des in das FPI
einfallenden Strahls minimiert wird. In [HG1o, Appendix A] ist der

4Da in der vorliegenden Untersuchung nur Halbwertsbreiten von symmetrischen Peaks
betrachtet werden, ist es egal, ob mit einer hoheren Spannung kleinere oder groflere
Frequenzen angefahren werden. Betrachtete man auch asymmetrisch verbreiterte Peaks,
miisste dies natiirlich beachtet werden, vgl. Kap. 5.6.
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Einfluss der Winkeldispersion auf das Instrumentenprofil analytisch
berechnet. Durch den Abstand von 400 mm zwischen L1 und L2 wird
eine 1:1-Abbildung des Brennflecks erreicht.

Am Ausgang des FPIs fokussiert Linse L3 das transmittierte Licht auf
den Eingangsspalt eines 0,5 m-Monochromators (Jobin-Yvon HR460)
mit einem 1200 Linien/ mm-Gitter. Der Monochromator dient der
groben Wellenldngenauswahl, um sicherzustellen, dass auch wirklich
die Ba-Linie vermessen wird (Kap. 5.2.1) und nicht eine andere, die
fiir den gleichen Plattenabstand zu einem Maximum fiihrt [Demoo]
(vgl. Kap. 5.2.2.3). Die Spaltbreite betrédgt ca. 0,5 mm, um moglichst viel
Licht durchzulassen.

Detektiert wird die Strahlung am Ausgang des Monochromators
von einem Photomultiplier (Hamamatsu R3896). Der Stromverstiarker
(Stanford Research Systems SR570) gibt eine dem Photostrom pro-
portionale Spannung aus, die dann letztendlich vom AD/DA-Board
digitalisiert wird. Vor das FPI kann noch ein Interferenzfilter ange-
bracht werden, um storende Quecksilber-Peaks zu unterdriicken (Kap.
5.2.2.3). Durch diesen wird der einfallende Wellenldngenbereich auf
1nm eingeschrankt. Mit der zweiten Blende direkt vor dem FPI kann
man schrég einfallende Randstrahlen ausblenden. Dadurch steigt die
effektive Finesse (vgl. Kap. 5.3.1).

Elektrischer Aufbau und Synchronisation:
Der Funktionsgenerator (Rohde&Schwarz ADS) in Abb. 5.5 erzeugt ein
Sinus-Signal, das vom Leistungsverstédrker (Spitzenberger&Spiess EM
8oo B) verstarkt wird. Vorliegend wurden 500-Hz-Lampenfrequenz ver-
wendet, prinzipiell sind auch andere Frequenzen [HG10] moglich (vgl.
Kap. 5.4). Als Begrenzungswiderstand Ry, dient ein 420 (2-Widerstand.
Eine Seite der Lampe ist geerdet.

Die Messung des Lampenstroms erfolgt mittels eines 1 ()-Shunt-
Widerstandes Rg, die Lampenspannung wird von einem Differenti-
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DC-Quelle DC-Quelle
O rewis EI——O
230 ;/Azi o Iy LL/KLL (ausgewischt) Iy o 230 VAC
renntrans-
formator )?' (B
R, L R Ug/ 1
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Leistungsverstéarker
SpS EM 800B

}£= 500 Hz (Sinus)

Abb. 5.5.: Der elektrische Aufbau. Zur besseren Darstellung ist eine stab-
formige Lampe eingezeichnet. Uber die beiden DC-Quellen geschieht die
Wendelvorheizung (Heizstrom Iy). Der Lampenstrom I wird iiber den
1 O-Shuntwiderstand (Rg) abgegriffen. Der Vorwiderstand Ry, dient der
Strombegrenzung. Die Messung der Lampenspannung U; erfolgt tiber einen
Differentialtastkopf.

altastkopf abgegriffen. Fiir den Start werden die Elektroden extern
mit zwei DC-Quellen (Gossen Metrawatt SSP 240-80) vorgeheizt. Die-
se sind nicht potentialfrei, so dass fiir die nicht geerdete Seite ein

Trenntransformator notig ist.

Fiir eine phasenaufgeloste Messung der Ba-Temperatur miissen der
Rampengenerator, die Datenaufzeichnung des Photomultipliers und
der Lampenstrom synchronisiert werden, nur so ist eine Zuordnung

zur jeweiligen Phasenlage des Stromes moglich (vgl. Kap. 5.2.2.2).

Der Frequenzgenerator gibt zusétzlich ein 10-MHz-Clock-Signal an
den Delay-Generator (Stanford Research Systems DG645), der dann ein
500-Hz-Taktsignal fiir die Steuerung der Rampe und ein 250-kHz-
Signal fiir den Digitalisierungstakt (Kap. 5.2.2.2) an das AD/DA-
Board liefert (Abb. 5.6). Dies erzeugt, wie oben beschrieben, das
Sagezahnsignal fiir die FPI-Steuerung, digitalisiert gleichzeitig das

Photomultiplier-Signal und liefert Daten an den Messrechner.
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ADbb. 5.6.: Der Aufbau der Synchronisation fiir die Phasenauflosung.

Die Messung wird manuell gestartet, die Rampe fihrt einmal hoch
und bei der fallenden Flanke beginnt dann die Datenaufzeichnung
(ausgelost durch einen internen Trigger vgl. Abb. 5.6). Dadurch ist ein
Referenzpunkt definiert.

Vorgehensweise:

Vor Beginn einer Messung muss man die Spiegel des FPIs moglichst
parallel ausrichten und die Instrumentenfunktion messen (Kap. 5.3.3).
Damit die Datenauswertung (Kap. 5.3.2.1) funktioniert, muss sicher-
gestellt sein, dass sich im Interferogramm zwei Peaks des gesuchten
Ba-Uberganges befinden, aber auch nicht mehr. Deswegen miissen Ru-
helage und Fahrweg des beweglichen FPI-Spiegels eingestellt werden.
Dazu kann man am Rampengenerator manuell Spannungsoffset und
Amplitude der durchfahrenen Spannung anpassen. Erfahrungsgeméfs
benoétigen die Piezos ca. 30 Minuten Rampenbetrieb als , Aufwdrm-
phase”. Erst danach bleibt der Offset beim Fahrweg stabil. Nach einer
langeren Pause und Abschalten der Hochspannung, z.B. zwischen
zwei Messtagen, miissen die Piezos wieder neu eingestellt werden.
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Fiir diese Einstellung wird statt der Wendel die Glimmentladung in
einer Ba-Hohlkathodenlampe [JW60] auf die Lochblende fokussiert. In
einer Hohlkathodenlampe kommt es zum Absputtern von Kathoden-
material, das wegen einer besonderen Elektronen-Energie-Verteilung
(Pendelelektronen) besonders effizient angeregt wird. Die infolge hohe
Intensitédt des emittierten Lichts macht sie fiir die spektroskopische
Anwendung als Eichquelle interessant [HMD1o0].

Anschliefiend wird die Hohlkathodenlampe durch die zu untersu-
chende Lampe ausgetauscht. Diese wird computergesteuert vorgeheizt,
gestartet und dann 15 Minuten bei konstantem Nennstrom eingebrannt.
Wiéhrend dessen justiert man den Brennfleck auf die Lochblende.

Die eigentliche Datenaufzeichnung geschieht mittels eines Labview™-
Programmes automatisiert. Das Photomultiplier-Signal wird eine vor-
her eingestellte Zahl von Rampenldufen gemittelt (hier meist 512).
Anschlieflend werden die Daten fiir die Phasenauflosung umsortiert
(Kap. 5.2.2.2) und die Temperatur berechnet (Kap. 5.3.2.1).

5.2.2.2. Beschreibung der Phasenauflésung

Da die Phasenauflosung in [Garos; HG10] nur angedeutet ist, soll sie
hier ausfiihrlich erkldrt werden. Dazu muss fiir jede Phasenlage ®;
des Lampenstroms ein Interferogramm aufgezeichnet werden. Fiir ein
solches wiederum muss jeweils bei einer vorgegebenen Anzahl von
Plattenabstdnden die vom Photomultiplier detektierte Lichtintensitat
gemessen werden.

Dazu wiirde man intuitiv versuchen, nacheinander fiir jede Phasen-
lage ein Interferogramm aufzuzeichnen. Da aber die Hochspannungs-
rampe (Kap. 5.2.2.1) maximal 50-mal pro Sekunde durchlaufen werden
kann und die Lampe mit hoherer Frequenz betrieben wird, muss an-

ders vorgegangen werden: Wir beschréanken uns bei der Beschreibung
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Abb. 5.7.: Zuordnen von Rohdaten des Photomultipliers (PM) zu einer be-
stimmten Phase des Lampenstroms. Der Fahrweg wihrend eines Rampen-
durchlaufs muss so gewihlt werden, dass zwei Peaks entstehen, d. h. es muss
zwei Plattenabstinde geben, fiir das die Transmission in Gl. (5.9) maximal
wird. Nur dann kann in Kap. 5.3.2.1 die Umrechnung in Frequenzen erfolgen.

des verwendeten Multiplexverfahrens auf eine Betriebsfrequenz von

500 Hz, die vorliegend fast ausschliefslich verwendet wurde.

Die Rampe lduft in 1s einmal hoch, und zwar in 500 Schritten d;.
Diesen 500 Rampenschritten entsprechen so auch 500 Punkte fiir ein

Interferogramm.

Gleichzeitig wird das Photomultiplier-Signal mit 250 kHz gesampelt.
Nach einem Rampendurchlauf stehen 250.000 Datenpunkte s; zur
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Verfiigung, die sich folgendermafien auf die d; verteilen:

dy = {s1,50,--,Ss500}

dy = {S501,S502/ - - - +51.000 }

dy99 = {549,001, 5249.0027 - - - 249,500 }

ds00 = {549,501/ 5249.5027 - - - 250,000 }

Da bei einer Betriebsfrequenz von 500 Hz bei jedem Rampenschritt d;
eine ganze Periode des Lampenstroms durchlaufen wird, kénnen in

eindeutiger Weise die s; zu 500 Phasenlagen ®; zugeordnet werden.

@ = {81,5501, 51001/ - - -}

D, = {5y, 5500, 51002 - - -}

(5.7)
D99 = {5499, 5999, 51,499, - - - }

D500 = {8500, 51.000- 515007 - - - 1 5250.000 }

So betrachtet ist nach einem Durchlauf, dem eine Sekunde entspricht,
die Messung beendet. Jedoch benétigt man eine Mittelung tiber viele
(die erwdhnten 512) Durchldufe, damit das Signal-Rausch-Verhiltnis
iiberhaupt eine Datenauswertung zuldsst. Deswegen wird mit 250 kHz
kontinuierlich tiber die Zahl der Durchldufe digitalisiert. Jeder Daten-
punkt s; stellt eine Mittelung tiber die Zahl der Rampendurchldufe
dar. Danach erfolgt die Umsortierung geméafs GIn. (5.7). Bei der Aus-
wertung (Kap. 5.3.2.1) werden dann die 500 Interferogramme, die
gerade den ®; entsprechen, der Reihe nach abgearbeitet. Fiir Vielfache
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der Lampenfrequenz von 500 Hz ist die erreichbare Phasenauflosung

geringer.

5.2.2.3. Hg-Storlinien im Interferogramm

Wie bereits in Kap. 5.2.1 erwéhnt, ist der Monochromator notwendig,
um eindeutig den Ba-Peak identifizieren zu konnen>. Theoretisch wiir-
de eine Spektrallinie, die 15 GHz (oder ein ganzzahliges Vielfaches
davon) von der gesuchten entfernt ist, fiir die gleiche optische Weglédn-
gendifferenz ein Maximum ergeben, denn so grofs ist im vorliegenden
Fall der freie Spektralbereich (Kap. 5.3.1). Deswegen wéhlt der Mono-
chromator zusatzlich den gesuchten Ubergang mit aus. Damit dieser
allerdings nicht die transmittierte Intensitat zu sehr verkleinert, sind
die Spalte relativ weit offen (Kap. 5.2.2.1).

In den Interferogrammen sieht man neben den gesuchten Ba-Peaks
(Abb. 5.8 oben) noch einen weiteren Peak. Betrachtet man das Spektrum
in der Néhe der gesuchten Ba-Linie (Abb. 5.9), liegt die Vermutung
nahe, dass dieser von der ausgepragten 546-nm-Hg-Linie verursacht
wird. Diese Hg-Linie ist im Vergleich zu der gesuchten Barium-Linie
um viele Grofsenordnungen stirker. In dieser Abbildung ist die abfal-
lende Flanke dieser Spektrallinie nur gestrichelt angedeutet, weil der
Wellenlangenbereich zu der Hg-Linie hin ausgeblendet worden ist, um
eine Sittigung des Detektors (hier iCCD-Array®) zu vermeiden.

Um diese Vermutung zu priifen, wurden vor das FPI Interferenzfil-
ter (Omega Optical) mit einer Halbwertsbreite von ca. 1 nm gebracht,
einmal einen, der die 553-nm-Linie des Bariums hindurchlédsst und
einen, der fiir die 546-nm-Spektrallinie des Quecksilbers durchlassig
ist (Abb. 5.8). Dass keine weiter entfernt liegende Linie fiir diesen

5Details zu dieser tiblichen Anordnung aus FPI und Spektrograph finden sich in [Demoo],
in [NEog4; Wil41] wird auch auf die Vorselektion mit Hilfe eines weiteren FPIs eingegan-
gen.

bintensified charge-coupled device
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ADbb. 5.8.: Identifikation der Hg-Storlinie mittels Interferenzfilter.

zusitzlichen Peak verantwortlich ist, fiir die der Interferenzfilter even-
tuell wieder durchlassig wird, wurde durch zusitzliche Kantenfilter
ausgeschlossen.

Man sieht auch, dass durch die Verwendung des Ba-Interferenzfilters
der Untergrund in den Interferogrammen deutlich abnimmt. Jedoch
hat sich nicht bei allen durchgefiihrten Messungen bewéhrt, den Ba-
Interferenzfilter im Strahlengang zu belassen, denn fiir den gesuchten
Ba-Ubergang betrégt die Transmission des Filters nominell auch nur
53 %. Meist war es praktikabler, die zusédtzlichen Hg-Peaks einfach bei

der Anpassungsroutine (Kap. 5.3.2.1) zu berticksichtigen.
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Abb. 5.9.: Spektrum in der Nihe der Ba-Linie. Die y-Achsen sind so skaliert,
dass die Ba-Peakhohe gleich bleibt, um die Wirkung des Interferenzfilters
besser zu verdeutlichen. In Wirklichkeit betrigt die Transmission des Filters
nur 53 %. Diese Spektren sind dankenswerterweise von W. Skopalik mit einem
hochauflosenden, empfindlichen Gitterspektrometer aufgenommen worden.

5.3. Bestimmung von effektiven
Barium-Temperaturen aus den
Interferometerdaten

5.3.1. Wahre und im
Fabry-Perot-Interferometer
gemessene Linienprofile

Nachdem nun fiir jede Phasenlage die Daten vorliegen, muss die
effektive Ba-Temperatur berechnet werden. Leider lésst sich dies nicht
durch einen einfachen Gauffit an die Daten bewerkstelligen, wie man
nach Kap. 5.1.2 denken kénnte. Dies liegt am erheblichen Einfluss des
FPIs auf die Linienbreite.
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Interferometerdaten

Ahnlich wie bei einem Gitterspektrometer Beugungseffekte eine
bestimmte Linienverbreiterung erzeugen und deswegen eine obere
Grenze fiir die Auflosung darstellen, gibt es auch bei FPI intrinsische,
vom ,Gerdt” hervorgerufene Linienverbreiterungen, das sogenannte
Apparateprofil. Dieser Abschnitt soll klaren, wie diese Verbreiterung

beim FPI entsteht und wie sie in in dieser Arbeit berticksichtigt wird.

Das Fabry-Perot-Interferometer besteht im Wesentlichen aus zwei
semitransparenten Spiegeln, die einander zugewandt in einem Abstand
d stehen (Abb. 5.10). Darin wird einfallendes Licht sehr oft hin- und
herreflektiert. SchliefSlich iiberlagern sich die transmittierten (oder auch
reflektierten) Strahlen.

Abb. 5.10.: Zum Funktionsprinzip eines FPIs. A: Wellenliinge des einfallenden
Lichts, d, 0: Abstand der Spiegel und Einfallswinkel, n: Brechungsindex.

Wir betrachten nun einfallendes monochromatisches Licht der Wel-
lenldnge A (Abb. 5.10), das unter dem Winkel 6 in das FPI fillt. Die
Materie im FPI besitze den Brechungsindex n, au8erhalb sei der Bre-
chungsindex eins. Die Phasendifferenz zwischen zwei benachbarten,

transmittierten Strahlen (T}, T,), oder gleichwertig, zwei reflektierten
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Strahlen (Ry,R,), betrdagt [Demoo, S. 101]:
2
¢ = (;)Zd Vn2 —sin? 0 + A (5-8)

A¢ gibt den Phasensprung bei Reflexion an einem Spiegel an. Fiir
konstruktive Interferenz muss diese Differenz ¢ = 2mm mit m € Z
sein. Fiir eine vorgegebene Konfiguration von 6, d, n wird dies nur von
bestimmten Wellenldngen erfiillt. Um die Interferenzbedingung zu
modifizieren und so einen Wellenldngenbereich abzutasten, kann man
den Auftreffwinkel verdndern, wie es z. B. bei Interferenzfiltern” getan
wird, den Brechungsindex, z.B. durch Anderung des Luftdruckes
zwischen den Platten [Hecoo, S. 689], oder eben wie in vorliegender
Arbeit, den Spiegelabstand8 (vgl. Abb. 5.11(b)).

Fiir die Transmission T eines FPIs folgt nach Summation iiber viele
Strahlen (Vielstrahlinterferenz) [Hecog, S. 68of.] die bekannte Airy-

Formel [Air33]:
1

"1 + Ksin?(¢/2)

Wie man in Abb. 5.11 (a) sieht, liegt bei konstruktiver Interferenz ein

T(¢) (5.9)

Maximum in der Transmission vor. Der Finessekoeffizient K ist ein
gerdteabhingiger Parameter und hiangt im idealisierten Fall geméf3
4R
K=——= .10
- R)p (5.10)
nur von der Reflektivitit R der Spiegel ab [Demoo, S. 102]. Die
Transmission ist fiir zwei verschiedene Werte von R eingezeichnet.

Halt man sich vor Augen, dass die hohe Reflektivitdt von 0,87 bei

7Interferenzfilter sind im Wesentlichen auch FPIs mit einem konstanten Plattenabstand
[Her86, S. 46].

8Wenn man solch eine Verdnderung vornehmen kann, spricht man im engeren Sinne
von einem FPI. Ist kein Durchstimmen moglich, heifit es nur Etalon.
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Abb. 5.11.: Links: Darstellung der Airy-Funktion (Gl. (5.9)) fiir zwei verschie-
dene Reflexionsgrade (Gl. (5.10)) unter Vernachlissigung von Absorption.
Man beachte die Zunahme der Halbwertsbreite A¢pryyp fiir kleinere Re-
flexionsgrade R und eine Abnahme des Kontrastes, des Verhiltnisses aus
maximaler und minimaler Transmission [Demoo, S. 103]. Der Abstand zwi-
schen zwei Peaks (2 1t) entspricht gerade dem freien Spektralbereich Avpgp.
Aus Kenntnis dieser gemdf Gl. (5.12) gerditeabhingigen Grofle kann man die
Frequenzhalbwertsbreite Avpy gy, bestimmen. Rechts: Veranschaulichung
des Frequenzscans durch Verinderung des Spiegelabstandes. Eine hohere
Frequenz des eingestrahlten Lichts fiithrt bei einem geringeren Spiegelab-
stand zu einem Maximum. Der Spiegelabstand ist eine zeitliche Funktion der
Piezo-Spannung, vgl. Kap. 5.2.2.1. Obiges Diagramm wurde mit dem durch-
stimmbaren Single-Mode-Laser aus Kap. 5.3.3 angefertigt. Eingezeichnet ist
weiterhin der freie Spektralbereich von Avypgg = 15 GHz. Man beachte, dass
sich genaugenommen fiir verschiedene Frequenzen des einfallenden Lichtes
bei gleichem Spiegelfahrweg die Abstinde der Peaks dndern. Fiir Frequenzin-
derungen innerhalb Avpgp, wie hier dargestellt, ist dies nicht sichtbar.

Vernachldssigung von Absorption nur eine Transmission von 13 %
bedeutet, so verwundert es zunichst, dass trotzdem die Transmission
fiir bestimmte Phasendifferenzen nahezu 100 % betrédgt. Dies liegt
daran, dass sich im Inneren sehr viele Strahlen {iberlagern und einen

optischen Resonator bilden [Mesog4, S. 150].
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Zwar ist die Phasendifferenz ¢ eine kontinuierliche Grofe, jedoch
sieht man an Gleichung Gl. (5.9) dass T periodisch Maxima und Mini-
ma annimmt. Der Spektralbereich zwischen 2 Minima bzw. Maxima
der Transmission, heifst freier Spektralbereich Avpgp [Demoo, S. 103],
oder auch Dispersionsgebiet [NEo4, S. 347], und lautet in Frequenz-

und Wellenldngeneinheiten:

c A2
R — R — A1
2dv/n? — sin20 2dv/n? — sin20 (5.11)

Nur in diesem Bereich ist die eindeutige Zuordnung eines Inter-

Avpgp = Alpsp =

ferenzpeaks zu einer Spektrallinie moglich. Kann man, wie auch im
vorliegenden Fall, den Brechungsindex gleich eins setzen (Luft) und
erfolgt der Einfall (nahezu) senkrecht (6=0), vereinfacht sich Gl. (5.11)
zu (c: Vakuum-Lichtgeschwindigkeit)

c

Avpgg = g (5.12)

Der Dispersionsbereich liegt bei dem hier gegebenen Plattenabstand d
von 1cm in der Ruhelage bei 15 GHz (Abb. 5.11 (b)). Man beachte, dass
auf einer Frequenzskala der freie Spektralbereich eine rein gerdteab-
hiangige Grofe ist, da keine Wellenldnge vorkommt. Deswegen werden
auch in dieser Arbeit Frequenzeinheiten bevorzugt.

Betrachtet man nun Abb. 5.11 (a) nochmals, fallt auf, dass bereits
beim hier betrachteten monochromatischen Licht die Peaks eine gewis-
se Breite Avpyy gy besitzen. Wie bereits anhand Gl. (5.6) diskutiert, ist
fiir eine hohe Auflosung eines FPIs eine hohe Finesse F* notwendig:

F* 2 7T o AVFSB

= = (5.13)
Aprwam  AVEwHM

In Gl. (5.13) ist ausnahmsweise eine FWHM-Grofie (vgl. Kap. 5.1.2)
genannt, weil der Abstand zweier Peaks, was Avpgp entspricht, und
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die Halbwertsbreite einer monochromatischen Linie, was Avpy
entspricht, Groflen sind, die z.B. sehr leicht von einem Oszilloskop
abgelesen werden konnen [Mesog, S. 149]. Auf diese Weise kann man

leicht experimentell F* bestimmen.

Betrachtet man nur die Reflektivitit R so besteht zwischen dem

Finessekoeffizienten K (Gl. (5.10)) und F* der Zusammenhang;

P =2 VK (5.14)

In der Praxis hangt F* allerdings nicht nur von R ab, sondern auch von
der Oberflachenrauhigkeit und dem Durchmesser der Spiegel [Her86].
Neben der Reflektionsfinesse konnen so weitere Finesse-Faktoren ein-
gefiihrt werden [Wil85]. Der Hersteller des verwendeten Fabry-Perots
gibt aufgrund der Spiegelreflektivitat und der Oberflichenrauhigkeit
eine Finesse von wenigstens 150 an. Dabei ist R fiir den betrachteten

Ba-Ubergang optimiert und nimmt fiir andere Wellenlédngen ab.

Des Weiteren fithren Abweichungen von einem parallelen Strahlen-
gang zu einer zusatzlichen Verbreiterung. In Abb. 5.12 (a) sieht man,
dass ein schrager Einfall und eine erhohte Winkeldispersion zu einer
Verbreiterung des Interferenzpeaks fiihren. Ein schrager Einfall hat,
wie in Abb. 5.12 (b) deutlich wird, eine Verstimmung hin zu kiirzeren
Wellenldngen zur Folge, ein Effekt der bei Interferenzfiltern ausge-
nutzt wird. Wie bereits bei der Beschreibung des Aufbaus in Kap.
5.2.2.1 angedeutet, ist die Justage des FPIs entscheidend fiir eine hohe
Auflosung.

Durch die Lochblende wird die Strahldivergenz zwar verkleinert,
dennoch liegt kein Parallelstrahl vor. Der Strahlengang innerhalb des
FPIs ist empfindlich auf Erschiitterungen und thermische Ausdeh-
nung z. B. der Spiegelfiihrungen. Darum muss vor jedem Messtag die
Ausrichtung der FPI-Spiegel tiberpriift werden.
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Abb. 5.12.: Auswirkungen von Divergenz und Einfallswinkel auf die FPI-
Antwort. Die Graphen wurden mit Hilfe des Single-Mode-Lasers aus
Kap. 5.3.3 erhalten, der anstelle einer zu untersuchenden Lampe in den
Strahlengang eingebaut wurde. Um die Divergenz zu erhohen wurde der
Abstand der Linse L2 zum FPI vergrofiert (Abb. 5.4). So stand das FPI nicht
mehr im Brennpunkt. Der Einfallswinkel wurde durch leichtes Verkippen des
FPIs veriindert.

Die gesamte Instrumentenverbreiterung liegt bei rund 500 MHz (Kap.
5.3.3), so dass die effektive Finesse gemafs Gl. (5.13) bei rund 30 statt
der vom Hersteller angegeben 150 liegt. Ferner ist sie in der gleichen
Groflenordnung wie die erwartete Dopplerverbreiterung, und muss
deswegen bei der Datenauswertung berticksichtigt werden:

Dazu wollen wir gleich etwas weiter abstrahieren und uns die Instru-
mentenfunktion R(p) des FPIs fiir monochromatisches Licht [Wil85]
ansehen™. Eine Verdnderung der Phasendifferenz ¢ aus Gl. (5.8) soll
durch einen beliebigen, gerdteabhingigen Scanparameter p bewerkstel-
ligt werden. Das kann die Einstellung einer Millimeterschraube sein,

9Dies ist eine FWHM-Grofe.

*°In [Wil85] ist sehr genau zwischen Transmission als Funktion einer spektralen Variable
(Wellenldnge, Frequenz) und Instrumentenfunktion als Funktion eines Scanparameters
(Gerateeinstellung) unterschieden.
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oder, wie in unserem Fall, der Wert einer Spannungsrampe zu einer
bestimmten Zeit. Aufgrund eines gegebenen funktionalen Zusammen-
hangs von p und ¢ gehen wir fiir den Ansatz von R(p) ebenso von
Gl (5.9) aus.

Gelte weiterhin 77p = ¢ /2 und bricht man die Taylorentwicklung in
7tp um p = 0 nach dem ersten Term ab, so folgt mit ;> = (72K)

<\ 1 ~ 1 B B 1
M= kil () ~ T K B < & ﬁ%+v2>
= 7t L(p)
(5.15)

Diese Entwicklung ist gerechtfertigt, wenn wir zunéchst einmal vor-
aussetzen, dass die Instrumentenverbreiterung klein gegentiber dem
freien Spektralbereich ist (Vryyy < Vpsg [HG10] oder gleichbedeu-
tend K > p [Meso4]).

Vergleicht man diese letztgenannte Darstellung mit Gl. (5.2), erkennt
man, dass R(p) ebenfalls eine Lorentzkurve mit dem Parameter f; ist.
Ab jetzt beschreibe ein «; die Linienverbreiterung, die sich aus dem
Instrumentenprofil ergibt, und hat nichts mehr mit der natiirlichen
Linienbreite aus Kap. 5.1.2 zu tun.

In der vorliegenden Arbeit wird diese Naherung fiir die Auswertung
(Kap. 5.3.2.1) verwendet und die Instrumentenverbreiterung (effektive
Finesse) auch durch die Anpassung der mit einem Single-Mode-Laser
erhaltenen Daten mit einer Lorentzkurve erhalten (Kap. 5.3.3). Da man
weifs, dass der freie Spektralbereich hier 15 GHz betrdgt, kann man
das aufgezeichnete §; (beliebige Einheiten) in ein a; (Einheit GHz)
umrechnen (Abb. 5.13).

Garner und Hadrath [HG10] konnten zeigen, dass auch im Falle der
hier vorliegenden verringerten Finesse (Vpyypypy < Vpgr) die Annah-
me einer Lorentzverteilung bei der Temperaturberechnung nur einen

Fehler von ca. 5 % bewirkt. Bei einer gemessenen Ba-Temperatur von
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2000K liegt dieser bei nur 100K. Dieser Fehler ist bei der Grenzzie-
hung von 2000K berticksichtigt, ab der eine Elektrode als sputternd
angesehen wird (Kap. 5.1.2).

Wir betrachten nun den Fall einer im Frequenzbereich ausgedehnten
Quellfunktion S(v) und wollen die , Antwort” des Instruments A(p)
darauf wissen. In diesem Fall gilt [Wil85]:

Alp) = [ Rv=p)S(w)dv (516)

Da im vorliegenden Fall als Quellfunktion stets eine Gauf$funktion
angenommen wird, ist A(p) eine Faltung aus Gauf- und Lorentz-
funktion, ein sogenanntes Voigt-Profil (Abb. 5.14) [Demoo, S. 57]. Die
Datenauswertung (Kap. 5.3.2.1) besteht darin, aus den aufgezeichneten
Interferometerdaten A(p) die Quellfunktion S(v) mit dem Parameter
ap zu bestimmen (vgl. Gl (5.5)), um daraus endlich eine effektive

Temperatur gemaf3 Gl. (5.3) zu berechnen.

5.3.2. Behandlung der
Apparateverbreiterung und
Temperaturberechnung

5.3.2.1. Datenauswertung

Die Datenauswertung geschieht mit Hilfe eines selbstgeschriebenen
,Octave”-Programmes (www.octave.org). Dies ist eine Interpreterspra-
che, deren Syntax sehr dhnlich zu ,Matlab ®" ist. Zu Beginn werden die
Daten so umsortiert, dass man zu jeder Phasenlage ein Interferogramm
erhilt (Kap. 5.2.2.2). Ein solches besteht aus 500 Punkten, die gegen ein
Intervall von 1 bis 100 aufgetragen werden. Die Wahl des Intervalls ist

beliebig. Anschlieffend werden mit zwei Lorentzkurven die erhaltenen
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Daten angepasst. Man erhilt die beiden Positionen der Peaks'" und
die Halbwertsbreite der Lorentzkurven. Aus dem Abstand der bei-
den Peaks, der ja gerade einem freien Spektralbereich von vorliegend
15 GHz entspricht (Gl. (5.12)), wird die x-Achse von bislang willkiirlich
gewdhlten Einheiten auf eine Frequenzskala umgerechnet (Abb. 5.13).
Die Halbwertsbreite auf der Frequenzskala aus dieser letzten Anpas-
sung heifle ;. Man beachte, dass dies nur Frequenzverschiebungen
Av und keine absoluten Frequenzen sind.
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Abb. 5.13.: Umrechnen der x-Achse von beliebigen Einheiten des Scanpara-
meters auf eine Frequenzachse. Dazu benutzt man die Tatsache, dass die Peaks
gerade 15 GHz auseinanderliegen.

Anschlieflend hat die Bestimmung der Dopplerverbreiterung ap, zu
erfolgen. Dazu wird mit Hilfe der Implementierung des Levenberg-
Marquardt-Algorithmus [Pre+92] in Octave, die Funktion ,leasqr”, eine
optimale Anpassungsfunktion an die Daten errechnet, die als Parame-
ter gerade die gesuchte Dopplerbreite a, enthilt und im folgenden
Abschnitt (Gl. (5.28)) beschrieben ist .

Der Levenberg-Marquardt-Algorithmus benutzt fiir die Bestimmung
einer nichtlinearen Anpassungsfunktion die Methode der kleinsten
Quadrate und konvergiert dank eines intelligenten Schrittverfahrens

1Die Positionen der Peaks sollte zwar theoretisch konstant bleiben, es bewéihrte sich
allerdings, diese jedesmal neu bestimmen zu lassen.
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sehr schnell. Dem Algorithmus miissen Startwerte fiir die Parameter
tibergeben werden.

Der Startwert fiir a, wird so bestimmt: y; wird ndherungsweise der
Breite eines Voigt-Profiles ay, gleichgesetzt und daraus mit Hilfe einer
Naherungsformel [OL77] ein Anfangswert fiir den Fitparameter ap

errechnet.

1
ap = E\/(“V —0,53464; )% — 0,2166 42 (5-17)

Die Bestimmung der echten Instrumentenverbreiterung «; ist in
Kap. 5.3.3 erklart.

Wird ein festgelegter Wert fiir die Summe der quadratischen Abwei-
chungen zwischen Datenpunkt und Anpassungskurve unterschritten,
hélt der Algorithmus an und liefert als Ergebnis die Dopplerbreite
«p, aus der schliefflich mit Hilfe von Gl. (5.3) die effektive Barium-
Temperatur bestimmt wird.

Fiir den statistischen Gewichtungsfaktor der Datenpunkte wird die
Varianz des Photomultiplier-Dunkelstroms verwendet. Den Fehler fiir
ap und folglich auch fiir die Temperatur erhdlt man standardmafiig aus
der Kovarianzmatrix C [Pre+92], errechnet wéahrend der Anpassung,

Aap = /Cpgg (5.18)

wobei, f fiir den Index steht, der gerade zum Fitparameter aj, gehort.

zu

Bei einer Variante dieses Programms werden auch die Stérpeaks
durch Quecksilber (Kap. 5.2.2.3) berticksichtigt.

5.3.2.2. Numerische Hilfsmittel

Im letzten Kapitel wurde gezeigt, wie durch ein Umskalieren der x-
Achse die gemessene Antwortfunktion A(p) zu einer Funktion der
Frequenzverschiebung A(Av) wird. Um die Dopplerbreite zu bestim-
men, muss eine Funktion F(Av) gefunden werden, die die erhaltenen
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Daten moglichst gut wiedergibt. Dies soll jetzt genauer betrachtet wer-
den. Der Einfachheit schreiben wir im Folgenden statt Av nur noch v,

jedoch sind dennoch stets nur Frequenzverschiebungen gemeint.

Betrachten wir zundchst nur einen Peak, der eine Faltung I(v) der
bei v zentrierte Lorentzfunktion L(v) (Gl. (5.2)), durch die vorliegend
die Instrumentenfunktion gemdfs Kap. 5.3.1 beschrieben wird, mit der
auf Null zentrierten Gaufifunktion G(v) (Gl (5.5)), der Quellfunktion
(Kap. 5.1.2), ist.

Damit lauten G(v) und L(v) nochmals ausgeschrieben:

In2 1 v2 In2
G(v) =1/ YEexp <— 2 )

P (5.19)
L(v) = o 1
T (v—1p)?+a?
G und L sind aufierdem normiert:
/‘ G(v)dv = / Liv)dv=1 (5.20)
Man erhdlt fiir die Faltung:
1v) = [ )L —v)av' =
72 (5.21)

7/ ap  [In2 exp (—v2In2/a%) o
S omap Vo (v—yy—v)2+a2

—00

In Abb. 5.14 sind eine Gauf- und eine Lorentzkurve mit der gleichen
Halbwertsbreite und das sich daraus ergebende Voigt-Profil dargestellt.
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—— Doppler
—— Lorentz
Voigt

Profil-Intensitat (w. E.)

Abb. 5.14.: Vergleich Instrumentenfunktion (Lorentzprofil Gl. (5.2)) und
Quellfunktion (Dopplerprofil Gl. (5.5)) fiir gleiche Halbwertsbreite (a; =
ap = 1) und jeweils auf eins gemdf3 Gl. (5.20) normiert. Die Voigt-Funktion,
die Faltung dieser beiden Funktionen (Gl. (5.21)), das gemessene A(p), ist
ebenfalls dargestellt. Die Funktionen sind fiir eine beliebige Variable x auf-
getragen, mit x als dem jeweiligen Maximum. Zum Vergleich ist auch die
Standardabweichung o fiir die GaufS’sche Glockenkurve eingetragen. Es gilt:

xp =0v2In2.

Dieses Faltungsintegral muss wihrend der Anpassungsprozedur
fiir jeden Datenpunkt (hier 500) und fiir jeden Schritt des Levenberg-
Marquardt-Algorithmus berechnet werden. Benutzt man dafiir nume-
rische Integrationsverfahren, ist dies eine zeitaufwéndige Prozedur. Im
Folgenden soll ein Weg gezeigt werden, wie durch den Ubergang in
die komplexe Ebene eine erhebliche Geschwindigkeitssteigerung (ca.
5-fach auf dem gleichen Rechner) erreicht worden ist.

Wir fiihren folgende neue Variablen ein [Arm67; Uns68]

) In2 Y= v'v/In2 . (v—15)VIn2 (5.22)
&p 4D &p
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Interferometerdaten
und erhalten dann fiir I(v) in « und u:
1 [In2 « T exp
I(oc,u)—@ ?K(zx,u) mit K(a, u) = / +ch dy
(5.23)
Fiir die Voigt-Funktion K(«, u) gilt [Arm67]:
K(a,u) +il(a,u) = w(z) = u /°°exp(_y2)d =
’ e n z—y V7
(5.24)

= exp(—2z%)(1 — erf(—iz))

mit z=u+ix, « >0

mit erf als komplexer Fehlerfunktion [Welgg]. Dabei ist die Integraldar-
stellung in Gl. (5.24) der sogenannten Faddeeva-Funktion w(z), auch

Plasma-Dispersionsfunktion genannt,

w(z) = exp(~2°)(1 - erf(~iz)) (5-25)

nur giiltig, falls Im(z) > 0 [Weig4]. Der Imaginirteil von w(z), L(«, u),
ist fiir unsere Zwecke uninteressant. Fiir die Berechnung dieser Faddeeva-
Funktion gibt es einen schnellen numerischen Algorithmus, der die
Berechnung auf eine schnelle Fourier-Transformation zurtickfiihrt. De-
tails sind in [Weig4] aufgefiihrt. In vorliegender Arbeit wird eine
Implementierung von Ikuma [Ikuo8] verwendet.

Die Variable z errechnet sich zu

z=u-+ix = 2 [in; + (v —1p)] (5.26)

Xp
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und schliefilich folgt fiir

1 In2

I(a,u) = o 7Re w(z). (5.27)

Fiir die Anpassung eines Peaks wird letztlich benutzt:
F(v) = FyRew(z) +r (5.28)

Der Amplitudenfaktor F, dient dazu F(v) auf die erhaltenen Daten
zu skalieren, schliefslich sind die Messdaten nicht auf eins normiert.
Der Offset r beschreibt eine konstante Verschiebung der Daten auf
der y-Achse (Untergrund Kap. 5.5.1.2). Analog wird eine um 15 GHz
verschobenen Funktion fiir den anderen Peak verwendet.

5.3.3. Zur Kalibration und Stabilitat des
Setups

Um «; am Beginn eines Messtages zu bestimmen, wird als Emissions-
quelle S(v) ein Single-Mode-Laser (New Focus Vortex 6000) verwendet,
dessen spektrale Breite kleiner als 1 MHz ist. Dies ist viel kleiner als der
freie Spektralbereich und kann mit einem é-Peak angenéhert werden:

S(v) = Ihé(v—vp) (5.29)

Eingesetzt in Gl. (5.16) folgt:

A(p) = IhR(vy — p) (5-30)

Fiir eine J-formige Quelle entspricht der Antwortfunktion das Ap-
parateprofil. Der hier verwendete Single-Mode-Laser emittiert bei

A =649,9nm und kann um 70 GHz verstimmt werden, was bei die-
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ser Wellenldnge o,1nm entspricht. Diese Durchstimmbarkeit ist fiir
die Kalibration nicht notwendig, war jedoch fiir die Anfertigung von
Abb. 5.11 (b) niitzlich. Die Wellenldnge dieses Laser ist nicht optimal,
weil ja die Reflektivitdt der Spiegel fiir den Ba-Resonanziibergang bei
553,5 nm optimiert ist (Kap. 5.3.1), jedoch stand kein Single-Mode-Laser
zur Verfligung, der ndher an dieser Wellenldnge lag. Dieser Fehler ist
angesichts der zu erwartenden deutlich grofieren Verbreiterung durch
den optischen Aufbau vernachléssigbar.

Zum Vorgehen: Anstatt einer Lampe wird der Single-Mode-Laser
eingebaut und der Photomultiplier (Abb. 5.4) durch einen Halbleiter-
detektor (EXFO DA-100) ersetzt. Die Intensitédt des Lasers ist fiir den
Photomultiplier zu hoch. Wihrend der Rampendurchlaufe wird mittels
verschiedener Mikrometerschrauben im Setup der Strahlengang so op-
timiert, dass die Interferenzpeaks moglichst hoch und schmal werden.
Ist die Einstellung abgeschlossen, werden die Daten aufgezeichnet und
mit einer Lorentzkurve angepasst, dhnlich wie bei der normalen Da-
tenauswertung (Kap. 5.3.2.1). Die erhaltene Instrumentenverbreiterung
lag stets unter 300 MHz.

Es kann auch ein Mehrmoden-Laser verwendet werden, sofern die
Eigenfrequenzen der Resonatormoden weit genug auseinanderliegen,
um nicht im FPI zu tiberlappen. Abb. 5.15 (b) ist mit einem handels-
tiblichen, griinen Laserpointer entstanden, es ergab sich ungefahr das
gleiche #; wie beim Single-Mode-Laser. Dabei wurde davon ausgegan-
gen, dass die Verbreiterung fiir alle Peaks gleich ist.

Weiterhin wurde durch eine Messung von «; am Beginn und Ende
eines Messtages festgestellt, dass sich die Instrumentenverbreiterung
wihrend eines Tages um gerade mal 0,02 GHz erhcht. Welchen Einfluss
hat dies auf die Bestimmung der Ba-Temperatur ?

Dazu wurden Messdaten A(p) simuliert. Zunéchst wurde ein Dopp-
lerprofil mit ap = 0,64 GHz berechnet (Abb. 5.16 (a)), was bei dem
betrachteten Ba-Resonanziibergang 1500 K entspricht (Gl. (5.3)). Die-
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Abb. 5.15.: Bestimmung der Instrumentenverbreiterung mittels Laser. Links:
Da die spektrale Breite eines Single-Mode-Lasers viel kleiner als der freie Spek-
tralbereich ist, entspricht den aufgezeichneten Daten direkt das Apparateprofil
mit hier oy = 286 MHz. Rechts: Wenn die einzelnen Moden im FPI aufgelost
werden konnen, kann man auch einen Multimode-Laser verwenden, wie hier
einen handelsiiblichen Laserpointer.

se Temperatur wurde gewihlt, um zu priifen, ob eine Elektrode, die
am Beginn eines Messtages als ,,rein verdampfend” eingestuft wurde
(T=1500K), am Abend dann durch eine Dejustierung der Anlage und
einer folglich fehlerhaften Temperaturberechnung filschlicherweise als
,sputternd” eingestuft wiirde.

Dieses einmalig errechnete Dopplerprofil wurde nun mit einem
Lorentzprofil (Apparateprofil) gefaltet (Gl. (5.16)) und mit statistischem
Rauschen versehen. Das verwendete «; wurde schrittweise erhoht,
beginnend bei 0,275 GHz.

Anschlieffend wurden die simulierten Daten geméafi Kap. 5.3.2.1
mit konstantem «; = 0,275 GHz ausgewertet. Auf diese Weise wurde
eine Dejustierung (z.B. durch Vibrationen oder thermische Ausdeh-
nung) mit einem Ansteigen der Instrumentenverbreiterung als Folge
nachgestellt.
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Abb. 5.16.: Simulation der Auswirkung einer Dejustierung des Setups. Das
Dopplerprofil fiir eine effektive Ba-Temperatur von 1500 K (links) wurde mit
einem Apparateprofil gefaltet, dessen Verbreiterung schrittweise zunahm. Die
Auswertung der Daten erfolgte mit einem konstanten Profil (rechts). Auf diese
Weise kann abgeschiitzt werden, zu welchem scheinbaren Temperaturanstieg
eine sukzessive Dejustierung des FPIs fiihrt.

Ein Punkt in Abb. 5.16 (b) entspricht einer Mittelung {iber 5 Simu-
lationen mit gleichem a;. Aufgrund des Rauschens werden leicht
unterschiedliche Temperaturen bestimmt.

Abb. 5.16 (b) entnimmt man, dass der Anstieg in der Instrumen-
tenverbreiterung von 0,02 GHz einem Temperaturanstieg von rund
80K entspricht. Dies ist klein im Vergleich zur Unsicherheit bei der
Temperaturbestimmung von rund 150K bei realen Messungen, der

sich aus dem Fehler von ap, in Kap. 5.3.2.1 ergibt.

5.4. Messergebnisse

An den Lampen aus Kap. 4.2.1 wurden phasenaufgeloste Messun-
gen im FPI durchgefiihrt. Der Lampenstrom betrug I,;r = 320mA.

Zundchst erfolgten Messungen bei 25 kHz. Dabei konnte kein Barium-
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signal aufgezeichnet werden. Erst bei einer Frequenz von 500 Hz war
die Intensitdt des Bariums hoch genug, um nachgewiesen werden zu
konnen. Solch ein Anstieg in der Ba-Intensitit ist auch zu erwarten,
denn einerseits ist bei niedrigeren Frequenzen die Hotspot-Temperatur
hoher [Watgs], sodass mehr Barium verdampft, andererseits steigt
auch der Kathodenfall an [WMg3], verbunden mit einer erhohten An-
regungsrate (Kap. 5.5.1.3). Fiir 500 Hz sind jedoch die Verhéltnisse des
normalen HF-Betriebes (Kap. 2.2) nahezu gegeben.

Beispielhaft ist in Abb. 5.17 eine Messung dargestellt. Die Ba-Tempera-
tur vor der Elektrode stieg zu Beginn der Kathodenphase bei allen
gemessenen Lampen sprungartig an, d&nderte sich im weiteren Verlauf
nur wenig, um dann nahezu genauso sprungartig wieder abzufallen.
Dies steht im Gegensatz zu Messungen an Stablampen, in denen die Ba-
Temperatur dem Stromverlauf folgt (Abb. 5.2). Deswegen wurde tiber
alle Werte gemittelt, die in der Kathodenphase goo K tiberschritten hat-
ten. Die Phasenauflosung besitzt so nattirlich keine Aussagekraft mehr
(vgl. Kap. 5.5.2.2). In der Anodenphase konnte kein Signal gemessen
werden, weil die Anregungsbedingungen ungiinstig sind und des-
wegen nur wenig Ba-Resonanzstrahlung emittiert wird (Kap. 5.5.1.1).
Zudem ist die Barium-Atomdichte geringer, weil wihrend der An-
odenphase als Verlustmechanismus nur Verdampfung in Frage kommt
(Kap. 5.5.1.3).

Das Ergebnis der jeweiligen Mittelung ist in der Abb. 5.18 gegen
die gemessene Nullfeldemissionstemperatur (T;prg) aus Kap. 4.2.3.3
aufgetragen. An einigen Proben sind auch Fehlerbalken eingezeichnet;
sie stehen stellvertretend fiir typische Standardabweichungen bei der
gerade erklarten Mittelung.

Die rote Linie stellt die Grenze zwischen beginnendem Sputtern und
reinem Verdampfen dar (Kap. 5.1.2) und die schwarze Linie teilt die
Elektroden geméfs ihrer Emissionstemperatur ein (Abb. 4.17 in Kap.

4.2.3.3). Dadurch entstehen vier Bereiche:
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Abb. 5.17.: Beispiel einer phasenaufgelosten Messung an der Elektrode 11_16
(vgl. Kap. 4.2.1) bei 500 Hz. In der Anodenphase ist die Ba-Intensitit zu
gering, als dass eine Temperatur berechnet werden konnte (Kap. 5.5.1.3).

Im Bereich (@ finden sich Elektroden mit niedrigen Emissionstempe-
raturen, die jedoch im FPI kein, oder kein auswertbares Signal zeigten,
weil das Signal-Rausch-Verhiltnis zu schlecht war. Bei diesen Lampen
liegt vermutlich reines Verdampfung vor, das aber bei Triple-Wendeln
mit diesem Aufbau nicht nachgewiesen werden kann (Kap. 5.5.1). Fiir
diese Elektroden wurde eine Temperatur von 1400 K angegeben, eine

typische Wendeltemperatur fiir rein thermische Emission [Garo8b].

Die Ergebnisse im Bereich ) sind widerspriichlich, denn einer-
seits liegen die erhaltenen Temperaturen im Bereich , gut”, die FPI-
Ergebnisse sprechen jedoch deutlich fiir Sputtern. Diese Resultate
werden nicht weiter betrachtet. Stehen im Bereich 3) auch die Ergebnis-
se der beiden Messungen im Einklang, liegt dennoch keine Korrelation
zwischen effektiver Ba-Temperatur und Emissionstemperatur vor, wie
man zundchst denken konnte. Dass es bei ndherem Hinsehen unwahr-

scheinlich ist, eine solche zu erhalten, zeigt Kap. 5.5.1.
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Abb. 5.18.: Korrelationsplot zwischen FPI-Temperatur und T,prE.

Die Elektroden in Bereich (@) schlieSslich waren im FPI nicht messbar,
da der Hotspot nicht sichtbar war. In Ermangelung eines anderen
Resultats wurden diese ebenso auf 1400 K gesetzt, wenn auch aufgrund
ihrer hohen Austrittsarbeit (Abb. 4.17) Sputtern zu erwarten ist.

5.5. Anwendbarkeit und
Aussagekraft des FPI

Im Abschnitt 5.1.2 wurde vorgestellt, wie vom Prinzip auf den Verlust
von Emittermaterial geschlossen werden kann. Im vorigen Kapitel
5.4 wurde deutlich, dass Messungen an Triple-Wendeln nur bedingt
gelungen sind. In diesem Abschnitt sollen zum einen Limitierungen
der erfolgten Messungen, und zum anderen die Ergebnisse der erfolg-
reichen Messungen (Bereich (3)) kritisch diskutiert werden. Schliefdlich

soll bewertet werden, inwiefern Messungen mit dem Fabry-Perot-
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Interferometer geeignet sind, den Verlust von Emittermaterial genauer
zu verstehen. Dabei wird der Fokus auf die transmittierte Intensitat
(Kap.5.5.1.3) und die Breite der Linien (Kap. 5.5.2) gelegt.

Am Schluss werden Alternativen zum FPI aufgezeigt.

5.5.1. Ursachen fur eine verminderte
Empfindlichkeit

5.5.1.1. Theoretische Betrachtungen zur emittierten
Intensitat

Bislang wurde nur die Breite der Spektrallinien diskutiert, doch wenn
erst gar keine Intensitit in das FPI fallt, kann auch keine Linienbreite
gemessen werden. In der Diskussion in Kap. 5.3.1 ist man von idealen
Interferometern ausgegangen, in der Realitdt ist die transmittierte
Intensitit jedoch bedeutend kleiner (vgl. Kap. 5.5.1.3). Deswegen muss
die einfallende Intensitit groff genug sein.

Zudem stellt sich die Frage nach der Interpretation gemessener
Intensitdten bei dem passiven Verfahren der optischen Emissionsspek-
troskopie ganz allgemein, denn auch wenn Atome vorhanden sind,
miissen diese erst einmal angeregt werden. Die Uberlegungen im vor-
liegenden Abschnitt sind deswegen allgemein gehalten, und werden
in den folgenden Abschnitten 5.5.1.2 und 5.5.1.3 auf die vorliegenden
Untersuchungen angewendet.

Sei I, die tiber eine Linienbreite integrierte Strahlungsleistung bezo-
gen auf das betrachtete Volumen. Fiir diese gilt dann [LLo4, S.266]:

Iy = kp(A) ng, /4” v Qpa+ (P, 1,) 0pgs (0) by fo(v) vdO (5.31)
0
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Dabei ist kj (A) die Detektorempfindlichkeit bei A, vorliegend 553,4 nm,
ng, die Dichte von Bariumatomen im Grundzustand, Qg,- (p, n,) be-
schreibt den Anteil angeregter Atome, die unter Abgabe eines Photons
relaxieren (Quantenausbeute), op,-(v) ist der Wirkungsquerschnitt fiir
die Anregung eines Barium-Atoms (Ba) vom Grundzustand in den
angeregten Zustand Ba* durch Elektronenstofs [CG76] und b, ist das
Verzweigungsverhiltnis [CGy6] fiir die Emission eines Photons der

Wellenldnge A aus dem angeregten Zustand Ba*.

Es gibt auch den Ubergang 6s6p 'P) — 6s5d D, bei A = 1499,985nm
[Ral+11]. Das Verzweigungsverhilinis zwischen dem hier betrachte-
ten Resonanziibergang und letzterem Ubergang betrigt 600:1 [CG76],
folglich kann b, hier eins gesetzt werden. Weiterhin bezeichnet p den
Druck und n, die Elektronendichte. Die Integration lauft tiber die
Elektronengeschwindigkeiten v, dabei wird vorausgesetzt, dass deren
Verteilung f,(v) isotrop ist*?.

Da im vorliegenden Fall ein Resonanziibergang in einer Nieder-
druckentladung betrachtet wird (p klein), kann auch Qp,- = 1 gesetzt
werden, d. h. alle angeregten Ba-Atome relaxieren unter Photonenab-
gabe. Ein Resonanziibergang ist ein Ubergang, der im Grundzustand
endet und ganz allgemein eine hohe Ubergangswahrscheinlichkeit fiir

spontane Emission besitzt [Briz2].

Stellen wir nun Gl. (5.31) vereinfacht dar:

I, = kD(/\) N, <XBa (ne' Te)> (5:32)

2Die hier angegebene Geschwindigkeitsverteilung f,(v) ist Losung der Boltzmann-
Gleichung (vgl. [Raig1, Kap. 5]). Allgemein ist f,(7, 7). Von T gelangt man durch
Ubergang in Kugelkoordinaten zu v = | 7|. Da Isotropie vorausgesetzt wird, liefert
die Winkelintegration den Faktor 47.
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Fiir die tiber das Beobachtungsvolumen gemittelte Anregungsraten-
konstante (Xp,) gilt folglich:

o
Xpg, (n,, T, :471/0203u*f€ v)vdv mit /47wzfe() v=mn,
0

(5:33)
Das letzte Integral stellt den Zusammenhang zur Elektronendich-
te n, im Beobachtungsvolumen her. Ist f,(v) eine isotrope Maxwell-
Verteilung [Raig1; SJB66] gentigt zur Charakterisierung die Elektronen-
temperatur T,.
Im Falle einer isotropen Geschwindigkeitsverteilung kann man zur
Elektronen-Energie-Verteilungsfunktion g,(u) mit der kinetischen Elek-
tronenenergie u = 1/2 m,v? {ibergehen [Broos].

In dieser Darstellung gilt [Sig+10]:

/\/age(u) du = n, und Xps = 1,?“ P /uUBa* ge(u) du (5-34)
0 ¢ °0

Die Entladungsbedingungen beeinflussen entscheidend f,(v) bzw.
g.(u) und damit Xp, (Abb. 5.19). Deswegen muss in Gl. (5.32) ei-
ne Verdnderung von I, nicht notwendigerweise von einer Anderung
in ng, herrtihren [LLo4].

In der wichtigsten Konsequenz fiihrt die Abhingigkeit von den
Entladungsbedingungen dazu, dass bei den Messungen die effektive
Barium-Temperatur nie in der Anodenphase bestimmt werden konnte
(z.B. Abb. 5.17), obwohl die Ba-Dichte wihrend der Anodenphase
hoher als in der Kathodenphase ist [Had+o7a] (cf. Kap. 5.5.2.1).

Schwankungen in T, und n, wahrend einer Periode des Lampen-
stromes, besonders stark in der Ndhe der Elektrode [Garo8a], fiihren
zu erheblichen Anderungen der Anregungsrate. Beide durchlaufen in
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Abb. 5.19.: Veranschaulichung von Xg, aus Gl. (5.34). Dargestellt ist bei
0,5 mm vor der Brennfleckoberfliche der isotrope Teil der Elektronenergiever-
teilung g,(u) fiir ein Gemisch aus 90 % Ar und 90 % Kr + Hg mit 210 Pa
im Gegensatz zum vorliegenden reinen Ar mit 330 Pa [Sig+10]. Links fiir
eine Kathodenfallspannung von 10V und rechts fiir 20 V. Weiterhin ist je-
weils der Wirkungsquerschnitt g, (v) fiir die Anrequng eines Ba-Atoms
aus dem Grundzustand in den Resonanzzustand 6s6p 1 PY dargestellt. Dabei
wurden die Werte aus [CG76] im gleichen Energiebereich aufgetragen (die
Verbindung durch gerade Linien dient lediglich der besseren Darstellung).
Der grau-gefiirbte Bereich steht fiir Xp,, fiir das nur Energien oberhalb der
Anregungsenergie Ug = 2,24 €V einen Beitrag liefern. Der Faktor u aus
dem Faltungsintegral wurde nicht beriicksichtigt. Deutlich erkennbar ist, wie
aufgrund einer Vielzahl inelastischer StofSe (Anregung, lonisation) mit Gas-
Atomen eine deutliche Abweichung von einer Maxwell-Verteilung vorliegt.
Der Peak bei 10V bzw. 20V ist von den ,monoenergetischen™ Elektronen
verursacht, die im Kathodenfallraum keinen Stofs erlitten hatten und deswegen
auf die volle Kathodenfallspannung beschleunigt wurden (Kap. 2.2) [Sig+10].
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der Anodenphase ein Minimum, so finden kaum Anregungsprozesse
statt und deswegen kann bei der phasenaufgelosten Messung in der
Anodenphase nichts detektiert werden.

Fiir die Diskussion der Limitierungen der Fabry-Perot-Messungen ist
wichtig, den Unterschied in Xg, bei den betrachteten Ba-Verlustprozes-
sen Verdampfen und Sputtern zu kennen. In Abb. 5.19 ist Xp, durch
die graue Einfarbung fiir eine Kathodenfallspannung von 10V veran-
schaulicht, bei der Ba nur verdampft (Abb. 5.19 (a)) und fiir 20V, bei
der auch Sputtern auftritt [Sig+10]. Man sieht, dass beim Verdamp-
fen Xp, geringer ist, und deswegen gemiafs Gl. (5.32) im Falle der
reinen Verdampfung mit einer geringeren Intensitdt zu rechnen ist

(Kap. 5.5.1.3).

5.5.1.2. Erhéhter Untergrund im Signal

Wir wollen nun die in Gl. (5.32) vorkommenden Grofien am vorliegen-
den Versuchsaufbau diskutieren.

Beginnen wir mit kj, (A): Damit Strahlung tiberhaupt detektiert wird,
muss zundchst die Nachweisschwelle des Detektors tiberschritten wer-
den. Durch die Verwendung eines Photomultipliers mit kleinem Dun-
kelstrom und dem Stromverstarker (Abb. 5.4) stellt dies vorliegend
keine Einschréankung dar.

Daneben muss ein auswertbares Signal sich weit genug vom Unter-
grund abheben, d. h. das Signal-Rausch-Verhiltnis muss grofy genug
sein, um eine sinnvolle Auswertung zuzulassen, wie hier in Form der
Temperaturberechnung.

In Abb. 5.20 sind Interferometersignale fiir eine Messung an einer
stabféormigen Leuchtstofflampe (Stablampe) mit Stabwendel und einer
Kompaktlampe mit Triple-Wendel dargestellt (Abb. 3.1). Beide Mes-
sungen wurden ohne den zusitzlichen Interferenzfilter durchgefiihrt,
um die Hg-Linie abzuschirmen (Kap. 5.2.2.3). Nun wird der Fuffpunkt

161



Charakterisierung des Bariumverlustes im stationiren Betrieb der Lampe

der Peaks als Untergrund definiert. Bei einer Kompaktlampe ist der
Untergrund ca. dreimal hoher als bei der Stablampe.

T T T T T T T

200 - —— Stablampe i
—— Kompaktlampe

=
@
o

typ. Untergrund| '
Kompaktlampe

=
15}
S

Photostrom / nA

50

typ. Untergrund

Stablampe

0 1 1 1 1 1 1 1
-10 -5 0 5 10 15 20

Frequenzverschiebung / GHz

Abb. 5.20.: Interferometersignale fiir Stablampe (Durchmesser 25,4 mm,
75 mA Entladungsstrom) und Kompaktlampe (Durchmesser 17,3 mm, 320 mA
Entladungsstrom). Beide Lampen zeigten Ba-Temperaturen iiber 2000 K. Bei
geringerem Durchmesser ist ein deutlich hoherer Untergrund im detektierten
Photostrom im Detektor auszumachen.

Dies liegt vermutlich am kleineren Durchmesser der hier verwende-
ten Dulux®-Lampen von 17,3 mm (Kompaktlampe) im Gegensatz zu
den 25,4 mm der Stablampe. Je geringer der Rohrdurchmesser, desto
hoher sind Verluste aufgrund ambipolarer Diffusion. Den erhohten La-
dungstragerverlust muss eine gesteigerte Ionisationsrate wettmachen
[Way71], und f, sich zu hoheren Geschwindigkeiten verschieben, was
einem Anstieg in T, gleichkommt. Wegen Gl. (5.32) steigt die Anre-
gung von Quecksilber, was letztendlich einen Anstieg der Hg-Linie
und ihrem Untergrund bedeutet (siehe Kap. 5.2.2.3).

Dies konnte experimentell bestdtigt werden: Unter Verwendung des
Ba-Interferenzfilters wurde der Strom einer Kompaktleuchtstofflampe
im Bereich von 30-130% des Nennstromes mit einer Periodendauer
von 1s amplitudenmoduliert. Die Ba-Peakhohe und auch die Hohe
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des Untergrundes gingen dabei synchron zum Lampenstrom. Eine
Erhohung des Stromes geht wie eine Verringerung des Durchmessers
mit steigendem T, einher [Way71; Braoo]. Beim gleichen Versuch mit
einer Stabwendel war solch eine Anderung des Untergrundes nicht
auszumachen. Da mit einem kleineren Effektivwert des Stroms auch
eine geringere mittlere Elektronendichte einhergeht, wird weniger Hg
angeregt [Way71] und der Hg-Peak bei der Stabwendel in Abb. 5.20 ist
fast nicht auszumachen.

5.5.1.3. Geringe Intensitat bei reiner Verdampfung

Der Untergrund bei der Stablampe stellt gewissermaflen eine untere
Grenze fiir die Empfindlichkeit des gesamten FPI-Setups dar. Nimmt
man nun diese untere Grenze des Photostromes von ca. 30nA (Abb.
5.20) und berticksichtigt die Eigenschaften des Versuchsaufbaues (Emp-
findlichkeit und Gain des Photomultipliers R3896, Transmission des
gesamten Aufbaues'3 von ca. 25 %, Abbildung des Hotspots durch
L1 mit Brennweite f=10omm und Durchmesser 5cm) schitzt man
als untere Grenze fiir die einfallende, spektrale Strahldichte des Ba-
Resonanziiberganges 0,6 - 10~7 W/ (cm? sr) ab.

Eine typische Ba-Emission des Hotspots bei einer Stablampe mit
Stabwendel liegt im Normalbetrieb (nur Verdampfung) bei 0,8 — 1,3 -
10~7 W/ (cm? sr) [Sko12]. Wir liegen demnach schon bei der Stabwen-
del an der Grenze, um Verdampfen von Emitter im Normalbetrieb
nachzuweisen. Nur durch die Mittelung tiber 512 Durchldufe, wodurch
das Signal-Rausch-Verhéltnis um einen Faktor von ca. V512 sinkt, kann
tiberhaupt ein auswertbares Signal erhalten werden. Hadrath und Gar-
ner ist es in [HG10] gelungen, in einer Stablampe reines Verdampfen

nachzuweisen.

3Diese hdngt natiirlich in hohem Mafle davon ab, wie gut die parallele Ausrichtung der
FPI-Spiegel ist.
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Die Art des Ba-Verlustes ist eng mit ng, und Xp, (Gl (5.32)) ver-
kntipft: Die Verlustrate von Barium durch blofles Verdampfen ist sehr
gering [Wayy1, S. 107f.]. Die Elektronentemperatur und damit die
Anregungsrate ist eine Funktion des Kathodenfalles [Garo8a], weil
anschaulich gesagt, die Elektronen in einem grofSeren elektrischen Feld
stiarker beschleunigt werden (cf. Kap. 5.1.1). Bei reinem Verdampfen ist
der Kathodenfall klein (ca. 10 V) und eine geringe Ba-Anregungsrate
zu erwarten (Abb. 5.19 (a)), I, wird klein.

Sputtern (und tiberméfiiges Verdampfen) ist mit einem hoheren
Materialabtrag verbunden, deswegen steigt np, an. Damit Sputtern
auftritt, muss ein erhohter Kathodenfall vorliegen. Man nimmt an,
dass er iiber einer Schwelle von leicht unter 20V liegt [Garo8b]. Des-
wegen ist zu erwarten, dass die Energieverteilung der Elektronen zu
hoheren Energien hin verschoben ist und mehr Atome angeregt wer-
den (Abb. 5.19 (b)). Weil folglich beim Sputtern np, und Xg,(n,, T) in
Gl (5.32) ansteigen, sollte I, (registrierte Intensitit) grofler als beim
Verdampfen sein.

Bei der Kompaktlampe liegt der Untergrund drei- bis viermal hoher,
deswegen kann bei diesem Lampentyp reine Verdampfung nicht nach-
gewiesen werden; die damit verbundene Ba-Intensitét ist einfach zu

gering, um iiber den Untergrund hinauszuragen.

In Abb. 5.21 sieht man oben nochmals den Temperaturverlauf tiber
die Kathodenphase fiir eine Stablampe, bei der Sputtern festgestellt
wurde. Unten ist die Peakhohe der Ba-Peaks zur jeweiligen Phasen-
lage angegeben (vgl. Abb. 5.2). Darin sind die gerade angestellten
Uberlegungen nochmals graphisch dargestellt. Die rote und die blaue
Linie zeigen wiederum den Untergrund fiir die beiden Wendeltypen,
die gestrichelte Linie stellt eine Verkniipfung von Sputtergrenze und
Photostrom (Strahlungsleistung) her, um die Schwierigkeiten bei dem

kleineren Lampendurchmesser zu veranschaulichen.
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Abb. 5.21.: Nachweisgrenzen fiir die Verwendung des FPIs bei den beiden
Lampentypen. Aufgrund des hohen Untergrundes lassen Kompaktlampen nur
ein Signal zu erwarten, wenn die Elektrode sputtert.

Mit Hilfe von Abb. 5.21 kann man auch erklaren, warum in Abb. 5.18
nur Elektroden im FPI erfolgreich gepriift werden konnten, bei denen
die Ba-Emission aufgrund Sputterns hoch genug war (Bereich (3)),
sofern der Brennfleck tiberhaupt abgebildet werden konnte (Abb. 5.22).
Lampen mit guter Wendelqualitat wurden vom Untergrund tiberdeckt
(rote Linie in Abb. 5.21).

Im Ubrigen wurde bei Stablampen, deren Elektroden korrekt for-
miert wurden, nur dann Sputtern festgestellt, wenn sie bei niedrigem
Lampenstrom betrieben wurden (vgl. auch [HG1o]). Deswegen ist
in Abb. 5.20 fiir die Stabwendel auch der niedrige Strom von 75 mA
angegeben.

Bei einer sputternden Lampe sollte durch Zuheizung die Sputterrate
wieder zuriickgehen, weil der Anteil des Lampenstroms an thermisch
emittierten Elektronen zunimmt. Dies kann indes nicht aus der blo-

3en Peakhohe abgeleitet werden, denn dazu miissten bei der gleichen
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Abb. 5.22.: Ein Hotspot bei der Triple-Wendel, aufgenommen mit lediglich
I; = 100mA zur besseren Sichtbarkeit (vgl. Abb. 4.5 (a)). Bei Triple-Wendeln
kann der Hotspot auch hinter einer Windung versteckt liegen. Eine Messung
ist dann unmoglich. Dies sind die Lampen in Abb. 5.18, Bereich (g).

Phasenlage absolut gleiche Plasmabedingungen vorliegen, aber ge-
rade diese werden durch das Zuheizen verdndert. Durch Zuheizen
sinkt zum einen die Kathodenfallspannung vom Betrag her [Groo7],
zum anderen verschiebt sich die Phasenlage, bei der die Kathodenfall-
spannung stark zu steigen beginnt [Garo8a; Had+o7b], um gentigend
feldunterstiitzte Elektronemission zu liefern (Brennfleckentstehung in
Kap. 4.1.2).

Bei einer solchen Plasmamodulation, wie sie durch Zuheizen bewirkt
wird, ldsst nur eine tiber die komplette Kathodenphase aufintegrierte
Ba-Peakhohe den Schluss zu, dass mit steigender Zuheizung zunéchst
die Zahl an gesputterten Atomen zuriickgeht, und dann die Zahl
verdampfter Atomen ansteigt [HG1o0]. In der vorliegenden Arbeit ist
die Hohe der Peaks nicht weiter betrachtet worden.
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5.5.2. Aussagekraft der Linienbreiten

5.5.2.1. Folgerungen aus dem Barium-Transport in der
Nahe des Brennflecks

In den letzten Kapiteln wurde wiederholt mit der Geschwindigkeits-
verteilung der Elektronen f,(v) bzw. deren Energieverteilung g, (1)
(Kap. 5.5.1.1) argumentiert. Nun soll der Blick wieder auf die Ge-
schwindigkeitsverteilung der Ba-Atome fp,(v) gerichtet sein:

Die Idee hinter den FPI-Messung (Kap. 5.1.2) ist, aus der Dopp-
lerbreite der Ba-Resonanzlinie auf eine effektive Ba-Temperatur zu
schliefen und daraus tiber den Verlustmechanismus, Sputtern oder
reine Verdampfung, zu entscheiden.

Die effektive Ba-Temperatur wiederum kann mit f5,(v) identifiziert
werden, die vorliegend maxwellverteilt angenommen wird. Allerdings
ist fp,(v) wesentlich mit dem Transportproblem des Bariums im Hot-
Spot-Bereich [Sig+10] verkniipft, so dass np, orts- und zeitabhdngig
wird.

Die Ba-Dichte fillt aufgrund von Diffusionsprozessen exponenti-
ell mit der Entfernung vom Brennfleck ab, die mittlere Abfalllinge
liegt bei ca. 2mm. Dies ist aus Absorptionsmessungen [Drag4], bzw.
LIF-Messungen (Laser induced fluorescence) [Rac+o9] bekannt. Diese
Messungen wurden durchgefiihrt bei rein thermischem Verdampfen
ohne Einfluss des Plasmas.

Mit Plasma ist in der Kathodenpase sogar mit einer noch geringe-
ren Ba-Konzentration zu rechnen: In der Kathodenphase besitzen n,
und T, ein Maximum, deswegen werden sehr viele Ba-Atome ioni-
siert, so dass np, im betrachteten Volumen sogar sinkt [Had+oya]. Die
Nachlieferung von Ba durch Verdampfen bleibt konstant, weil sich
die Hotspot-Temperatur bei den hier vorliegenden Frequenzen nicht
dndert. Dafiir ist die Warmekapazitiat der Wendel zu grofs [Garo8a]
(auch Kap. 4.3.2).
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Die genaue Ausrichtung des Brennfleckes auf die Lochblende (Abb.
5.4) wird nur ,per Auge” durchgefiihrt. Der Abstand des detektier-
ten Volumens vom Brennfleck wird von Messung zu Messung unter-
schiedlich sein. Allein deswegen ist die Bariumdichte von Messung
zu Messung verschieden. Liegt der Hotspot ungiinstig, z. B. innen in
der Windung (vgl. Abb. 5.22), passiert es leicht, dass gar kein Ba mehr

nachgewiesen werden kann.

Die Beobachtung der Hotspot-Region stellt sich schematisch (Abb. 5.23)

so dar:
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Abb. 5.23.: lllustration der Verhiltnisse in der Nihe des Hot-Spots. Dort
finden StofSe zwischen Barium (blau) und iiberwiegend Edelgasatomen (rot)
statt, nur zu einem geringen Anteil mit Quecksilber (griin). Die mittlere freie
Wegliinge ist klein im Vergleich zu dem beobachteten Gebiet, wie es durch die
Abbildung auf die Lochblende mit d = 100 pm begrenzt wird.

Wenn ein Bariumatom mit der Masse mp, von der Elektrode freige-
setzt wird, stofit es nach einer mittleren freien Wegldnge s mit einem
Atom aus der Lampenfiillung zusammen. Im Folgenden werde nur

die Konzentration von Argon (7 ,4,) betrachtet, da die Konzentration
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von Hg im Vergleich dazu vernachlissigt werden kann. Fiir s gilt

1
mit (ideales Gasgesetz) Ny, = P (5.35)

S = .
M 4+0Ba kBT

Mit dem Wirkungsquerschnitt fiir Impulsiibertrag von op, = 5,72 -
10~ cm? [HG10], einem Lampenfiilldruck p von 333Pa und einer
Temperatur in unmittelbarer Nihe des Brennfleckes von 1000 K erhilt
man 7,25 pm. Hierbei wird vereinfachend thermisches Gleichgewicht
unmittelbar vor dem Brennfleck angenommen, um die obige Glei-
chung verwenden zu konnen. Dies ist nattirlich schon allein wegen
der auf den Brennfleck einstromenden Ionen (Brennfleckentstehung in
Kap. 4.1.2) nicht mehr gegeben.

Beim Stofs mit einem Grundgas-Atom der Masse m 4, verliert es im
Mittel [CL30] rund
2mArmBa

= 4F bt — 359, .36
X= Gty + g, )2 (5:36)

seiner kinetischen Energie.

Wenn das Atom durch Sputtern die Elektrodenoberfldche verlasst,
dann miisste man eine effektive Temperatur bestimmen, die der Subli-
mationsenergie von Barium entspricht (Kap. 5.1.2). Jedoch wurde eine
effektive Temperatur von 37.800K, der einer Sublimationsenergie von
3,26 €V /Teilchen entspricht [HG10], nie gemessen.

Die Ursache dafiir ist, dass das abgesputterte Teilchen im Gasraum
im Mittel alle 7,25 um einen Stof3 erfahrt; nach zwei St6f8en hat es die
Halfte seiner Energie bereits verloren. Die Bewegungsenergie wird
folglich rasch thermalisieren und je nachdem, wie exakt das Beobach-
tungsvolumen auf dem Brennfleck liegt, misst man eine mehr oder

weniger hohe Restenergie, schon allein deswegen, weil der Durchmes-
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ser des Beobachtungsvolumens (100 um) viel grofier als die mittlere
freie Wegliange ist.

Es ist also gar nicht verwunderlich, dass in Abb. 5.18 keine Korrela-
tion zwischen T,rrp, was sich in eine Austrittsarbeit ®, umrechnen
lasst (Abb. 4.17), und der effektiven Ba-Temperatur gefunden werden
kann. Noch dazu ist das Ablosen von Ba-Atomen durch Sputtern ein
Schwellwertprozess, d.h. erst wenn die einfallenden Ionen eine be-
stimmte Mindestenergie iiberschritten haben, kann eine Ablosung von
Substratatomen erfolgen (cf. Kap. 5.1.2).

5.5.2.2. Kritische Betrachtung der Phasenauflosung

Die stattfindende Thermalisierung schrankt auch die Aussagekraft der
Phasenauflosung ein.

Ist wiahrend einer Lampenphase einmal eine Temperatur tiber den
besagten 2000K (Kap. 5.1.2) gemessen worden und dndert sie sich
dann oder sinkt gar unter die Sputterschwelle, dann sind daftir ver-
mutlich Anderungen in den Relaxationsbedingungen verantwortlich;
Riickschliisse auf Anderungen in der Sputterrate sind nicht moglich.

Wegen der Uberlegungen in Kap. 5.5.1.3 ist auch eine zusatzliche
Auswertung der Peakhohe wenig zielfithrend. Man kann eine Elektrode
lediglich als ,gut”, d. h. geniigend emissionfihig, betrachten, wenn sie
wéhrend der ganzen Phase keine hohen Temperaturen zeigt. Um aus
den phasenaufgelosten Messungen Riickschliisse auf die Verhiltnisse
an der Elektrode ziehen zu konnen, muss unbedingt der Ba-Transport
berticksichtigt und Ba-Fliisse berechnet werden [Sig+10; HG10].

Da die emittierte Intensitdt an der Nachweisschwelle liegt, muss iiber
viele Durchldufe gemittelt werden, um {iberhaupt Daten auswerten zu
konnen.

Weiterhin wurde bereits beschrieben, wie sensitiv Intensitidt und

Linienbreite auf Abstandsanderungen zum Brennfleck sind. Kleine
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Anwendbarkeit und Aussagekraft des FPI

(periodische) Verlagerungen des Brennfleckes wahrend des Betriebs
tiberdecken dann vollig die Einfliisse, die sich durch die verdnderte
Phasenlage in Lampenstrom und -spannung ergeben wiirden, sodass
die Schwankungen im Signal (Abb. 5.17), nicht mehr interpretierbar
sind. Gerade bei Elektroden mit hoher Austrittsarbeit, wie es auch
hier der Fall ist, treten haufig Anderungen der Brennfleckposition auf
[Kras1].

Die Phasenauflosung besitzt insgesamt nur wenig Aussagekraft:
Kurzzeitige Schwankungen, kleiner als 1s, werden ndmlich gar nicht
erst aufgezeichnet, weil ein Rampendurchlauf bereits so lange dauert,
und langerfristige fiihren nur zu einem Mittelwert, der die Phasenauf-
16sung zunichte macht.

Bei hoheren Betriebsfrequenzen ist eine Phasenauflosung gar nicht
mehr sinnvoll. Der Betrieb bei erhchten Frequenzen bringt im Ver-
gleich zum Betrieb an Netzfrequenz einen deutlichen Zugewinn an
Effizienz und Lebensdauer (Kap 2.2). Wie [HG10] zeigen konnten,
wird bei hoher Frequenz in Anoden- und Kathodenphase eine nahezu
konstante Temperatur bestimmt. Dies liegt vermutlich daran, dass
dann Periodendauer des Stroms und typische Ba-Transportzeiten in
der gleichen Grofienordnung liegen (Vortrag zu [Garos]).

5.5.2.3. Bemerkungen zur Liniensymmetrie

Theoretisch miisste ein verdnderter Freisetzungsmechanismus des Bari-
ums auch in den Interferogrammen sichtbar werden. Man ging in Kap.
5.1.2 davon aus, dass bei der Verdampfung ein thermisches Gleich-
gewicht vorliegt und das Abdampfen der Atome in alle Richtungen
isotrop verlduft. Beim Sputtern sollte es aber eine Vorzugsrichtung
geben.

Da nun aber, wie weiter oben bereits angemerkt die Geschwindig-
keitsverteilung direkt in die Quellfunktion eingeht, sollten auch asym-
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metrische Peaks in den Interferogrammen sichtbar werden, zumindest
wenn man unterschiedliche Komponenten der Geschwindigkeit v,
(Kap. 5.1.2) wihlt. Dies kann z. B. durch eine Verdnderung der Lage
von Elektrode zur Lochblende geschehen. Solche Asymmetrien sind
bislang nicht gefunden worden.

Vermutlich ist bislang die Thermalisierung (vgl. Kap. 5.5.2.1) zu
stark, weil nur ein sichtstrahlintegriertes Signal tiber alle Ba-Atome im

Beobachtungsvolumen gemessen wird.

5.6. Alternativen fur das FPI

Wie oben dargestellt, schriankt das starke Untergrundrauschen die
Empfindlichkeit des FPI-Aufbaus ein. Aufgrund der vielen notwendi-
gen Mittelungen sind aussagekriftige Messungen auf der Zeitskala
der Lampenbetriebsfrequenz nicht méoglich.

Neben der Empfindlichkeit ist auch der auflosbare Temperaturbe-
reich des FPIs beschrankt. Die Instrumentenverbreiterung liegt, wie in
Kap. 5.3.1 bemerkt, in der gleichen Grofienordnung wie die hier erwar-
teten Dopplerverbreiterungen. Die Temperatur der Grundgasatome
liegt aber nur unwesentlich iiber der Zimmertemperatur. Wenn nun Ba
nach vollstindiger Thermalisierung diese Temperatur angenommen
hat, wird die Dopplerbreite kleiner als die Instrumentenverbreiterung.
Eine Temperaturbestimmung ist dann nicht mehr moglich.

Ein grofser Nachteil der passiven optischen Emissionsspektroskopie
besteht im Einfluss des Plasmas (Gl. (5.32)), das eine einfache, direkte
Bestimmung von Teilchendichten verbietet. Gerade fiir die Untersu-
chung von Transportprozessen ist die Kenntnis von absoluten Dichten
der untersuchten Spezies nétig [Sig+10].

Dies kann durch aktive spektroskopische Verfahren [Fano6] erreicht

werden, bei denen Lichtenergie in das System eingekoppelt wird. Fiir
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Ba-Atome in der Elektrodenregion wurde dies mit Hilfe von laserindu-
zierter Fluoreszenz durchgefiihrt [Had+o7a].

In einer Niederdruckentladung befinden sich nahezu alle Atome
im Grundzustand. Nimmt man nun eine intensive Lichtquelle wie
den Laser, werden alle Atome in einen spezifischen Zustand angeho-
ben, ndmlich gerade dem, der der Laserwellenldnge entspricht. Die
angeregten Atome relaxieren in einen weiteren Zustand und aus dem
Fluoreszenzsignal kann die Grundzustandsdichte errechnet werden
[Hado6].

Bei der Absorption ist die Flache unter der Kurve des Absorpti-
onssignals der Zahl der absorbierenden Atome [Demoo] proportional,
sofern man einen Resonanziibergang betrachtet.

Bestimmungen der Ba-Grundzustandsdichte mit Hilfe einer Ba-Hohl-
kathodenlampe (vgl. Kap. 5.2.2.1) wurden in [Shig3; Drag4] durchge-
fiihrt, zeitaufgeloste Messungen der effektiven Barium-Temperatur
wihrend des nicht-vorgeheizten Starts von Leuchtstofflampen mit Hil-
fe von Laser-Absorptionsmessungen sind in [Garos] dargestellt.

Um Laser-Absorptionsmessungen durchfiihren zu kénnen, muss
die Laserstrahlung iiber den betrachteten Ubergang gescannt werden.
Gerade durchstimmbare Laserdioden entwickelten sich in den letzten
Jahren sehr weiter [N]J13] und vielleicht stehen auch bald fiir den hier
betrachteten Ba-Resonanziibergang Laser-Dioden zur Verfiigung. Mit
einem solchen empfindlichen System konnten dann womoglich gar
zu erwartende Asymmetrien in den Absorptionsprofilen (Kap. 5.5.2.3)
nachgewiesen werden, zumal erwartungsgemafs nicht so viele Mitte-
lungen notwendig sein sollten.
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6. Zusammenfassung und
Ausblick

Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Elektrodenregion in Kompakt-
Leuchtstofflampen untersucht. Diese Region ist als Schnittstelle zwi-
schen Gas und Festkorper der wichtigste Teil einer Gasentladung
tiberhaupt, in dem eine Vielzahl von Wechselwirkungen zwischen
Festkorper und Plasma vorkommen. Die wichtigsten darunter sind
Patch- und Schottky-Effekt. Diese werden von elektrischen Feldern in
der Nihe der Elektrode verursacht, und dienen dazu die rein thermi-
sche Emission (Kap. 4.1.2) so zu variieren, dass zu jeder Phasenlage
des Wechselstroms, der fiir den Lampenbetrieb verwendet wird, je-
weils gentigend Elektronen fiir den geforderten Lampenstrom emittiert
werden.

Die Elektrode in einer Leuchtstofflampe ist eine Oxidkathode, der
gleiche Elektrodentyp, der auch in Fernsehrohren vorkommt. Im Un-
terschied zu letzteren Elektroden, die von einer zusitzlichen Span-
nungsquelle geheizt werden, liegen in Niederdruckentladungslampen
selbstgeheizte Elektroden vor, d. h. sie werden durch den Strom, der
auch fiir die Aufrechterhaltung der Entladung notwendig ist, auf die
notwendige Emissionstemperatur gebracht (Kap. 4.1.2). Dies ist eine
wesentliche Bedingung fiir eine einfache Handhabung und fiir Energie-
Effizienz. Daftir muss einerseits die Austrittsarbeit der Elektroden
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gering sein und der ohmsche Widerstand hoch genug, beides Voraus-
setzungen, die von einer halbleitenden Oxidschicht (Emitter) erfiillt
werden.

In der Leuchtstofflampe besteht diese aus Oxiden der Erdalkalime-
talle Barium, Calcium und Strontium, wobei fiir die Absenkung der
Austrittsarbeit im wesentlichen BaO verantwortlich ist. BaO fiir sich ist
aufgrund der grofien Bandliicke eigentlich ein Isolator und erhilt die
halbleitenden Eigenschaften erst durch eine chemische Reaktion mit
dem Auflagemetall Wolfram, bei der im Material Sauerstoff-Fehlstellen
entstehen, gleichbedeutend mit einem Bariumiiberschuss. Dabei ent-
steht eine Sperrschicht aus Wolframaten. Auf diese Art kommt die
sogenannte ,Aktivierung” des Materials zustande. Diese geschieht
bereits wahrend der Herstellung der Elektrode. Da wihrend des Be-
triebs beispielsweise durch Verdampfung Ba verloren geht, muss diese
Reaktion auch wihrend des Lampenlebens weiterlaufen.

Weil die genannten Oxide hygroskopisch sind, werden auf das Wolf-
ram zunichst die entsprechenden Karbonate aufgebracht, die dann
direkt in der spdteren Lampe in die Oxide umgewandelt werden.
Dieser Vorgang heifst Formierung. Gleichzeitig findet auch die Aktivie-
rung statt. Die notwendige Temperaturerhohung wird durch ohmsche
Heizung eines durchflieSenden Stromes erreicht.

Die Idee bei der Probenpraparation war, durch Variation von Dau-
er und Hohe des Formierstroms (Formierschema) unterschiedliche
Elektroden herzustellen. Dies geschah in vier Gruppen mit unter-
schiedlichem Formierschema.

Im ersten experimentellen Teil der Arbeit sollte die Emissionsféhig-
keit der Elektroden mit Hilfe der thermischen Emission untersucht
werden.

Bei der Wahl des Messverfahrens war ein Kriterium, dass die Lam-
pen nicht zerstort werden sollten, weil im Anschluss daran noch Mes-
sungen im Betrieb erfolgen sollten. Eine weitere Anforderung bestand
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darin, die Variation des Emissionsstroms durch den angesprochenen
Patch- bzw. Schottky-Effekt auszuschlieffen, d. h. die elektrische Feld-
starke vor der Kathode sollte Null sein (Nullfeldbedingung). Aufgrund
der Elektrodengeometrie ist eine Messung der Feldstirke vor der
Elektrode nur dufierst ungenau moglich. Diese Anforderungen erfiillt
ein Verfahren nach Waymouth [Way6o], das auf die Detektion von
Radiofrequenz-Strahlung aus der Elektrodenregion beruht.

Als Vergleichskriterium wurde in einer Vorcharakterisierung die
Temperatur T,rrg (ZFTE: zero field thermionic emission) bestimmt, bei
der die hergestellten Elektroden einen Strom von 11 mA rein thermisch
liefern kénnen. Die Heizleistung wird bei diesen Untersuchungen von
einer externen Stromquelle aufgebracht. Der im Gegensatz zum nor-
malen Betriebsstrom von ca. 300 mA niedrige Entladungsstrom wurde
gewdhlt, um eine zuséitzliche Heizung durch denselben moglichst ge-
ring zu halten. So wird auch der Fehler bei der Temperaturberechnung
tiber das Verhiltnis von Warm- zu Kaltwiderstand der Wolframwendel
geringer, weil der Warmwiderstand aus Zuheizstrom und -spannung
ermittelt wird.

Das Ergebnis war, dass die Streuung von Typrp der Elektroden
innerhalb der gleichen Gruppe so grof8 war, dass anhand der Emission-
stemperaturen keine Zuordnung zu einem bestimmten Formierschema
moglich war. Als Grund dafiir wurde der stark streuende Energie-
Eintrag wihrend des Formierens ausgemacht. Dieser ist vermutlich
eine Folge der Herstellung von Hand, wodurch der Kaltwiderstand
der Elektroden und die aufgebrachte Emittermenge streut. Auf diese
Weise wurden groflere Unterschiede in der Aktivierung verursacht als
durch die unterschiedlichen Formierschemata.

Letztlich wurden die Elektroden nur in ,gut” und ,schlecht” einge-
teilt. Dazu diente eine Grenztemperatur von 1100 K, die in Einklang mit
Ergebnissen der Charakterisierung des Barium-Verlustes (Kap. 5.1.1)
stand.
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Um ein Material gewohnlich zu charakterisieren wird die Austrittsar-
beit (Kap. 4.1.1) angegeben. Bei deren Ermittlung mit dem Richardson-
Verfahren (Kap. 4.1.4.2) werden fiir mehrere Emissionsstrome die not-
wendigen Temperaturen bestimmt und aus der Steigung einer Richard-
son-Auftragung die Austrittsarbeit berechnet.

Im Rahmen einer Diplomarbeit [Pauio] wurde dies bereits bei Lam-
penelektroden durchgefiihrt und dabei unrealistisch kleine Austrittsar-
beitswerte von unter 1 eV erhalten. In der vorliegenden Arbeit sollte
dem griindlich nachgegangen werden.

Bisher wurde nicht beachtet, dass man aus der Steigung in einem
Richardson-Plot nur eine auf T = 0K extrapolierte Austrittsarbeit &,
erhilt, jedoch ist die Temperaturabhéngigkeit der realen Austrittsarbeit
® 4 so hoch (ca. 0,5 - 1073 eV/k), dass bei der Elektrodenbetriebstempe-
ratur von {iber 1000K ® 4 um wenigstens o,5eV unterschatzt wird.

Diese Temperaturabhingigkeit wurde berticksichtigt, indem aus der
zusétzlichen Auswertung des Achsenabschnittes im Richardson-Plot
ein Temperaturkoeffizent « gewonnen wurde. Im Rahmen dieser Aus-
trittsarbeitsuntersuchungen wurde die Nullfeldbedingung aus einer
Anderung der sichtbaren Entladungsstruktur abgeleitet. Das Verfahren
stiitzt sich dabei auf Beobachtungen, die bereits von Wehnelt [Weho4],
dem ,Erfinder” der Oxidkathoden 1904 gemacht wurden. Die Uberein-
stimmung des damit erhaltenen Richardson-Plots mit dem aus oben
genannten Verfahren nach Waymouth erhaltenen wurde gezeigt.

Unter Berticksichtigung von a (Gl. (4.21)) liegt &4 = O +a Typrr
zwischen 1,37 und 2,46 eV, durchaus realistische Werte, jedoch liegen
fiir alle untersuchten Elektroden im Vergleich zur Literatur viel zu klei-
ne @ und zu grofle a vor. Als generelle Erklarung fiir diesen Fehler
kann die ungenaue Temperaturbestimmung angesehen werden. Die
Annahme, dass Entladungs- und Heizstrom unabhéngig voneinander
sind, war doch etwas optimistisch: Zum einen fliefit vermutlich ein

Teil des Heizstroms iiber das Plasma im Auflenraum der Elektrode,
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zum anderen fiihrt gerade bei den ,schlechten” Elektroden der hohe
Widerstand einer Wolframat-Schicht zwischen Wolfram und Oxid zu
einer solch hohen Aufheizung, dass fiir samtliche angeforderten Emis-
sionsstrome zwischen 10 und 45 mA die Temperaturen tiber 1000 K
lagen. Fiir solche Temperaturen sind die Einstellzeiten fiir das tempe-
raturabhédngige Fehlordnungsgleichgewicht der Sauerstofffehlstellen
so kurz, dass sich von Messpunkt zu Messpunkt die Austrittsarbeit
an sich dndert, und den berechneten ® und a keine Bedeutung mehr
zugemessen werden kann.

Da sich im normalen Betrieb einer Leuchtstofflampe ein Brennfleck
mit Temperaturen iiber 1200K ausbildet, ist die Bestimmung dieser
beiden Grofien wenig aussagekréftig. Der blofie Vergleich von Emis-
sionstemperaturen T,prp fiir einen konstanten Strom, wie bei der
Vorcharakterisierung geschehen, ist wohl das einzig Sinnvolle.

Weiterhin wurden Effekte diskutiert, die zu einem scheinbar er-
hohten Temperaturkoeffizienten fithren kénnen. Dies sind neben der
exponentiellen Abhdngigkeit des Emissionsstroms von der Tempera-
tur, die dazu fiihrt, dass kleine Fehler in der Temperaturbestimmung
grofse Fehlern in a verursachen, weitere Faktoren wie eine inhomogene
Austrittsarbeit an der Oberfliche, die Reflexion an der Oberfliche fiir
austretende Elektronen sowie eine von der Ruhemasse unterschiedliche
effektive Elektronenmasse im halbleitenden Oxid.

Im zweiten experimentellen Teil der Arbeit sollte herausgefunden
werden, wie sich eine unterschiedliche Emissionsfihigkeit auf den
Verlust von Barium im Betrieb der Lampe auswirkt.

Im Betrieb ist die lokale Aufheizung der Elektrode am Brennfleck
durch auftreffende Ionen von entscheidender Bedeutung. Thre Energie
erhalten sie im Kathodenfall (Kap. 2.2). Dadurch verdampft bei einer
gut konditionierten Elektrode im normalen Betrieb das Barium von der
Oberflache, wodurch die Lebensdauer beschriankt ist. Die Elektrode
ist ein selbstregelndes System, so dass in einem weiten Bereich auch
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Elektroden mit schlechter Emissionsfdhigkeit den geforderten Strom
zur Verftigung stellen konnen. Fiir eine schlechter emittierende Elektro-
de erhoht sich der Kathodenfall und die Ionen erhalten mehr Energie.
Ab einer kritischen Kathodenfallspannung (ca. 16 V) kommt es jedoch
zum Sputtern der Emitteroberflache, wodurch der Emitterverlust stark
ansteigt und die Lebensdauer fillt.

Deswegen sollte untersucht werden, ob es einen kritischen Wert fiir
die Emissionsfahigkeit gibt, ab dem dieses Sputtern eintritt. Als Maf3
fiir die Emissionsfahigkeit wurde T,rrr genommen.

Ob zusitzlich zur Verdampfung Sputtern auftritt, kann mittels ei-
nes Fabry-Perot-Interferometers entschieden werden. Die auf Hadrath
und Garner zurtickgehende Idee [HG10] wurde dabei auf die in vor-
liegender Arbeit verwendeten Lampen {iibertragen: Gesputterte Ba-
Atome zeigen eine deutlich hohere Geschwindigkeit als verdampfte.
Die Geschwindigkeit wird dabei aus der Dopplerverbreiterung der
Ba-Resonanzlinie bei 553,5 nm bestimmt. Die hierfiir notwendige Auf-
16sung kann nur mit einem Fabry-Perot-Interferometer erreicht werden.
Eine Synchronisation der Lampenstromversorgung und des optischen
Aufbaus erlaubt sogar phasenaufgeloste Messungen. Diese Phasen-
auflosung stellte sich im Nachhinein als wenig aussagekréftig heraus,
da aufgrund des schlechten Signal-Rausch-Verhiltnisses tiber viele
Perioden des Lampenstroms gemittelt werden musste.

Das aufgezeichnete Signal (Dopplerprofil) ist durch das Apparate-
profil (Lorentzprofil) zusatzlich verbreitert. Da im verwendeten Aufbau
die Dopplerverbreiterung in der gleichen Groflenordnung wie die In-
strumentenverbreiterung war, bestand eine wesentliche Aufgabe darin,
aus den Messdaten die urspriingliche Dopplerverbreiterung herauszu-
rechnen.

Eine tiber die Kathodenphase gemittelte effektive Ba-Temperatur
wurde T, prr gegeniibergestellt. Ein Ergebnis dabei war, dass nur Lam-
pen mit schlechter Emissionsfahigkeit, d. h. sputternde Lampen, im
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FPI gemessen werden konnten. Bei Lampen, die vermutlich nur Ver-
dampfung zeigten, war das FPI-Signal zu gering. Dies liegt vermutlich
daran, dass die untersuchten Lampen einen geringeren Durchmesser
besitzen als bei Hadrath und Garner. Dadurch kommt es zu einer
hoheren Anregung von Hg und zu einem erhchten Untergrund im
FPI-Signal. Nur das intensive Ba-Signal im Falle des Sputterns konnte
diesen Untergrund tibertreffen.

Eine fehlende Korrelation zwischen der effektiven Ba-Temperatur
und Typrp wird auf die verhdltnisméfig rasche Thermalisierung der
gesputterten Atome im Beobachtungvolumen zurtickgefiihrt und dar-
auf, dass das beobachtete Volumen aufgrund der Ausrichtung auf den
Brennfleck per bloSlem Auge nicht immer im gleichen Abstand zur
Elektrode ist.

Ba-Temperaturdnderungen brauchen nichts mit verdnderten Sput-
terraten zu tun haben, sondern kénnen auch Ergebnis verdnderter
Anregungsbedingungen fiir Barium sein.

Am Schluss der Arbeit wurde auf Absorptionsmessungen als Alter-

native zu den vorliegend erfolgten Emissionsmessungen hingewiesen.

Ausblick

Die Leuchtstofflampe wird auch in Zukunft bedeutsam sein, weil
sie im Gegensatz zu LEDs eine ausgedehnte Lichtquelle ist. Die fla-
chenhafte Beleuchtung werden in mittlerer Zukunft wohl organischen
Leuchtdioden tibernehmen [Fri11], die derzeit aufgrund ihrer geringen
Effizienz und Lebensdauer noch nicht mit Leuchtstofflampen konkur-
rieren konnen. Letztere sind zwar hinsichtlich ihrer Effizienz kaum
mehr verbesserungsfihig, jedoch hinsichtlich ihrer Lebensdauer. Dazu
ist ein vertieftes Verstdndnis der Elektrode-Plasma-Wechselwirkungen

notwendig.
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Entwicklung und Verbesserung der Leuchtstofflampe beruhte nahe-
zu ausschliefilich auf empirischem Vorgehen, weil es moderne Kennt-
nisse und Untersuchungsmethoden grofitenteils noch gar nicht gab.
Dies betrifft im Besonderen die halbleitende Oxidkathode, die in
grofiem Mafsstab in Verstdrkerrohren eingesetzt wurde. Da seit dem
Siegeszug des Transistors systematische Untersuchungen an diesem
Elektrodentyp kaum mehr durchgefiihrt wurden, besteht ein Anlie-
gen dieser Arbeit auch darin, die umfangreichen Untersuchungen
aus dieser Zeit wieder ins Bewusstsein zu riicken, schliefSlich ist die
Herstellung von Scandium-dotierten, hoch emissionsfdhigen Oxidelek-
troden ganz aktuell [Wan+11]. Solche werden fiir Hochleistungsrohren
im Terahertz-Bereich verwendet, weil es dafiir noch keinen Ersatz auf
Halbleiterbasis gibt.

Da jedoch, wie in dieser Arbeit aufgezeigt, die Erdalkalioxide halb-
leitenden Charakter haben, konnen fiir deren weitere Untersuchung
samtliche Erkenntnisse aus der Halbleiterphysik angewendet werden.
Man wiirde dabei nicht vermuten, dass solch einfache Ausgangsstof-
fe wie CaCQO;, das ja beim Abbinden von Kalkmortel entsteht, oder
BaCO;, das als Rattengift dient [Riegg], derartig interessante Facetten
zeigen.

Ein Augenmerk konnte auf dem temperaturabhédngigen Fehlstellen-
gleichgewicht liegen, das ja unter 1000 K einfriert. So ist ein Versuch
denkbar, bei dem das Gleichgewicht durch eine Anderung des Ent-
ladungsstroms tiber 1000K verdndert wird, danach die Entladung
abgeschaltet wird und so die Fehlordnung einfriert. Nun konnte man
die Farbzentren, mit Elektronen besetzte Fehlstellen, beispielswei-
se mit Elektronenspinresonanz oder durch Positronen-Lebensdauer-
Spektroskopie [Kasos] untersuchen. Dazu ist zunédchst die Konstruk-
tion einer zerlegbaren Lampe notwendig, um die Fehlstellenkonzen-
tration vorher und nachher zu untersuchen. In einer solchen Lam-

pe konnten dann all die in vorliegender Arbeit dargestellten Uberle-
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gungen systematisch tiberpriift werden. Dadurch wéren auch andere
Einflussfaktoren auf ein solches industrielles Massenprodukt leichter
kontrollierbar.

Die Untersuchung von Farbzentren wire ein ganz neuer Zugang,
die Elektrodenaktivitit zu verstehen.

In dieser Arbeit wurde der Emissionsstrom wéahrend der Aufzeich-
nung eines Richardson-Plots langsam verdndert. Dadurch steht der
Elektrode gentigend Zeit zur Verfiigung, um sich auf einen neuen
Zustand einzustellen. Es wére nun denkbar, den angeforderten Strom
schnell zu verdndern. Vermutlich ldsst dann der zeitliche Verlauf des
sich einstellenden Kathodenfalls und der Elektrodentemperatur Schliis-
se auf die Entwicklung der Fehlordnung im Inneren zu (vgl. Hystere-
sekurven in [Wrigg9; Rud63]).

183



Zusammenfassung und Ausblick

184



A. Anhang

A.1l. Austrittsarbeit an inhomogenen
Oberflachen

A.1l.1. Kontaktpotentiale

Im Kapitel 4.1.2 wurde bereits der Schottky-Effekt beschrieben. Dieser
erkldrt die Absenkung der Austrittsarbeit fiir Emitter, bei denen die
Austrittsarbeit konstant tiber der Oberflache ist, als Folge der Uberla-
gerung des Bildkraftpotentials eines austretenden Elektrons mit dem
Potential eines dufseren angelegten elektrischen Feldes. Ist die Austritts-
arbeit tiber der Oberfldche nicht konstant, fiithrt dies in Anwesenheit
eines dufieren Feldes zu einer Absenkung der mittleren Austrittsarbeit,
die noch grofer als durch den Schottky-Effekt ist [Garo8a]. In diesem
Anhang soll erldutert werden, wie es dazu kommt. Im Laufe dieser
Diskussion soll auch klar werden, welche Bedeutung &, hat, das in
Kap. 4.1.1 eingefiihrt wurde, ohne auf dessen Hintergrund einzugehen.

Um Inhomogenitédten auf einer kleinen Skala zu verstehen, behan-
deln wir zunéchst das Kontaktpotential, das sich zwischen (makrosko-
pischen) Korpern verschiedener Austrittsarbeit einstellt (Abb. A.1).

Dazu betrachten wir in der von der Bandstruktur des Festkorpers un-
abhingigen Darstellung (Abb. 4.1 (a)) zwei Korper, fiir deren jeweilige
Austrittsarbeiten ® 4 gelten soll: & A, > Do, Dabei soll der Aufienwert
®,, d. h. die notwendige Energie um ein Elektron vom Unendlichen an
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den jeweiligen Korper heranzubringen [Scho1], zunéchst gleich sein
(Abb. A.1(a)).

Werden diese beiden Korper nun leitend verbunden, z. B. iiber einen
leitenden Draht oder durch direkten Kontakt (Abb. A.1 (b)), dann flie-
Ben zunidchst einige Elektronen (Gréfenordnung 10 [DG71, S. 51])
vom Korper mit @, zum Korper mit @ . Dadurch wird Korper 1 ne-
gativ und Korper 2 positiv aufgeladen. Der Ladungstransport geschieht
so lange bis sich durch das entstehende Gegenfeld ein Gleichgewicht
ausbildet. Auf diese Weise gleichen sich die elektrochemischen Poten-
tiale an. Dies ist ein dhnlicher Vorgang, der sich bei der Diffusion von
Elektronen und Lochern am pn-Ubergang abspielt.

Fiir die Kontaktpotentialdifferenz (als elektrisches Potential) V;, gilt
dann:

_6V12:®A2_®A1 :¢a1_¢ (AI)

ay

Weil die Elektronenladung —e ist, befindet sich ®,, zwar auf geringe-

rer potentieller Energie, aber auf hoherem elektrostatischem Potential.

Da im Vergleich zur Gesamtzahl nur sehr wenige Elektronen trans-
portiert werden, bleiben die Einzel-Austrittsarbeiten konstant [DG71],
nur ihre jeweiligen FuSpunkte werden auf die gleiche Lage verscho-
ben. Deswegen ist die Kontaktpotentialdifferenz direkt mit den Ein-
zelaustrittsarbeiten verkniipft. Auf diese Uberlegungen basieren Kon-
taktpotentialverfahren wie die Kelvin-Probe [ZToy; Daro8]. Man sieht
daran, dass das Voltapotential ¢, = % fir sich keine Messgrofse ist
(Kap. 4.1.1), sondern nur Differenzen davon, eben das Kontaktpotential
V1». Deswegen muss fiir eine Absolutbestimmung der Austrittsarbeit,
z.B. von Korper 2, diejenige von Korper 1 bekannt sein (vgl. [Daro8]).
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(a) Vor dem Zusammenbringen (b) Nach dem Zusammenbringen

Abb. A.1.: Kontaktpotential zwischen zwei makroskopischen Korpern (E:
Energie eines Elektrons, x: Ortsachse senkrecht zur Oberfliche).

A.1.2. Patch-Effekt: Phanomenologische
Beschreibung

Die Oberflédche eines Festkorpers besitzt in der Regel keine homogene
Austrittsarbeit, wie bislang angenommen wurde. Da die Austrittsarbeit
von der Oberflichenstruktur abhéngig ist, sind neben den Unterschie-
den, die sich aus verschiedenen Kristallorientierungen an der Ober-

] Achse entlang
+ ' g Emitteroberfliache
...... ot % >
L =
- BE
s 8
s g
- & g
Dy Dy
B —
Dy,
la \ 4 4
—d———d—]

Abb. A.2.: Ausbildung des Patch-Feldes.
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flache ergeben, auch adsorbierte Fremdatome bedeutsam, wie es die
Ba-Atome auf Oxidkathoden sind (vgl. Kap. 3.3.3).

Wir betrachten im Folgenden gleich grofse ,Patches” der linearen
Ausdehnung d auf einem makroskopischen Festkorper, typischerweise
im pm-Bereich, in denen die Austrittsarbeit jeweils konstant sei. Weil
sich im gesamten Festkorper im Zustand des thermodynamischen
Gleichgewichtes das gleiche elektrochemische Potential ji einstellen
muss, kommt es an der Oberfldche infolge der unterschiedlichen Aus-
trittsarbeiten zur Ausbildung eines elektrischen Feldes, dem sogenann-
ten , Patch”-Feld E pr dhnlich wie auf makroskopischer Skala bei den
Kontaktpotentialen® [Garo8a; Way71; HN49; Bec3s5] (Anhang A.1.1).

Bestimmt man die Austrittsarbeit eines Festkorpers wie einer Oxid-
kathode, nicht mit einer hohen Auflésung im Bereich von d [HST79],
sondern z. B. mittels thermischer Emission, so erhilt man eine mittlere
Austrittsarbeit ® ,. Sei nun der Nullpunkt der Energieskala so gesetzt,
dass @, + ji = 0 ist.

Nun betrachten wir Abb. A.3, in der nun die Abszisse der Abstand
zur Kathodenoberfldche ist. Infolge des , Patch-Feldes” besitzen nun
Elektronen tiber Bereichen mit der grofieren Austrittsarbeit direkt tiber
der Elektrode eine groflere potentielle Energie gegentiber den Elek-
tronen tiber Bereichen mit der kleineren Austrittsarbeit. Fiir grofiere
Entfernungen néhern sich die Potentiale ®, an, weil die Wirkung
des Patch-Feldes nur {iber Entfernungen in der Grofle von d wirksam
ist. Das bedeutet, dass elektrostatische Krifte auf Elektronen in Berei-
chen mit hoher Austrittsarbeit weg (F;) und bei denen mit kleiner hin
zur Oberfldche (F,) gerichtet sind. Hat ein Elektron aus Patch 2 zwar
die kleinere Austrittsarbeit tiberwunden, so kann es doch nicht zur

Gegenelektrode fliegen, weil es auch noch @, iiberwinden muss.

*In [HT66] wurden auch Patch-Felder gemessen, sie betragen bis zu 1500 V/cm.
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Deswegen ist die Austrittsarbeit auch als die Arbeit definiert, um ein
Elektron aus dem Wirkungsbereich von inneren Feldern unmittelbar
iiber die Oberflache zu bringen, allerdings nicht bis in makroskopische
Entfernungen. Dies wird dann durch &, beschrieben.

Nun werde der Potentialverlauf des Patch-Potentials mit dem Po-
tential eines konstanten dufSeren elektrischen Feldes tiberlagert. Das
Patch-Potential tibernimmt nun die Rolle des Bildkraft-Potentials bei
der Beschreibung des Schottky-Effektes (Kap. 4.1.2). Nun miissen die
Elektronen, die aus Patch 2 austreten, nurmehr eine kleinere Barriere
O Ay tiberwinden.

Auf diese Art steigt die Anzahl der Elektronen, die aus dem Festkor-
per entkommen konnen, betrachtlich an (vgl. folgendes Kapitel).

Potentielle Energie eines Elektrons V

\ -
________________________________________________________________ V(Patch-Feld E) _ Fi
[ —

x=0

Abstand von Elektrode x‘

-eEx
externes Feld E

Abb. A.3.: Der Patch-Effekt bei zusitzlichen dufSeren Feldern.

A.1.3. Bedeutung des Patch-Effektes

Um den Patch-Effekt quantitativ zu beschreiben, muss man die Laplace-

[}

Gleichung A ¢(7) = 0 mit ¢ = 2 und dem Ortsvektor 7 fiir den
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positiven Halbraum, d. h. auSerhalb des Emitters 16sen. Dabei sei die
Emitteroberfldche als unendlich ausgedehnt angenommen. Auf der
Emitteroberfliche muss dann die Patchstruktur simuliert werden, z. B.
mit Streifen [Garo8a] abwechselnd grofier Austrittsarbeit. Im vorliegen-
den Fall sind dann die Randbedingungen durch abwechselnde Bereiche
mit &, und ®,, entlang einer Achse auf der Oberfldche bestimmt.
Details dazu finden sich in [Garo8a, Appendix A]. In dieser Verof-
fentlichung ist auch die Uberlagerung von Patch- und Schottky-Effekt
behandelt worden.

Garner untersuchte in einem Modell, um wieviel der Emissionstrom
unter Wirkung dieser beiden feldinduzierten Effekte gegentiber der
rein thermischen Emission in der Kathodenphase ansteigt. Dabei fand
er flir zwei typische Austrittsarbeiten von 2eV und 2,4 eV bei gewthnli-
chen Bedingungen in einer Leuchtstofflampe, dass der Schottky-Effekt
den Null-Feld-Emissionstrom auf das ca. 1,6-fache und der Patch-Effekt
um ca. das 3-fache ansteigen lasst. Der kombinierte Effekt ergibt dann
einen 5-fach hoheren Emissionstrom. Da bei der HF-Entladung sich
die Kathodentemperatur wéahrend einer Stromperiode nicht verandert,
konnen nur durch die Wirkung dieser beiden Effekte stets fiir den

Entladungsstrom geniigend Elektronen bereitgestellt werden.

A.2. Zusatz zur
Temperaturabhangigkeit der
Austrittsarbeit

Im Folgenden soll Gl.(4.19) aus Kap. 4.1.4.3 motiviert werden, dies
geschieht in Anlehnung an [DGy1, S. 178 {.].

)

D=, T
R A oT

Dy (A.2)
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Zusatz zur Temperaturabhingigkeit der Austrittsarbeit

Dazu beginnen wir mit der Relation zwischen der freien Energie F,
der inneren Energie U und der Entropie S.

F=U-TS (A.3)

Fiir die freie Energie F(T,V, N) sind die unabhingigen Variablen
Temperatur T, Volumen V und die Elektronenzahl N. Unter Laborbe-
dingungen ist es jedoch nicht moglich ein konstantes Volumen ein-
zuprégen (vgl. Kap. 4.1.1). Deswegen wire die Beschreibung mit der
freien Enthalphie G(T, p, N) mit dem Druck p angemessener. Da gilt
G(T,p,N) = U(S,V,N) =TS+ pV = F(T,V,N) + pV [BL78] und
Anderungen des Volumens eines Festkorpers vernachlassigbar sind,
hélt sich der Fehler in Grenzen. Fiir konstante T und V folgt fiir die
partielle Ableitung nach N:

oF ou aS
(), = (), () o
Unter Verwendung von S = — (‘%)N . und
oF ou
)@, w

folgt:

_ au — 8711 _|_T i— —
ON /)y \oN/gy ot ")y~

_ J _
—‘“T(aT”)W

Dabei wird ausgenutzt, dass fiir F als eine Zustandsfunktion die Rei-

(A.6)

henfolge der partiellen Ableitungen vertauschbar ist. Unter Verwen-
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dung von ®, = 0 in Gl. (4.1) kann man identifizieren
ou
Dy =i Pp=—|==

a="F und B (BN ) TV

so dass letztlich folgt:

0
Dr qDA_T(GTq)A)N,V

(A7)

(A.8)

Nach der Entfernung eines Elektrons ist das thermodynamische Gleich-

gewicht gestort. Um dieses wieder zu erreichen, muss noch Warme aus-
getauscht werden [DGy1, S. 179]. Dies kommt in der letzten Gleichung
zum Ausdruck. Solche Uberlegungen sind auch fiir die Behandlung

thermoelektrischer Effekte von Bedeutung.
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