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Naslov disertacije: ,,Proboj i osobine neravnoteznih DC praZznjenja na niskom pritisku u parama
teCnosti”

Sazetak:

Poslednjih godina raste interesovanje za plazme koje nastaju u parama te¢nosti, na granici
gas—tecnost i u samoj te¢nosti. Ovo je posledica velikog broja raznovrsnih primena koje ove plazme
nalaze u biomedicini, nanotehnologiji, industriji goriva, sintezi i obradi materijala, zastiti Zivotne
sredine i tretmanu otpadnih voda. Sve navedene primene koriste neravnotezne plazme koje rade,
kako na niskom tako i atmosferskom pritisku, bilo u te¢nosti, u visefaznom okruzenju (u
mehuri¢ima gasa unutar tecnosti) ili gasu/pari. Ipak, nedovoljno poznavanje osnovnih procesa kao i
mali broj dostupnih podataka, posebno o koncentracijama reaktivnih vrsta u praznjenjima u
mehuri¢ima i praznjenjima unutar tecnosti, jo§ uvek predstavljaju jedan od glavnih problema.

Ova doktorska disertacija daje pregled eksperimentalno ispitivanih osobina neravnoteznih
niskotemperaturnih DC praznjenja u jednostavnoj plan—paralelnoj elektrodnoj geometriji u parama
te¢nosti. Eksperimet koris¢en u ovom radu omogucava razumevanje osnovnih procesa u gasu/pari i
mehanizama sekundarne emisije, kako u slabostrujnim tako i u jakostrujnim neravnoteznim
praznjenjima. Dodatno, poznavanje ovih procesa u jednostavnoj plan—paralelnoj geometriji
elektroda i u uslovima tinjavog praznjenja, kao najjednostavnijeg rezima, omogucice da se dobijeni
rezultati proSire i na geometriju i na uslove praznjenja u mnogo slozenijim sistemima koji se koriste
u raznim primenama. Prikazani rezultati obuhvataju proucavanje DC proboja u parama tecnosti,
snimanja strujno—naponskih karakteristika, spektralno razlozenih prostornih raspodela emisije
svetlosti iz praznjenja kao i vremenski razlozena snimanja prostorne strukture praznjenja tokom
formiranja jakostrujnog (abnormalnog) rezima. Cilj ovde izloZenog istrazivanja jeste da omoguci
prelaz sa gasnih praznjenja na praznjenja u tecnostima.

Dodatno, vazno je napomenuti da se naSa merenja preklapaju sa oblas¢u visokih vrednosti
redukovanog elektricnog polja gde se javljaju ,runaway* elektroni i joni. Ova oblast je izuzetno
zanimljiva sa stanoviSta moguceg proboja u samoj te¢nosti pod dejstvom brzih nanosekundnih
visokonaponskih impulsa. Uz to, znac¢aj ovde izloZenih rezultata je podrZan time $to se smatra da na
granici gasovite i teCne faze postoje dve meduoblasti (engl. interface), pa su shodno tome, nasi
kvantitativni podaci relevantni za deo oblasti gasovite faze gde je koncentracija pare dominantna u
odnosu na okolni gas. Moze se re¢i da ova disertacija u neku ruku predstavlja sponu izmedu
praznjenja u parama te¢nosti (gasna praznjenja) i u samim te¢nostima, i u tu svrhu daje pregled
podataka neophodnih za razumevanje procesa koji odreduju osobine proboja 1 praznjenja u
parama/te¢nostima, konkretno u vodenoj pari i parama alkohola: metanolu, etanolu, izopropanolu i
Nn-butanolu na niskim pritiscima u Sirokom opsegu struja.

Kljuéne re¢i: DC proboj, Pasenove krive, vodena para, alkoholi, strujno—naponska karakteristika,
emisioni profili
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Title: "Breakdown and characteristics of non—equilibrium low—pressure DC discharges in vapours of
liquids"

Abstract:

In recent years there has been a growing interest in plasmas generated in vapours of liquids,
at the gas—liquid interface and in the liquid itself. This is the consequence of a large number of
diverse applications that these plasmas have in biomedicine, nanotechnology, the fuel industry,
material synthesis and processing, environmental remediation, and wastewater treatments. All of
these applications use non—equilibrium plasmas that operate at both low and atmospheric pressure,
either in a liquid, in a multiphase environment (in gas bubbles within a liquid) or in a gas/vapour.
However, currently the main problem within the field is insufficient understanding and lack of
available data, especially on concentration of reactive species in discharges in bubbles and in the
liquid itself.

This doctoral dissertation provides an overview of the experimentally investigated properties of
nonequilibrium low—temperature DC discharges in a simple plan—parallel electrode geometry in
vapours of water and alcohols. The experiment used in this work allows us to understand the basic
processes in gas/vapours and the mechanisms of secondary electron emission, both in low—current
and high—current nonequilibrium discharges. Additionally, knowledge of these processes in a simple
plan—parallel electrode geometry and in conditions of glow discharge, as the simplest mode, will
allow the obtained results to be extended to both geometry and discharge conditions at more
complex systems used in various applications. The presented results include the study of DC
breakdown in vapours of liquids, recording of Volt—-Ampere characteristics, spectrally resolved
spatial distributions of light emission from discharge as well as time resolved recordings of spatial
structure of discharge during formation of high—current (abnormal) regime. The aim of the presented
research is to enable the transition from gas discharges to discharges in liquids.

It is important to note that our measurements overlap with the region of high values of the reduced
electric field E/N where "runaway" electrons and ions occur. This area is extremely interesting from
the point of view of a possible breakdown in the liquid itself, created by a fast nanosecond
high—voltage pulses. Generally, it is considered that gas-liquid interface consists of three regions of
interest, liquid phase, gas phase and an intermediary layer where vapour concentration is
significantly higher than that of the background gas. The significance of the results presented here is
that they describe and are quantitatively relevant for the part of the gas phase where the vapor
concentration exceeds the surrounding gas. Therefore, it can be said that this dissertation in a way
represents a link between discharges in vapours of liquids (gas discharges) and in liquids, and for
this purpose provides an overview of the data necessary to understand the processes that determine
the properties of breakdown and discharges in vapors/liquids, specifically in water vapor and in
vapors of alcohols: methanol, ethanol, isopropanol, and n-butanol at low pressures for a wide range
of currents.

Key words: DC breakdown, Paschen curve, water vapour, alcohols, VVolt-Ampere characteristics,
emission profiles

Scientific field: Physics
Scientific subfield: Physics of ionized gas and plasma, Electrical breakdown in gases
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Uvod

UVvOD

Za razliku od povrSine Zemlje gde se materija pretezno nalazi u cvrstom, teCnom i
gasovitom agregatnom stanju, u svemiru to nije slucaj — procenjuje se da je 99% vidljive materije u
svemiru! u stanju plazme (jonizovanog gasa) (Gurnett i Bhattacharjee, 2005). Zvezde, zvezdani i
ekstragalakticki mlazevi, meduplanetarni i meduzvezdani prostori su primeri astrofizickih plazmi. S
(standardne i loptaste munje koje spadaju u rede prirodne pojave) i aurora koja se moze videti u
pojasu oko Arktika i Antarktika. Na nadmorskim visinama od 100 km pa do nekoliko stotina
kilometara, Zemlju okruzuje pojas guste plazme koji se naziva jonosfera. Iznad jonosfere, Zemlja je
okruzena regionom magnetizovane plazme tzv. magnetosferom. Smatra se da se mnogi plazma
procesi za koje se veruje da se javljaju ¢ak i na neutronskim zvezdama, deSavaju u planetarnim
magnetosferama.

Ljudi su, nakon dugog vremenskog perioda pukog posmatranja ovih prirodnih gasnih praznjenja
kojima su bili svakodnevno okruzeni, odlucili da pokusSaju vestacki da ih stvore i da nauce da ih
kontrolisu. To je omoguceno tek u XVIII veku, kada je elektricitet fizicki objasnjen i shvacen, i
kada je konstruisan prvi kondenzator za skladistenje naelektrisanja — Lajdenova boca (eng. Leyden
jar), &iji je tvorac 1745. godine bio E. G. fon Klajst> (Ewald Georg von Kleist). Dalji pomak u
proucavanju i dobijanju praznjenja je omogucen pronalaskom elektrohemijske baterije 1800. godine
od strane Volte* (Alessandro Giuseppe Antonio Anastasio Volta) (Anders, 2003), dok je sredinom
XIX veka pravi tehni¢ki proboj napravljen Rumkorfovim* (Heinrich Daniel Ruhmkorff) otkriéem
indukcionog kalema i Gajslerovom® (Heinrich Geissler) tehnikom zatapanja platinumskih elektroda
uw/kroz staklenu cev, ¢ime je omoguéen dalji napredak u istrazivanjima (Hirish i Oskam, 1978).

! Astrofizi¢ari prave razliku izmedu posmatranog (eng. observable) i vidljivog (eng. visible) Univerzuma. Posmatrani
Univerzum ukljucuje signale od pocetka kosmoloske ekspanzije (Velikog praska) koji su imali vremena da stignu do
Zemlje i u fiziCkom smislu je ograni¢en samom brzinom svetlosti. Kako ni jedan signal ne moze putovati brzinom
vecom od brzine svetlosti moze se re¢i da posmatrani Univerzum sadrzi sve objekte ¢ija svetlost (ili neki drugi signal)
je trebalo da putuje krace od 13.7 milijardi svetlosnih godina da bi dosla do nas (starost univerzuma se procenjuje na
13.799+0.021-10° godina po modelu Lambda-CDM (Lambda-ColdDarkMatter model) (Planck Collaboration, 2015). S
druge strane, Vidljivi Univerzum ukljucuje samo signale emitovane od trenutka rekombinacije — epoha u kojoj su
naelektrisani elektroni i protoni poceli da se vezuju i formiraju atome vodonika i koja se odigrala oko 378 000 godina
nakon Velikog Praska (eng. Big Bang). Polupre¢nik vidljivog univerzuma je oko 45.7-10° svetlosnih godina ili
4.32-10% m (Gott et all, 2005). Pored toga u kosmosu je praéenjem efekata gravitacije (obrtanje galaksija) ustanovljeno
da postoji i takozvana tamna materija i takode tamna energija. Ni jedan ni drugi oblik materije ne vidimo, za sada, pa
ova dva dela kosmosa uzimaju 68% i 27% masa—energije, dok na vidljivi kosmos otpada svega 5%.

2 Ewald Georg von Kleist, 1700-1748, bio je nemacki pravnik, luteranski svestenik i fizicar. Tvorac prvog elektri¢nog
kondenzatora — Klajstova boca ili Lajdenova boca. Radilo se o boci delimi¢no napunjenoj vodom, kroz ¢&iji je ¢ep bio
provucen metalni Siljak i koja je mogla da postigne napon od nekoliko desetina kV. Tokom ranog razdoblja prouc¢avanja
elektriciteta to je bio jedini dovoljno pouzdan, snazan i trajan izvor elektricnog napona, tako da je imao ulogu otprilike
jednaku dana$njem akumulatoru ili elektri¢noj bateriji.

3 Alessandro Volta, 1745-1827, italijanski fizi¢ar i hemicar. Gas metan je otkrio 1777. godine, a 1800. je napravio
Voltin elektrostaticki stub, preteCu moderne baterije, koji se sastojao od naizmeni¢no poredanih ploca bakra i cinka.
Sedamdeset godina nakon njegove smrti — 1897. po njemu je nazvana Sl jedinica za napon — Volt (V).

4 Heinrich Daniel Ruhmkorff, 1803-1877, bio je nemacki proizvoda¢ elektricnih uredaja i komercijalizovao je
indukcioni kalem. Naime, prvi tvorac indukcionog kalema je bio Nikolas Kalan (eng. Nicholas Callan) 1836. godine.
Prvi Rumkorfov kalem je patentiran 1851. a 1857. je poboljSao prvobitnu verziju kalema koristeci staklenu izolaciju i
druge inovacije, kako bi proizveo varnice duze od 30 cm.

® Heinrich Geissler, 1814-1879, nemacki staklo-duvag i fizi¢ar. U Bonu je imao prodavnicu za pravljenje nau¢ne i
laboratorijske aparature. Tehniku za pravljenje staklenih cevi sa metalnim elektrodama koje su zatopljene sa staklom je
razvio 1858. godine. Dizajnirao je zivinu vakuumsku pumpu 1855. koja je radila na principu pomeranja tecne Zive
umesto mehanic¢kih klipova §to mu je omogucilo da postigne pritiske od oko 0.1 mmHg (0.1Torr).
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Uvod

Tako veé¢ 1858. godine Pliker® (Julius Pliicker) prvi zapaza katodne zrake — ,.kathodenstrahlen” i
pokazuje da oni dovode do fluorescencije stakla, Sljunka i drugih materijala, uporedo proucavajuci i
kako magnetno polje uti¢e na njih. Ubrzo Hitorf” (Johann Wilhelm Hittorf) 1869. otkriva da katodni
zraci prave senke kada im se na put nadu objekti koji su manji od katode (slika 1), a 1879. Kruks®
(William Crookes) iznosi teoriju da su ovi zraci u stvari naelektrisane Cestice izbaCene sa katode
velikom brzinom pod pravim uglom. Iste godine u Sefildu, na sastanku Britanske asocijacije za
naucna dostignuca (eng. British Association for Advancement of Science), publici iznosi sledece:
,,50 distinct are these phenomena from anything which occurs in air or gas at the ordinary tension,
that we are led to assume that we are here brought face to face with Matter in a Fourth state or
condition, a condition so far removed from the State of gas as a gas is from a liquid” (Crookes,
1879), ili u prevodu: ,,Ovi fenomeni se toliko razlikuju od bilo ¢ega Sto se deSava u vazduhu ili gasu
na obi¢nom pritisku, da smo prinudeni da se suo¢imo sa ¢injenicom da je pred nasim ogima Cetvrto
stanje materije, stanje koje je toliko udaljeno od gasovitog stanja koliko je gasovito stanje udaljeno
od tecnog” (Hirish i Oskam, 1978). Kruksov eksperimentalni rad i predavanja uticali su tada na
mnoge naucnike koji su istrazivali 1 proucavali razliCite oblike elektricnih gasnih praznjenja od
tinjavih, preko lu¢nih praznjenja, varnica itd.

Slika 1. Fluorescencija stakla usled udara katodnih zraka i senka koja nastaje kada im se predmet nade na putu.
(Sandor, 2002).

Elektricna gasna praznjenja su odigrala znacajnu ulogu u napretku spektroskopije omogucivsi
dobijanje spektara mnogih atoma i molekula. Izu¢avanje ovih spektara i njihova sistematizacija
utrla je put postavljanju prvih teorija o strukturi atoma. U smislu danasnje moderne nomenklature,
re¢ ,.elektron” je uvedena pre otkriéa same Cestice, od strane profesora Stonija® (G. Johnstone
Stoney) 1891. godine, koji je jasno napisao da to nisu Cestice ve¢ samo naelektrisanja, bez mase i
inercije. Dugo vremena je postojao sukob u misljenjima o tome da li se katodni zraci sastoje od
naelektrisanih ¢estica ili su oni samo poremecéaji koji se prostiru kroz ,.etar”*°. Dilema je razresena
kada je Perin'! (Jean Baptiste Perrin) 1895. godine u svom eksperimentu posmatrao snop katodnih
zraka u Faradejevom cilindru i primetio da oni nose negativno naelektrisanje (Perrin, 1895). Nakon

6 Julius Plicker, 1801-1868, nemacki matematicar i fiziCar, izuCavao je fenomene koji nastaju pod delovanjem
magnetnog polja, magnetno skretanje katodnih zraka i prema tvrdnjama Hitorfa prvi je identifikovao tri linije iz spektra
vodonika.

7 Johann Wilhelm Hittorf, 1824-1914, bio je nemacki fizi¢ar, postavio je koncept transportnog broja — deo elektri¢ne
struje koju nosi svaka jonska vrsta, proucavao je svetlosne spektre gasova i para i osobine katodnih (elektronskih) zraka.
& William Crookes, 1832-1919, britanski hemidar i fizi¢ar koji se bavio spektroskopijom. Tvorac je vakuumskih cevi
(Kruksova cev) i so€iva za naocare koja 100% blokirju ultraljubicasto zracenje, pronasao je talijum 1861. godine.

9 George Johnstone Stoney, 1826-1911, irski fizi¢ar, dao je znacajan doprinos proucavanju svetlosnog spektra, dao je
procenu broja molekula u kubnom milimetru gasa, na atmosferskom pritisku i sobnoj temperaturi na osnovu podataka
dobijenih iz kineticke teorije gasova.

18 Etar (od grcke reéi anfnp, Sto znaci ,,gornji vazduh” ili ,,¢ist, svez vazduh™) u fizici kori$¢en da oznaci supstancu koja
ispunjava prostor ili polje, za koju se smatralo da je neophodna kao prenosni medijum za prostiranje elektromagnetne ili
gravitacione sile.

11 Jean Baptiste Perrin, 1870-1942, francuski fizi¢ar, nosilac Nobelove nagrade iz 1926, prouéavao je Braunovo kretanje
sitnih Cestica suspendovanih u te¢nostima (potvrdio AjnStajnovo objaSnjenje ove pojave) i dokazao atomsku prirodu
materije.
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toga su DZ. Dz. Tomson*? (Sir Joseph John Thomson) i Kaufman®® (Walter Kaufmann) zakljugili da
su ove Cestice iste za sve elemente i1 da se razlikuju od elektrolitickih jona na osnovu Cinjenice da
odnos naelektrisanja i mase katodnih zraka (redukovan na nultu brzinu) ne zavisi od pritiska,
prirode gasa i materijala katode (von Engel, 1965). Dakle, otkrili su subatomsku ¢esticu, koja je bila
hiljadu puta lakSa od vodonika i Tomson ju je nazvao ,korpuskula” (eng. corpuscle) — najsitnija
Sestica. Lord Kelvin!* (William Thomson, 1st Baron Kelvin) je Zeleo da se ona nazove ,.elektrion”,
dok je holandski fizi¢ar H. A Lorenc'® (Hendrik Antoon Lorentz) predloZio prosirenje Stonijevog
,elektrona” kako bi ukljucio i samu Cesticu 1 na taj nacin se izborio da se naziv elektron zadrzi.

Tomsonova dva najbolja studenta Raderford® (Ernest Rutherford) i Taunzend!” (Sir John Sealy
Edward Townsend) su svoje nau¢ne Kkarijere nastavili odvojenim putevima, prvi se posvetio
izu¢avanju radioaktivnosti, dok je drugi, u Oksfordu, formirao laboratoriju koja ¢e postati vodeca u
svetu na polju proucavanja ,.elektriciteta u gasovima”. Taunzend je postao priznat kao lider na polju
izuCavanja elektri¢nih gasnih praznjenja zahvaljujuéi jasnoj identifikaciji prirode elementarnih
naelektrisanih Cestica: elektrona, pozitivnhog 1 negativnog jona, i sa svojim ucenicima je iznedrio
impresivnu koli¢inu podataka, koeficijenata i parametara za opisivanje ,,prolaska elektri¢ne energije
kroz gasove” (Hirish i Oskam, 1978).

Za svo vreme postojanja, neSto viSe od sto godina, oblast gasne elektronike je nekoliko puta
drasti¢no menjala svoje ime. Dz. Dz. Tomson 1893. je prvi uveo naziv ,,prolazak elektriciteta kroz
gasove” (eng. passage of electricity through gases) koji se godinama koristio paralelno sa nazivom
,elektriCna praznjenja u gasovima” (eng. electrical discharges in gases). Vremenom je naziv
skracen na fiziku ,,gasnog praznjenja” (eng. gas discharge). Re¢ praznjenja je zazivela jer je postalo
jasno da se kondenzatori prazne u atmosferi tako Sto ova provodi elektricitet. Tokom i1 nakon
Drugog svetskog rata rasla je popularnost elektronike, pa je polje ponovo promenilo naziv u ,,gasna
elektronika” (eng. gaseous electronics). Koris¢enje termina elektronika ima sustinski ve¢i znacaj od
pracenja modnih trendova. Naime, elektronika je po definiciji nauka o kretanju elektrona, te se
moze govoriti o vakuumskoj elektronici, gasnoj elektronici i elektronici ¢vrstih materijala.

Danas se termin ,,plazma fizika” ponekad koristi kao sinonim za ,,gasnu elektroniku”, zbog Siroke
oblasti primena plazme u nauci, tehnici, medicini 1 svakodnevnom zivotu. Medutim, treba imati u
vidu da je plazma znatno uzi termin od gasne elektronike, jer za plazmu mora da budu zadovoljeni

12 Sir Joseph John Thomson, 1856-1940, britanski fizi¢ar koji je otkrio elektron. Dobio je Nobelovu nagradu za fiziku
1906. za svoja eksperimentalna i teorijska istrazivanja provodenja elektriciteta kroz gasove. Zasluzan za prvi dokaz
postojanja izotopa 1913, u okviru njegovih istrazivanja kanalnih zraka (pozitivnih jona). U ovim istrazivanjima je prvi
koristio masenu spektrometriju $to je dovelo do razvoja masenog spektrografa.

13 Walter Kaufmann, 1871-1947, nemacki fiziCar poznat po tome §to je prvi (eksperimentalno) dokazao zavisnot brzine
od relativisticke mase elektrona ¢ime je jako doprineo razvoju savremene fizike, kao i specijalne teorije relativnosti.

14 William Thomson, 1% Baron Kelvin, 1824-1907, Skotsko-irski fizi¢ar i inZenjer, dosta je uradio na polju matematicke
analize elektriciteta i formulacije prvog i drugog zakona termodinamike. Osmislio je kompletan sistem za rad
podmorskog telegrafa koji je slao karaktere na svake 3.5 s. U njegovu ¢ast uvedena je jedinica kelvin (K) za apsolutnu
temperaturu.

15 Hendrik Antoon Lorentz, 1853-1928, holandski fizi¢ar, 1902. dobio Nobelovu nagradu za otkri¢e i teorijsko
objasnjenje Zemanovog efekta. Takode je izveo transformacione jednadine (Lorencove transformacije) koje ¢ine
podlogu Ajnstajnove specijalne teorije relativnosti.

16 Ernest Rutherford, 1871-1937, novozelandski fiziGar britanskog porekla, zacetnik nuklearne fizike, otkrio je koncept
vremena poluraspada, radioaktivni element radon, alfa i beta zra¢enje, dao model atoma (Raderfordov model atoma) i
otkrio proton. Nobelovu nagradu za hemiju je dobio 1908. Hemijski element raderfordium (element 104) je 1997.
nazvan po njemu.

17.Sir John Sealy Edward Townsend, 1868-1957, irski fizi¢ar koji je utemeljio put u proucavanju elektri¢ne provodnosti
gasova i prvi direktno izmerio jedini¢no naelektrisanje elektrona (e). 1901. otkriva da se molekuli gasa mogu jonizovati
sudarima sa jonima, bavio se prou¢avanjem osobina rojeva elektrona (eng. electron swarms), izveo verovatnocu preseka
za sudare, otkrio da srednji slobodni put elektrona zavisi od njihove energije, otkrio da pri nekim energijama elektroni
prolaze kroz atome bez rasejanja (Ramzauer-Taunzendov efekat — eng. Ramsauer—Townsend effect). Jedinica za
redukovano elektri¢no polje je po njemu nazvana Taunzend (Td).
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odredeni veoma dobro definisani uslovi koji zahtevaju veliku gustinu naelektrisanih ¢estica. Mnogo
Siri pojam koji moZe da bude pandan gasnoj elektronici je fizika jonizovanog gasa koja ukljucuje i
plazme, ali i slabije jonizovan gas koji ne zadovoljava uslov da bude definisan kao plazma.

Naziv plazma (od grcke reci mhaopo — oblikovati, modelirati) u fiziku gasnih praznjenja, 1928.
godine uvodi 1. Langmir'®(Irving Langmuir) u svom radu ,,Oscilacije u jonizovanim gasovima”
(eng. Oscillations in lonized Gases) gde kaze: ,,Except near the electrodes, where there are sheats
containing very few electrons, the ionized gas contains ions and electrons in about equal numbers,
so that the resultant space charge is very small. We shall use the name plasma to describe this
region containing balanced charges of ions and electrons ™, ili u prevodu: ,Jzuzev u blizini
elektroda, gde postoje oblasti sa malo elektrona, jonizovani gas sadrzi priblizno jednak broj jona i
elektrona, tako da je rezultujuce prostorno naelektrisanje jako malo. Mi ¢emo koristiti naziv plazma
kako bi smo opisali ovaj prostor u kome postoji ravnoteza u naelektrisanjima jona i elektrona”
(Langmuir, 1928). Dakle, plazma je jonizovani gas koji pored neutralnih Cestica sadrzi slobodne
elektrone, kao i pozitivno i negativno naelektrisane jone. Za razliku od drugih materijala, kod kojih
je dinamika kretanja odredena silama izmedu njihovih susednih regiona, kod plazme (jonizovanog
gasa) su njena jedinstvena svojstva posledica razdvajanja naelektrisanja izmedu elektrona i jona,
¢ime dolazi do rasta elektri¢nih polja, dok kretanje naelektrisanih ¢estica dovodi do porasta struja i
magnetnih polja, §to rezultira u ,,akciji na daljinu™® i nizu fenomena zapanjujuée slozenosti koji
imaju znacajne prakti¢ne primene.

U danasnje vreme se oblast primena plazmi svakodnevno povecava, od industrije (gde se koriste za
modifikaciju povrSina, osvetljenje, lasere, sintezu i obradu materijala itd.), preko biomedicine
(litotripsija, ablacija tkiva, sterilizacija, zaceljivanje rana, plazma skalpel, koagulacija i dr.) do
zastite zivotne sredine (dezinfekcija, tretman voda itd.). Medutim, dalje usavrSavanje postojecih i
razvoj novih primena zavisi od poznavanja i razumevanja osnovnih fizickih i hemijskih procesa koji
odreduju osobine plazme. Dakle, za razumevanje ponasanja same plazme, ali i kompleksne
medusobne interakcije ¢estica u gasu i sa povrSinama, neophodno je izvrsiti sistematska i precizna
merenja, €iji ¢e rezultati moci da se koriste u realnim i sveobuhvatnim modelima. Naime, jedan od
ciljeva ovog istraZzivanja je dobijanje eksperimentalnih rezultata koji ¢e se upotrebiti za formiranje

baze referentnih podataka, neophodnih za modelovanje plazmi u parama te¢nosti.

Istrazivanja u okviru ove teze predstavljaju nastavak rada na osnovnim osobinama neravnoteZnih
gasnih praznjenja koja je zapoc¢eo Felps (Arthur V. Phelps) i Zoran Lj. Petrovi¢ sa saradnicima na
JILA fizickom institutu, Univerziteta Kolorado u Bolderu (Petrovi¢ 1 Phelps, 1993; Petrovi¢ 1
Phelps, 1997; Phelps 1 Petrovi¢, 1999), a koji je nastavljen u Laboratoriji za gasnu elektroniku
Instituta za fiziku u Beogradu (magistarske teze i/ili doktorske disertacije dr Ilije Stefanovica, mr
Jelene Zivkovié, mr Svetlane Zivanov, dr Dragane Marié i dr Nikole Skora). Ova istraZivanja su se
bavila praznjenjima u najjednostavnijoj, plan—paralelnoj geometriji centimetarskih dimenzija, Sto je
omogucilo bolje razumevanje osnovnih mehanizama proboja i odrZavanja praznjenja i obezbedilo
obimnu bazu podataka za modelovanje. IstraZivanja prikazana u disertaciji dr Nikole Skora su
dodatno obuhvatila rad na mikropraznjenjima i praZnjenjima sa Supljom katodom, kao i sam
pocetak rada na praznjenju u vodenoj pari.

Ova teza predstavlja nastavak rada na proboju i1 praznjenjima u parama tecnosti, baziraju¢i se na
praznjenjima u organskim tec¢nostima, konkretno u izabranim primarnim i sekundarnim alkoholima,

18 Irving Langmuir, 1881-1957, americki hemigar i fiziGar, za otkrica i istraZivanja u oblasti hemije povr§ina 1932.
dobija Nobelovu nagradu za hemiju. Njegovo naucno istrazivanje, koje je trajalo vise od 50 godina, obuhvatalo je
hemijske reakcije, termicke efekte, elektricno praznjenje u gasovima, atomsku strukturu i proucavanje fenomena koji
nastaju na povrsinama u vakuumu. Uveo naziv plazma 1928. za jonizovane gasove.

19 Akcija na daljinu — fizicki koncept da se interakcija izmedu dva objekta moze izvrSiti bez stvarnog fizickog kontakta
(za razliku od mehanickog kontakta) tj. to je nelokalna interakcija objekata koji su odvojeni u prostoru.
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ali ujedno ukljucujuéi 1 nastavak istrazivanja praznjenja u vodenoj pari. Cilj ovog rada je
obezbedivanje podataka neophodnih za razumevanje procesa koji odreduju osobine proboja i
praznjenja u parama te¢nosti (parama metanola, etanola ,izopropanola, n-butanola i vodenoj pari) na
niskim pritiscima za Siroki opseg struja. Dakle, ova disertacija predstavlja sponu izmedu praznjenja
u parama tecnosti (gasnih praznjenja) i u te¢nostima i treba da omoguci prelaz sa pare na te¢nost.

Ova teza obuhvata dva osnovna pravca istrazivanja:

(A) Formiranje baze referentnih podataka za proboj i praznjenja u parama vode i izabranih
primarnih i sekundarnih alkohola, pri ¢emu je posebna paznja usmerena ka podacima neophodnim
za modelovanje i ka podacima neophodnim za normiranje preseka za rasejanje elektrona, jona i
brzih neutrala u parama te¢nosti;

(B) Detaljno proucavanje fenomena koje smo uodili u ovim praznjenjima, kao $to su pojava
viSestrukih kanala praznjenja i nagle promene rezima praznjenja u oblasti jakih struja, pracene
promenama u elektricnim i emisionim osobinama.

Struktura ove doktorske disertacije je sacinjena iz sledecih delova:

. Prvi deo je posveéen fenomenologiji gasnih praznjenja na niskim pritiscima.
Opisane su osnovne osobine kretanja naelektrisanih Cestica u gasu u prisustvu elektricnog
polja i data je Taunzendova teorija (eng. Townsend's theory) proboja i slabostrujnih
praznjenja u gasu. Predstavljene su i opisane karakteristike razli¢itih modova tinjavog
praznjenja, takode je i prikazana veza izmedu prostorne strukture praznjenja i Strujno-
naponskih karakteristika. Dati su zakoni skaliranja kao i njihovo izvodenje. Na kraju su
opisani neki od savremenih pristupa u modelovanju neravnoteznih gasnih praznjenja, koji su
bitni za razumevanje fenomenologije i osnovnih procesa u praznjenjima proucavanim u
ovom radu

o U drugom delu je opisana aparatura koju smo koristili, tehnika i postupak
eksperimentalnih merenja. Detaljno je objaSnjen postupak dobijanja pare iz ispitivane
teCnosti 1 procedura tretmana katode pre svakog merenja. Opisani su problemi koji se mogu
javiti prilikom merenja, kao i nacini za njihovo prevazilazenje i reSavanje.

o Tre¢i deo prikazuje rezultate merenja probojnih napona, elektri¢nih i
emisionih osobina praznjenja u parama alkohola (metanola, etanola, izopropanola i1 n-
butanola). Dakle, ovaj deo sadrzi opticke emisione spektre praznjenja u parama alkohola
koji su snimani da bi se na osnovu njih izabrali odgovaraju¢i opticki filteri za spektralno
razloZzena snimanja emisije iz praznjenja, PaSenove krive dobijene za dve vrednosti
meduelektrodnog rastojanja (d=1.1 i 3.1 cm) u praznjenju u parama alkohola, zatim
odgovarajuce prostorne raspodele emisije svetlosti iz praznjenja dobijene integracijom u
celom vidljivom spektru i na izabranim talasnim duzinama kori$¢enjem filtera, izmerene i
izraCunate koeficijente za jonizaciju i emisiju sekundarnih elektrona u ovim praZnjenjima 1
snimljene strujno—naponske karakteristie 1 prostorne raspodele emisije praZnjenja u svim
rezimima rada (Taunzendovom, normalnom i abnormalnom tinjavom rezimu).

. Cetvrti deo daje pregled rezultata vezanih za praznjenje u vodenoj pari koji se
nadovezuju na rezultate prikazane u Doktorskoj disertaciji dr Skora (2012). U okviru ove
disertacije merenja su proSirena spektralno razloZzenim snimanjima praznjenja u vodenoj
pari, kao i snimanjima probojnog napona na malim rastojanjima (visokim pritiscima) u
uslovima kada moze do¢i do formiranja kapljica. Uradeno je skaliranje strujno—naponskih
karakterisitka parametrom j/p?, prilikom ¢ega je objasnjen znacaj uzimanja realne efektivne
povrsine praznjenja za ra¢unanje gustine struje. Prikazana su vremena preleta jona dobijena
iz prigusenih oscilacija primenom modela Felps, Petrovi¢ i Jelenkovi¢ (1993). Ova vremena
preleta jona su posluzila za izraCunavanje brzine drifta tih jona u vodenoj pari.

o U petom delu je dat pregled netipi¢nog (anomalnog) ponasanja ispitivanog
neravnoteZnog praznjenja na niskim pritiscima u parama metanola, etanola 1 vode. Tokom
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snimanja strujno—naponske karakteristike praznjenja u vodenoj pari (pd = 0.60 Torr cm; d =
0.5 cm) uoceno je postojanje dvostrukih kanala praznjenja u Taunzendovom i normalnom
tinjavom rezimu. Prikazane su odgovarajuce aksijalne raspodele emisije iz praznjenja koje
odgovaraju glavnom i sekundarnom kanalu praznjenja kao i odgovaraju¢e 2D slike
praznjenja dobijene snimanjem ICCD kamerom. Takode su date i1 radijalne raspodele
emisije i 2D slike praznjenja dobijene snimanjem kroz transparentnu anodu. Drugi anomalni
efekat je primecen u ponaSanju praznjenja u parama alkohola metanola i etanola na visokim
strujama, na kojima je opazeno postojanje prelaznog rezima (moda) praznjenja u toku
trajanja jednog primenjenog naponskog impulsa tokom stabilnog rada praznjenja. Bez
propratnih nestabilnosti ili oscilacija i bez znacajnih promena u posmatranoj spoljasnjoj
prostornoj strukturi, praznjenje se prebacuje iz jednog u drugi stabilni mod rada prelazeci sa
viSe na nizu struju i sa nizeg na visi napon u toku jednog impulsa. Dati su snimci aksijalnih
prostornih raspodela emisije svetlosti iz praznjenja pre i posle prelaza (manifestvovanog
stepenikom u strujnom i naponskom signalu). Aksijalne raspodele emisije su dobijene
integracijom u celom vidljivom spektru i upotrebom optickih filtera, odnosno integracijom u
odredenom intervalu talasnih duZzina u zavisnosti od koris¢enog filtera.

o Sesti deo daje rezime rezultata i zakljudaka proisteklih iz istraZivanja
uradenog u sklopu ove disertacije i ukazuje na neke od mogucih pravaca buduceg rada u
oblasti neravnoteznih praznjenja u parama tecnosti, pre svega organskih tecnosti, zbog
raznovrsnosti primena u razli¢itim oblastima — od nanotehnologije, preko biomedicine do
borbe protiv zagadenja Zivotne sredine.



1.Fenomenologija fizike gasnih praznjenja

1. FENOMENOLOGIJA FIZIKE GASNIH
PRAZNJENJA

Plazma je jonizovani gas koji se sastoji od slobodnih pozitivno i negativno naelektrisanih
Cestica sa priblizno jednakim gustinama naelektrisanja, tako da je u srednjem elektroneutralna.
Kada se kaze jonizovan gas to podrazumeva da se bar jedan elektron odvojio, odnosno pripojio
atomu ili molekulu formiraju¢i u prvom slucaju pozitivan jon i slobodan elektron, odnosno
negativan jon u drugom. Prema stepenu jonizacije (odnos gustine naelektrisanih Cestica i neutralnih
molekula gasa u plazmi) plazme se dele na jako i slabo jonizovane. Slabo jonizovane plazme su
dominantno sudarne plazme. Dodatno, potrebno je napraviti razliku izmedu neravnotezne ili nisko-
temperaturne plazme, koja je proizvod sudarne jonizacije slobodnih elektrona pod dejstvom
spoljasnjeg polja i kod koje je energija elektrona mnogo veca od energije jona i okolnog neutralnog
gasa, i termalne plazme koja nastaje termalnom jonizacijom neutralnih molekula gasa. Kako
neravnotezne plazme nastaju i rade u rezimu u kome su dominantni sudari izmedu Cestica, to ih Cini
jako pogodnim za razne tehnoloske primene, jer je moguée promenom parametara praznjenja uticati
na osobine Cestica (atoma ili molekula) radnog gasa (Makabe i Petrovi¢, 2006). Najzastupljenije su
u obradi materijala, tretmanu i modifikaciji povrsina, mikroelektronici, plazma nanotehnologiji za
dobijanje nanotuba, biomedicini, u industriji goriva gde se koriste za optimalnije dobijanje
vodonika i u zastiti zivotne sredine.

Za usavr$avanje 1 dodatnu optimizaciju postojecih, ali i za razvoj novih potencijalnih primena
potrebno je dobro poznavanje i razumevanje mehanizama proboja i rezima rada ovih neravnoteznih
nisko-temperaturnih gasnih praznjenja. Predmet istrazivanja ove doktorske disertacije su upravo
neravnotezne (nisko-temperaturne) plazme i u okviru ovog poglavlja bi¢e predstavljeni i objasnjeni
osnovni procesi koji dovode do proboja u gasu i koji su neophodni za rad praznjenja u razli¢itim
rezimima. Potrebno je posebno naglasiti da postoje precizni uslovi da bi se nesto nazvalo plazma i
oni ukljucuju da postoji elektroneutralnost u glavnom delu zapremine, da postoji odredeni odnos
izmedu srednje duzine slobodnog puta, Debajevog poluprecnika i1 veli¢ine suda. Kada je Debajev
polupre¢nik mnogo manji od suda (zapremine plazme) ostvaruju se uslovi da plazma bude
dominantno elektroneutralna u celoj zapremini. Kada je koliziona frekvencija veca od plazma
ucestanosti onda imamo pretezno sudarne plazme. Medutim, Sirok spektar jonizovanih gasova ne
zadovoljava definicione uslove za plazmu tako §to pre svega Debajev poluprecnik postaje uporediv
sa dimenzijama suda pa i znatno ve¢i. Tu se onda ne moze govoriti o dominaciji elektrostaticke
interakcije, ve¢ dominiraju sudari slobodnih naelektrisanih Cestica 1 molekula gasa. Prednost
izucavanja slabo jonizovanog gasa u odnosu na formiranu plazmu je u tome da se sudari mogu
egzaktno opisivati 1 na taj na¢in dobiti podaci o ulozi sudarnih procesa u nastanku jonizovanog gasa
i formiranju same plazme. Vecina prakticno primenjenih neravnoteznih plazmi predstavlja
kombinaciju rada u rezimu jonizovanog gasa (prielektrodne oblasti) i elektroneutralne neravnotezne
plazme. Sva takva praznjenja moraju da prvo produ kroz rezim jako salbo jonizovanog gasa
(poznatijeg kao rojevi naelektrisanih Cestica — eng. Swarm) da bi presli u rezim formirane plazme.
Sam proboj gasa se deSava u rezimu rojeva dok se pri prelasku u formirano praznjenje realizuju
reZimi rada sa plazmom, ali 1 sa izraZenim prielektrodnim oblastima koje uti¢u na samu plazmu. U
ovoj disertaciji mi pratimo nastanak takvih praznjenja, zadrzavajuéi se posebno na samom proboju
u rezimu rojeva pa sve do prelaska u formirano samostalno gasno praznjenje. Imajuci to u vidu,
detaljno ¢e biti opisani i sami radni rezimi praznjenja, njihove osnovne osobine, elementarni procesi
1 karakteristiCne pojave.
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1.1 TAUNZENDOVA TEORIJA

Procesi nastajanja naelektrisanih Cestica u gasu su: jonizacija (usled sudara elektrona, jona
ili atoma velike energije sa atomom gasa, zracenja, zagrevanja), procesi na elektrodama —
fotoelektri¢ni efekat, sekundarna emisija elektrona, termoelektronska emisija i emisija pod uticajem
jakog elektricnog polja, dok su osnovni procesi nestajanja naelektrisanih Cestica: rekombinacija,
difuzija i gubici na elektrodama.

Gas je sam po sebi izolator, odnosno predstavlja neprovodnu sredinu. Dakle, proticanje elektri¢ne
struje kroz gas je uslovljeno postojanjem slobodnih naelektrisanih Cestica i prisustvom spoljasnjeg
elektricnog polja, koje uzrokuje njihovo usmereno kretanje. Tako se na ve¢ postojec¢u haoti¢nu
komponentu brzine kretanja elektrona i1 jona superponira usmerena komponenta kretanja duz
elektricnog polja (drift). Pored drifta, na naelektrisane Cestice utice i difuzija koja dovodi do
njihovog fluksa usled gradijenta koncentracije koji je prisutan u grani¢nim oblastima, kao na primer
u blizini zidova.

Elektri¢ni proboj u gasu je osnovni proces u fizici gasnih praznjenja i fizici plazme, koji karakterise
prelazak gasa iz stanja izolatora u provodno stanje primenom dovoljno jakog elektricnog polja.
Taunzend je ve¢ poCetkom dvadesetog veka dao teoriju koja opisuje elektricni proboj u gasu. lako
je pojam elektrona tek kasnije uveo u svoje radove, on je od pocetka bio svestan prirode
naelektrisanih Cestica koje su odgovorne za jonizaciju neutralnih atoma. U nizu eksperimenata je
pokazao da se elektroni oslobodeni sa negativno naelektrisane plo¢e ravanskog kondenzatora,
delovanjem X-zraka ili UV svetlosti, multipliciraju (umnoZavaju) u gasu dok se kreéu u
elektricnom polju. On je prvi odredio koeficijent multiplikacije — kasnije po njemu nazvan
Taunzendov prvi jonizacioni koeficijent, ¢iju je zavisnost od elektri¢nog polja dao u formi
semi — empirijske formule (jednaine (1.3) i (1.4)) (von Engel, 1957). Formula koju je dao vazi
samo u odredenim uslovima, pokazano je da ne vazi na jako malim, kao ni na visokim vrednostima
redukovanog elektricnog polja i da totalno pada u sluc¢aju odedenih gasova (Mari¢, Radmilovi¢—
Radenovi¢ i Petrovi¢, 2005). Takode, primena te jednostavne formule zavisi od opsega vrednosti
E/N (karakteristicno elektri¢éno polje normirano na gustinu gasa) koji je kori§éen za fitovanje i ne
sme se koristiti van tih opsega.

Za objaSnjenje osnovnih procesa koji dovode do proboja najceS¢e se koristi jednostavan
eksperiment, koji se sastoji iz dve metalne plan-paralelne elektrode smesStene unutar staklene cevi i
povezane na DC naponski izvor (slika 1.1). Cev je napunjena gasom koji se nalazi na pritisku
obi¢no nizem od atmosferskog (Raizer, 1991).

[ { M 2noda katoda || |
[ |\l

= L

Vakuumska pumpa
— : — R

Slika 1.1 Sematski prikaz eksperimenta za dobijanje jednosmernog praznjenja u gasu na niskom pritisku.

Kada se na elektrode dovede mali napon, reda veli¢ine desetak volti, on nece dovesti ni do kakvog
vidljivog efekta, mada bi dovoljno osetljivi merni instrument mogao da zabeleZi proticanje slabe
struje reda 10"*® A. Kako usled delovanja kosmickog zradenja ili prirodne radioaktivnosti gas sadrzi
mali broj naelektrisanih Cestica primenjeno polje ¢e delovati na njih tako $to ¢e ih usmeriti ka
elektrodama 1 tako dati struju. Ukoliko se cev izlozi UV, radioaktivhom ili rendgenskom zracenju
do¢i ¢e do proticanja struje i do 10° A (1 pnA), ali usled male jonizacije i dalje neée biti vidljive
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emisije svetlosti 1z cevi, a struja ¢e proticati samo dok postoji spoljasnji izvor jonizacije. Ovaj tip
praznjenja se naziva nesamostalno praznjenje.

Sa daljim poveéanjem napona raste i struja, sve dok na nekoj vrednosti napona V ne dode do naglog
porasta struje, Sto je praceno emisijom svetlosti iz cevi za praznjenje. Ovo predstavlja proboj u
gasu, jedan od najvaznijih procesa u praznjenju. Od ovog trenutka praznjenje moze da postane
samostalno. Energija elektrona raste dok se kre¢e u polju i dostize vrednost dovoljnu za jonizaciju
atoma. U sudarima elektrona sa atomima gasa nastaju novi elektroni, koji bivaju ubrzani od strane
polja, i prethodno opisan ciklus se opet ponavlja. Rezultat ovoga je elektronska lavina (eng.
avalanche) i multiplikacija (umnozavanje) elektrona (slika 1.2). Taunzend je ove procese
okarakterisao koeficijentom jonizacije a, definisanim kao broj jonizacija koje izvr$i jedan elektron
po jedinici duzine puta u pravcu dejstva elektri¢nog polja.

Anoda

"'-p"o""-?"o ‘s'e'\0'e

¥
Py \ \ \ |

\ ! \
2| 49 @ Y9 o%

[\ ) Oslobodeni

[ Lo, N
= | Jomzujuci-@) \"Q elektron @9
.’_5_)' elektron o—
£
-
2 O""----._,Jonizacioni
aa] dogadaj

Katoda

Slika 1.2 Prikaz elektronske lavine (multiplikacija elektrona ili Taunzendova lavina).

Dakle, ukoliko se napon na elektrodama poveca bice veca i energija elektrona koji se kre¢u u polju,
pa ¢e kod veceg broja elektrona biti dovoljna za jonizaciju. Kretanje naelektrisanih Cestica u gasu u
staklenoj cevi je kombinacija termalnog kretanja, koje se desava podjednako u svim pravcima
(difuzija) i usmerene komponente — drifta usled elektri¢nog polja izmedu elektroda. Ako jedan
elektron proizvede u nekoj tacki izmedu elektroda a elektrona i a pozitivnih jona po jedinici duzine
puta u pravcu polja. Prema tome, jedan elektron sa katode na putu duzine d napravi ad jonizujuéih
sudara. Kako se jonizacija vr$i kontinualno kroz ceo prostor, porast broja jonskih parova na
elementu puta dx iznosi adx po elektronu, pa za N(x) elektrona u tacki x dobijamo:

dN = N(x) adx (1.1)

Ako gornji izraz integralimo u granicama od 0 do d, gde je d rastojanje izmedu elektroda, dobijamo
za broj elektrona N u tacki d ili za struju i u tacki d:

N i
N LT exp(ad) (1.2),

gde je No broj elektrona na pocetku, a Io inicijalna struja. Eksponencijalni faktor predstavlja
koeficijent multiplikacije elektrona. Taunzend je jonizacioni koeficijent predstavio
semi — empirijskom analitickom formulom oblika:

a = Ap exp (T) (1.3),
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gde su A i B konstante karakteristi¢ne za odredeni gas, p je pritisak i E jacina elektri¢nog polja. U
literaturi se ovaj izraz naziva Taunzendova formula (von Engel, 1965), a Cesto se predstavlja u
nesto savremenijem obliku:

a _BO
N = AO exp ? (14),
N

gde Ao i Bo predstavljaju konstante normalizovane na temperaturu To =273 K. U formuli (1.3)
elektri¢no polje i koeficijenti A i B su normalizovani na pritisak p u torima (1 Torr = 133.3224 Pa),
ali se ve¢ poslednjih 40 godina u fizici rojeva naelektrisanih Cestica (Huxley i Crompton, 1974)
koriste veli¢ine normalizovane na koncentraciju Cestica gasa N. U fizici gasnih praznjenja veli¢ina
E/N se naziva redukovano elektriéno polje i izrazava se u jedinicama Taunzend (Td)
(1 Td =102 Vm?). Bitno je naglasiti da formule (1.3) i (1.4) dobro opisuju jonizaciju u vrlo
ograni¢enom opsegu vrednosti redukovanog elektri¢nog polja E/N ukoliko se koeficijenti odrede
fitovanjem merenih vrednosti jonizacionog koeficijenta, odnosno porasta naelektrisanja, ali samo u
opsegu E/N u kome su odredeni eksperimentalni podaci. Posto je formula (1.3) dobijena
koris¢enjem Boltzmanove formule ona implicitno pretpostavlja Maksvel-Boltzmanovu funkciju
raspodele za Cestice visokih energija iznad praga za jonizaciju. Kako Maksvel-Boltzmanova
raspodela gotovo nikada ne vazi u plazmama i jonizovanom gasu, posebno, to je ova formula samo
jednostavan oblik zavisnosti za fitovanje eksperimentalnih podataka kako bi se dobile analiticke
formule za uslov proboja. No bez obzira, ako nema porasta naelektrisanja u lavini elektrona kad svi
elektroni stignu na povrSinu katode praznjenje ¢e utihnuti.

Kao §to je ranije receno, prema Taunzendovoj fenomenologiji u procesu jonizacije nastaju pozitivni
joni koji se kre¢u u elektricnom polju ka katodi (negativnoj elektrodi), gde u procesu sekundarne
emisije oslobadaju elektrone sa povrSine elektrode. Koeficijent koji opisuje ovaj proces se naziva
koeficijent sekundarne emisije y i predstavlja verovatno¢u nastanka jednog sekundarnog elektrona
po jednom upadnom jonu. Dakle, svaki elektron koji krene od katode proizvede exp(ad) elektrona
koji stignu na anodu i exp(ad) — 1 jona (prvi elektron osloboden sa katode nije pra¢en pozitivnim
jonom) koji stignu na katodu. Ovi joni ¢e proizvesti y (exp(ad) — 1) novih (sekundarnih) elektrona
koji ¢e se multiplicirati u procesima elektronske lavine i dati nove jone $to ¢e dovesti do cikli¢nog
ponavljanja procesa povratne sprege. Ukupna gustina struje j moze biti izra¢unata na slede¢i nacin:

Jj =Jjol1 + [y(exp(ad) — D] + [y(exp(ad) — D]* + -] =
B exp(ad)
—Jo1 o y(exp(ad) — 1)

(1.5),

gde je jo poCetna gustina struje nastala delovanjem spoljasnjeg izvora jonizacije, d — rastojanje
izmedu elektroda, o je koeficijent jonizacije , a y je koeficijent sekundarne emisije elektrona. Nakon
proboja dolazi do naglog porasta struje tj. moze se uzeti da ] — o i iz jednacine (1.5) se tada dobija
uslov za proboj tzv. Taunzendov uslov za proboj u gasu:

vlexp(ad) — 1] =1 (1.6)

Ovaj izraz se moze koristiti u uslovima sliénim proboju i1 kod slabostrujnih praznjenja za
izraCunavanje koeficijenta sekundarne emisije y kada su poznati eksperimentalni podaci za
koeficijente jonizacije a/N(E/N) i probojne napone Vu(pd), odnosno E/N(Nd). Sekundarna emisija
elektrona je jedan od klju¢nih mehanizama za proboj u DC poljima i za rad praznjenja. Taunzend je
u svoju teoriju ukljuc¢io samo sekundarnu emisiju elektrona sa katode indukovanu pozitivnim
jonima, medutim elektronska emisija sa povrsine katode moze biti indukovana razli¢itim vrstama
Cestica prisutnim u gasnim praznjenjima, kao Sto su brzi atomi, fotoni i metastabilni atomi
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(metastabili). Koja ¢e od ovih vrsta Cestica imati dominantnu ulogu u nastanku sekundarnih
elektrona zavisi¢e prvenstveno od vrednosti redukovanog elektricnog polja E/N (npr. emisija
sekundarnih elektrona indukovana fotonima predstavljace dominantan proces u domenu malih
vrednosti E/N od nekoliko desetina Td) (Phelps i Petrovi¢, 1999; Mari¢ et al., 2003). Takode,
zavisnost koeficijenta sekundarne emisije od uslova na povrsini katode je Cesto znacajnija od samog
materijala katode. Tako na primer, postojanje oksidnih slojeva, adsorbovanih molekula i drugih
necistoca na povrsini katode veoma uti¢u na vrednosti koeficijent y i unose znatnu razliku u odnosu
na njegove vrednosti dobijene sa ¢istim (posebno tretiranim) katodnim povrSinama.

Vazno je napomenuti da se po navici koeficijent sekundarne emisije normalizuje na fluks jona, jer
je tako to uradeno u osnovnoj Taunzendovoj teoriji (mada je on eksperimentisao i1 sa koris¢enjem
takozvanog g koeficijenta, koji bi reprezentovao produkciju elektrona u sudarima jona u gasnoj
fazi). Na taj nacin se formira efektivni koeficijent sekundarne emisije koji cesto moze da znacajno
odstupa od direktno merenih (u binarnim eksperimentima jon—povrsina) koeficijenata (Phelps i
Petrovi¢, 1999). U principu, dokle god vazi linearnost i proporcionalnost izmedu svih flukseva (sa
fluksom elektrona) primena ovakvog efektivnog koeficijenta daje dobre rezultate u modelovanju
plazme (Mari¢ et al., 2003). Medutim, kad postoje nelinerani procesi (sudari tri tela) ili vremenski
zavisne plazme, onda se efekti fotona, metastabila i brzih neutrala moraju posebno modleovati
(Phelps 1 Petrovi¢, 1999.). Treba napomenuti da je Artur Felps opravdano insistirao da se y ne
naziva terminom koeficijent ve¢ da se koristi termin prinos, §to je mnogo opravdanije. Nazalost ova
vazna distinkcija u terminologiji nije jednostavno prihvaéena pa ¢emo se i mi prikloniti
dominantnoj terminologiji.

1.2 PASENOV ZAKON

Pasenov zakon (eng. Paschen low) predstavlja jednacinu koja daje probojni napon, odnosno
napon potreban za dobijanje praZnjenja tj. za elektricni proboj u gasu izmedu dve elektrode u
funkciji od pritiska i meduelektrodnog rastojanja. Ime je dobio po Fridrihu Pasenu (Louis Carl
Heinrich Friedrich Paschen)? koji ga je empirijski otkrio 1889. godine. Izjednadavanjem uslova za
proboj (jednacina (1.6)) sa Taunzendovom formulom za jonizacioni koeficijent (jednacina (1.3))
dobija se izraz za napon neophodan za ostvarivanje proboja u gasu tzv. PaSenov zakon (jednacina
(1.8)) (Paschen, 1889):

— p 1
tpdexp (Z22) <1n(1+2) 17
pdexp|— n(1+ ” (1.7)
Ako homogeno elektri¢no polje napisemo u sledecem obliku E = % , & zatim zamenimo u gornjem

izrazu i ceo izraz logaritmujemo dobijamo:

Bpd
v, = d (1.8)

In(Apd) — In [ln (1 + }1/)]

Iz gornje formule, koja daje analiti¢ki oblik Pasenovog zakona, vidi se da probojni napon (Vb)
zavisi samo od parametra pd (p — pritisak, d — meduelektrodno rastojanje) koji je jedan od

20| ouis Carl Heinrich Friedrich Paschen, 1865-1947, nemacki fizicar koji se bavio izu¢avanjem elektri¢nih praznjenja.
Poznat je po PaSenovoj seriji — nizu spektralnih vodonikovih linija u infracrvenoj oblasti koje je prvi otkrio 1908.
godine. On je zasluzan za sada ve¢ §iroko koris¢enu PaSenovu krivu, a 1916. je pomogao u objasnjenju efekta Suplje
katode.
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karakteristi¢nih parametara skaliranja (sli¢nosti) (pored E/N i j/p?) za slabostrujna praznjenja na
niskim pritiscima. Pri odredenoj vrednosti proizvoda pd, za svaki gas postoji minimalna vrednost
probojnog napona Vp tzv. Pasenov minimum. U delu PaSenove krive levo od minimuma opada
vrednost proizvoda pd koji je proporcionalan broju sudara u gasu, pa je potreban veci napon da bi se
ostvario dovoljan broj jonizacija neophodnih za proboj. U delu krive desno od minimuma raste
pritisak, dolazi do povecanja pd tj. raste broj sudara elektrona sa atomima gasa. Usled velikog broja
Cestica gasa 1 uzastopnih sudara elektroni ne stizu da dobiju dovoljno energije od polja za procese
jonizacije Sto dovodi do porasta vrednosti probojnog napona.

Treba posebno napomenuti da je PaSenov zakon obi¢no prikazan kroz analiticku formulu (1.8) koja
ukljucuje veoma pribliznu reprezentaciju za zavisnost koeficijenta za jonizaciju od E/N. Ukoliko
medutim, samo posmatramo graficki prikaz merenih vrednosti proboja mi dobijamo PaSenov zakon
u mnogo generalnijem obliku kao krivu ,,U” oblika u zavisnosti probojnog napona od pd (proizvod
pritiska i razmaka izmedu elektroda). Mi ¢emo ovo drugu verziju Pasenovog zakona koristiti u
argumentima 1 u diskusiji osim, kada se iz merenih podataka odreduju koeficijenti sekundarne
emisije.

1.3 SAMOSTALNO PRAZNJENJE NA NISKOM PRITISKU

Do prelaska iz nesamostalnog u samostalno praznjenje dolazi u trenutku proboja u gasu tj.
kada je zadovoljen Taunzendov uslov za proboj y[exp(ad) — 1] =1 (jednacina (1.6)) ¢ime je
omoguceno da struja kroz gas teCe nezavisno od spoljasnjeg izvora jonizacije. lako ovaj uslov
predvida neograniceni porast struje prilikom prelaska iz nesamostalnog u samostalni rezim rada, u
realnosti nije tako, jer je vrednost struje praznjenja ogranic¢ena otpornosc¢u spoljasnjeg elektricnog
kola.

1.3.1 STRUIJNO-NAPONSKA KARAKTERISTIKA | PROSTORNA
STRUKTURA PRAZNJENJA

U toku rada praznjenja, dolazi do promena u vrednosti struje tj. menja se gustina struje usled
Cega se praznjenje razli¢ito ponasa i prolazi kroz razlicite rezime rada. Na slici 1.3 je prikazana
strujno-naponska karakteristika samostalnog praznjenja na niskom pritisku sa tipi¢nim rezimima
praznjenja i odgovarajué¢im prostornim raspodelama intenziteta emisije praznjenja (Mari¢ et al.,
2009).

DIFUZNO PRAZNJENJE ; KONSTRIKOVANO DIFUZNO PRAZNJENJE
—— T —— ——— —

T T

A=V-V, (V)

609 - ! /

05 00 05 10 15 05 00 05 10 15 05 00 05 10 15

z (cm) z (cm) z (cm)
T T T -
1 10 100 1000 | (uA)
TaL{n;enfﬁovo Norvmgln.() tinjavo Abrjormglno
praznjenje praznjenje praznjenje

Slika 1.3 Tipican izgled strujno-naponske karakteristike praznjenja na niskom pritisku. Karakteristika, intenziteti
radijalnih profila (gore) i aksijalnih profila praznjenja (dole) snimljeni u argonu (Mari¢ et al., 2009).
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> SLABOSTRUJNO DIFUZNO PRAZNJENJE (TAUNZENDOVO PRAZNJENJE)

Da bi praznjenje radilo u slabostrujnoj oblasti strujno—naponske karakteristike potrebno je da
postoji velika otpornost u elektricnom kolu koja ¢e omoguditi realizaciju Taunzendovog tamnog —
slabostrujnog difuznog praznjenja (slika 1.3). Ovakvo praznjenje emituje svetlost veoma slabog
intenziteta koju je ponekad ¢ak i nemoguce detektovati golim okom. Na slici 1.4 su date aksijalne
raspodele emisije svetlosti koje pokazuju eksponencijalni porast intenziteta emisije od katode prema
anodi, dok je u radijalnom smeru praznjenje difuzno i raspodela emisije odgovara obliku Beselove
funkcije?! prve vrste nultog reda. Prema Taunzendovoj teoriji slabostrujnih praznjenja, ovaj deo
strujno—naponske karakteristike opisuje napon praznjenja koji je konstantan za Siroki interval struja
I koji je jednak probojnom naponu Vy. Jedna od osnovnih pretpostavki teorije je da je elektri¢no
polje u praznjenju homogeno. Naime to je i ispunjeno pri vrlo slabim strujama kada je koncentracija
naelektrisanih Cestica mala i kada polje, koje one generiSu, ne perturbuje spoljasnje homogeno
elektricno polje. Medutim, sa porastom struje praznjenja raste i koncentracija naelektrisanih Cestica
odnosno, koli¢ina prostornog naelektrisanja koja nastaje usled razdvajanja elektrona od znatno
sporijih jona. Elektricno polje koje je generisano naelektrisanim Cesticama naruSava homogenost
spoljasnjeg elektricnog polja tj. spoljasnje polje je zaklonjeno.
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Slika 1.4 Strujno-naponska karakteristika i intenziteti radijalnog profila (gore) i aksijalnog profila (dole)
Taunzendovog tamnog (slabostrujnog difuznog) praznjenja snimljeni u argonu (Marié, 2006).

Preraspodela potencijala izmedu elektroda dovodi do blagog povecanja polja u oblasti ispred katode
(Phelps et al., 1993; Zivanov et al., 2000) 3to uti¢e i na povecanje energije jona koji udaraju u
katodu. Posledica ovoga je povecana efikasnost sekundarne emisije elektrona sa katode 1 smanjenje
napona praznjenja. Dodatno, sa malim poveéanjem elektri¢nog polja u zoni ispred katode dolazi do
znatnog povecanja jonizacije, usled eksponencijalnog porasta koeficijenta jonizacije sa povecanjem
jacine elektriénog polja. Ovime se kompenzuje smanjenje jonizacije u znatno Siroj oblasti, zbog
opadanja jacine polja u ostatku meduelektrodnog prostora. Tako napon potreban za odrZavanje
praznjenja opada $to se ogleda u negativnom nagibu strujno—naponske karakteristike (slika 1.4).

Jednacina koja opisuje ovaj deo strujno—naponske karakteristike se moze predstaviti u slede¢em
obliku:

V= Vb + RDI N RD <0 (19),

21 Beselove (eng. Bessel) funkcije je prvi definisao matemati¢ar Danijel Bernuli i generalizovao Fridrih Besel. One su
partikularna reSenja Beselove diferencijalne jednacine, koja predstavlja matematicki model prenosa toplote, oscilacija,
elektrostatickih polja itd. u sistemima cilindricne geometrije i imaju formu beskonacnih stepenih redova.
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1.Fenomenologija fizike gasnih praznjenja

gde je V napon praznjenja, Vb probojni napon, a veli¢ina Rp je negativna diferencijalna otpornost.
Postojanje negativne diferencijalne otpornosti je karakteristika samostalnih gasnih praznjenja na
niskim pritiscima za interval struja pre prelaska u oblast normalnog tinjavog praznjenja. Cesto se u
literaturi pojava negativne diferencijalne otpornosti u oblasti tamnog Taunzendovog praznjenja i ne
pominje, a ovaj deo Karkateristike se prikazuje pravom horizontalnom linijom. Medutim,
eksperimentalna potvda postojanja negativne diferencijalne otpornosti u oblasti tamnog praznjenja
ukazala je na potrebu da se osnovna Taunzendova teorija revidira (Petrovi¢ i Phelps, 1993; Phelps
et al., 1993; Phelps i Petrovi¢, 1999).

Petrovi¢ i Felps (Petrovi¢ i Phelps, 1993) su u svojoj reviziji Taunzendove teorije pokazali da se ceo
opseg pre prelaska u normalno tinjavo praznjenje (slabostrujno difuzno praznjenje, koje obuhvata
Taunzendovo tamno i subnormalno praznjenje) moze prikazati jedinstvenom fenomenologijom uz
izvesne izmene postojece teorije. Naime, u teoriju je bilo neophodno ukljuciti promene prostorne
raspodele elektricnog polja koje nastaju kao posledica prostornog naclektrisanja (Phelps et al.,
1993) i uvesti zavisnost koeficijenta sekundarne emisije od struje zajedno sa inkorporacijom
promene fenomenologije sekundarne emisije koja pored efekta pozitivnih jona ukljucuje 1 efekte
fotona, metastabila, brzih neutrala i rasejanih elektrona (Phelps i Petrovi¢, 1999). Prakti¢no, vise
nema potrebe uvoditi oblast subnormalnog tinjavog praznjenja, jer je fizika ista u celom opsegu
slabostrujnog praznjenja pre prelaska u rezim konstrikovanog normalnog tinjavog praznjenja. Ovo
je jednostavno oblast u kojoj, zbog porasta struje, ¢lan Rpl u jednacini (1.9) daje znac¢ajan doprinos
naponu praznjenja, $to se moze opaziti i relativno grubim eksperimentom. Shodno ovome bi
adekvatan naziv za praznjenja u oblasti negativnog nagiba strujno—naponske karakteristike bio —
slabostrujna difuzna praznjenja. U ovom rezimu se ostvaruju uslovi za fiziku rojeva uz mali
dodatni efekat prostornog naelektrisanja koji samo utic¢e na sekundarnu emisiju. Tako se ovaj rezim
moze egzaktno opisati stacionarnim Taunzendovim teorijama odnosno, eksperimentima sa rojevima
Cestica.

> NORMALNO TINJAVO PRAZNJENJE

Prelaz iz oblasti slabostrujnog difuznog u oblast normalnog tinjavog praznjenja karakterise
formiranje katodnog pada u praznjenju 1 izrazita nehomogenost elektri€énog polja, Sto je posledica
uticaja nastalog prostornog naelektrisanja. Elektri€no polje je najvece na katodi, a zatim priblizno
linearno opada. PoloZaj na kom elektricno polje dostize vrednost nula, naziva se granica katodnog
pada. Tokom formiranja katodnog pada na aksijalnim raspodelama emitovanog svetla iz praznjenja
primecuje se oblast intenzivne emisije — tzv. oblast negativnog svetljenja iz praznjenja (slike 1.3 1
1.5). Polozaj maksimuma emisije odgovara polozaju granice katodnog pada (Mari¢ et al., 2002). To
govori da je produkcija naelektrisanih Cestica najintenzivnija u oblasti u kojoj je elektri¢no polje
najnize, $to ukazuje na nehidrodinamicko ponaSanje elektrona tj. na prostornu nelokalnost ovog
rezima praznjenja.

U normalnom tinjavom rezimu dolazi do razvoja konstrikcije praznjenja — prelaz iz difuznog reZima
elektricnog praZznjenja u rezim u kome se praznjenje odvija u suZzenom kanalu, koji se polako sa
porastom struje praznjenja ponovo proSiruje sve dok ne zauzme celu povrSinu elektrode —
abnormalni rezim. Mehanizam nastanka konstrikovanog praznjenja koji ¢e ukratko biti opisan u
nastavku dali su Petrovi¢ i Felps (Petrovi¢ i Phelps, 1996, 1997; Petrovi¢ et al., 1997; Zivanov et
al., 2000).
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Slika 1.5 Strujno-naponska karakteristika i intenziteti radijalnog profila (gore) i aksijalnog profila (dole) normalnog
tinjavog praznjenja snimljeni u argonu (Mari¢, 2006).

Za objasnjenje mehanizma nastanka konstrikcija, prvo treba poc¢i od uslova homogenog elektri¢nog
polja i eksponencijalnog porasta koncentracije elektrona karakteristicnog za praznjenja na niskim
pritiscima. U ovim uslovima praznjenje je difuzno. Kada struja raste dolazi do sve znacajnijeg
uticaja prostornog naelektrisanja usled kojeg polje opada u blizini anode, a raste u blizini katode.
Ako pretpostavimo da u nekom trenutku u jednom od kanala praznjenja, na polovini rastojanja
izmedu elektroda (z = d/2), postoji koli¢ina prostornog naelektrisanja dovoljna da u potpunosti
ekranira spoljasnje elektri¢no polje, onda ¢e do kompletnog pada napona doci na jednoj polovini
meduelektrodnog rastojanja. Na osnovu izraza za napon: V = Ed, moze se videti da ¢e vrednost
ovog elektriénog polja biti dvostruko veca od vrednosti homogenog polja. Dalje, usled porasta
redukovanog elektri¢nog polja doé¢i ¢e do znatnog povecanja i koeficijenta jonizacije elektrona u
posmatranom kanalu (u ve¢em delu E/N domena jonizacioni koeficijent raste eksponencijalno sa
poljem, dakle brze nego linearno). Zahvaljuju¢i vecoj efikasnosti multiplikacije naelektrisanih
Cestica praznjenje moze nesmetano da radi 1 na dosta niZzem naponu. Ovakav kanal praZnjenja, koji
radi na nizem naponu, uslovi¢e gasenje ostalih kanala jer ¢e provesti vecu struju. Kao posledica
povecanja struje pad napona na spoljasnjem otporniku ¢e spustiti radni napon na elektrodama, §to
¢e samo kanal sa nehomogenim elektricnim poljem mo¢i da podnese dok ¢e se ostali kanali ugasiti.
Sada sva struja prolazi kroz jedan kanal.

Mehanizam nastanka konstrikcija je 1 eksperimentalno potvrden detaljnim proucavanjem vremenski
razlozenog razvoja prostorne strukture konstrikovanog praznjenja (Mari¢, 2006; Mari¢ et al., 2009).
U konstrikovanom praznjenju radijalna prostorna raspodela praznjenja je suzena i zauzima samo
deo elektrodne povrsine (slika 1.5). Daljim povecanjem jacine struje dolazi do Sirenja provodnog
kanala sve dok ne zauzme celu povrSinu elektrode. Za ovo vreme napon praznjenja ostaje priblizno
konstantan, dok se proizvodnja naelektrisanih Cestica obezbeduje radijalnim Sirenjem praznjenja pri
konstantnoj gustini struje (Skoro et al., 2008; Petrovi¢ i Phelps, 1997; Raizer, 1991). Vazno je
napomenuti da se konstrikovani mod praznjenja javlja kada postoji izrazito brz porast jonizacionog
koeficijenta sa elektriénim poljem. U intervalu visokih vrednosti elektricnog polja, odnosno
redukovanog elektricnog polja E/N, gde jonizacioni koeficijent blago raste, nema jasno izrazene
konstrikcije na prelazu iz slabostrujnog difuznog u normalno tinjavo praznjenje. Dodatno, Sirina
provodnog kanala praznjenja direktno zavisi od karakteristicne duzine difuzije — od srednjeg
slobodnog puta elektrona. Ovo je glavni razlog zaSto konstrikcija nije jasno izrazena na niskim
pritiscima gasa. Takode, u ovim uslovima je i oblast normalnog tinjavog praznjenja vrlo uska.

> ABNORMALNO TINJAVO PRAZNJENJE

Dakle, u normalnom tinjavom reZimu sa povecanjem struje praznjenje se Siri dok ne zauzme
celu povrSinu katode, nakon toga dalji rast struje je mogué¢ samo povecanjem napona. U ovoj oblasti
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1.Fenomenologija fizike gasnih praznjenja

je moguce strujno—naponsku karakteristiku aproksimirati pravom sa pozitivnim koeficijentom
pravca (usled naglog porasta struje i napona) i ova oblast odgovara abnormalnom tinjavom
praznjenju (jakostrujno difuzno praznjenje) (slike 1.3 i 1.6). PraZznjenje u abnormalnom tinjavom
rezimu ponovo postaje difuzno (slika 1.6).
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Slika 1.6 Strujno-naponska karakteristika i intenziteti radijalnog profila (gore) i aksijalnog profila (dole) abnormalnog
tinjavog prazmjenja snimljeni u argonu (Mari¢, 2006).

Za razliku od ostalih rezima praznjenja, u abnormalnom tinjavom praznjenju moze do¢i do niza
novih efekata koji odreduju njegove osobine. U ovim uslovima jakih struja, dominantan je efekat
prostornog naelektrisanja koji dovodi do smanjenja Sirine katodnog pada. Dakle, pad napona se
odvija na sve kra¢em rastojanju, dok polje na katodi postaje sve vece kako bi obezbedilo potrebnu
jonizaciju. U ovim uslovima se mogu javiti efekti sudara elektrona sa ve¢ pobudenim cesticama
gasa (stepena jonizacija), grejanje gasa, medusobni sudari pobudenih Cestica i reakcije izmedu jona
i molekula koje postaju znacajne zbog velike struje koja protice. Dodatno, ovde postaju znacajni i
efekti zagrevanja katode. Zbog proticanja struje velike jaCine dolazi do znaajnog zagrevanja
katode i do nastajanja elektrona na njenoj povrsini mehanizmom termoelektronske emisije. Proces
termoelektronske emisije je veoma efikasan u produkciji elektrona i moze da dovede do pada
napona praznjenja, usled koga se na prelazu iz abnormalnog tinjavog u lu¢no praZnjenje ponovo
javlja negativna diferencijalna otpornost (odnosno dolazi do nagle promene rezima u uslovima u
kojima je nemoguce obezbediti stabilan rad na opadajucoj naponskoj karakteristici).

1.3.2 ZAKONI SLICNOSTI (SKALIRANJA)

Naelektrisane Cestice stvaraju prostorno naelektrisanje koje utie na raspodelu elektri¢nog
polja i dolazi do formiranja katodnog pada. DuZina katodnog pada se skracuje sa porastom struje
praznjenja. Na nastajanje naelektrisanih Cestica, a samim tim i na elektri¢no polje, pored osnovnih,
utice Citav niz procesa kao $to su ekscitacija i jonizacija atoma u sudarima sa teSkim Cesticama,
procesi stepenaste ekscitacije 1 jonizacije, sudari ekscitovanih Cestica, rekombinacija elektrona i
jona i efekti grejanja gasa i elektroda. Sa porastom struje ovi procesi postaju sve znacajniji, pa je
potrebno pronac¢i nacine za identifikaciju uslova gde se ukljucuje jos neki proces. To je moguce
uraditi uz pomo¢ zakona skaliranja (sli¢nosti), ¢ija osnova lezi na definisanju parametara koji su
nepromenljivi (invarijantni) 1 mogu se koristiti za opisivanje identi¢nih osobina u razliitim
praznjenjima. Felps je dao ideju za izvodenje zakona skaliranja, koje ¢e ovde biti prikazano,
koristeci aproksimaciju lokalnog polja ili fluidni model kretanja elektrona i jona (Phelps, 2001) koji
je u velikoj meri specifikacija i generalizacija teorije razvijene u radu Felpsa i saradnika (Phelps et
al., 1993).
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1.Fenomenologija fizike gasnih praznjenja

Potrebno je krenuti od jednaCina kontinuiteta za fluks elektrona (jednaCina (1.10)) i fluks
pojedinac¢nog jona (jednacina (1.11)) (Phelps i Petrovi¢, 1999), gde su zanemareni efekti jonizacije
nastali sudarima teskih Cestica sa atomima gasa ili sa katodom:

dr,

E = aeiFe + aiiFi + aaiI‘a (110):
dr,
E = —aeiFe - aiiFi - aaiI‘a (111)1

gde su a,;, a;; i @y; prostorni jonizacioni koeficijenti za jonizaciju atoma argona elektronima,
jonima i brzim atomima, respektivno, a z predstavlja rastojanje od katode. Gornje jednacine su
pojednostavljene uvodenjem bezdimenzionog rastojanja p =z/d, gde je d-—rastojanje izmedu
elektroda, a z —rastojanje od katode. U ravnoteZznom stanju diferencijalna jednadina za fluks
elektrona I'e(z) normalizovana sa ukupnim fluksom Cestica I't ili je(p) = I'e(z)/T't , se moze napisati
kao:

dje (,0) dej .
i (W) Ndj.(p) (1.12),

gde je aei prostorni ili Taunzendov koeficijent jonizacije atoma elektronima, a N je koncentracija
Cestica. U slucaju kada vazi aproksimacija lokalnog polja mozZe se uzeti da redukovani koeficijent
jonizacije aei/N zavisi jedino od redukovanog elektri¢nog polja E/N (Druyvesteyn i Penning, 1940).
Dodatno, fluks pozitivnih jona opada sa povecanjem rastojanja od katode, odnosno ako se pogleda
sa pozicije anode fluks raste kao posledica jonizacije atoma brzim elektronima kako se povecaa
rastojanje od nje. Jednac¢ina za normalizovani fluks jona ji(p) = T'i(z)/Tt je data u slede¢em obliku:

%:_(@

2, =~ () Ndie(®) (113),

i smatra se da su distribucija energije jona i drift brzina odredene lokalnim elektricnim poljem E/N.
Granicni uslovi koji vaze za ove jednacine su takvi da je

- ha katOdije(O) = _Viji(o) + Jeo
- naanodi j;(1) =0, pajej.(1) = 1.

Pretpostavlja se da su energije jona, pa samim tim i yi na katodi, odredene ja¢inom redukovanog
elektricnog polja E/N na katodi. Efekti reflektovanih elektrona sa anode i pojava obrnutog polja
(eng. field reversal) usled toka pozitivnih jona ka anodi su zanemareni. Uzima se da je pocetni fluks
elektrona jeo dobijen delovanjem spoljasnjeg izvora. U okviru veli¢ina i1 jeo sadrzana je parcijalna
verovatnoca gubljenja elektrona (eng. fractional escape probability) koja zavisi od vrednosti
redukovanog elektricnog polja E/N na katodi (Druyvesteyn i Penning, 1940; Francis, 1956; Phelps
1 Petrovi¢, 1999). Dodatno, u opStem slucaju yi zavisi od energije jona i redukovanog elektricnog
polja E/N na katodi (Phelps i Petrovi¢ Z, 1999). U sluc¢aju prostorno uniformnog elektri¢nog polja,
za dovoljno male gustine naelektrisanih Cestica, gornje jednac¢ine mogu posluziti za predvidanje
proboja. Na osnovu gore datih jednacina moze se videti da porast struje i uslov za proboj zavise
jedino od E/N i Nd odnosno, ako postoji promena u temperaturi gasa, od E/po i pod. Alternativno se
mogu koristiti promenljive V,, = E/N X Nd i Nd (ili pod) kao u Pasenovom zakonu za proboj, gde
je pritisak po normalizovan na temperaturu T = 273 K (Druyvesteyn i Penning, 1940).

Kada je re¢ o veéim strujama i veéim gustinama naelektrisanih Cestica u katodnom padu kod
abnormalnog tinjavog praznjenja, potrebno je uzeti u obzir elektricna polja koja su posledica
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postojanja prostornog naelektrisanja, a koja su opisana Poasonovom jedna¢inom??. Ova jednadina
za napon V(p) normalizovan na napon praznjenja Vg, v(p) = V(2)/V4, gde je z rastojanje od katode,
daje:

d?v(p)  U/NHWD*[ jilp)  Jelp)
dp? Va€o wi(E/N)  w.(E/N)

(1.14),

gde su wi i we drift brzine jona i elektrona koje su funkcije jedino od lokalnog redukovanog
elektricnog polja E/N. Takode, Ji predstavlja ukupnu gustinu struje, a eo je dielektri¢éna konstanta
Jje(p)
we(E/N)
zanemariti. Dobijeni odnos izmedu gradijenta elektri¢nog polja na katodi i koncentracije pozitivnih
jona ekvivalentan je odnosu izmedu struje pozitivnih jona i njihove drift brzine na katodi, i dobro
opisuje vecéinu situacija u kojima se javlja katodni pad. Lokalno redukovano elektri¢no polje E/N,
koje odreduje vrednosti ai/N, we | wi, se moze napisati kao:

(permitivnost) vakuuma. Elektronski ¢lan ( ) u gornjoj jednacini se u vecini slu¢ajeva moze

E_ _Ya dy, (1.15)
N Nd dp '

Pod pretpostavkom da se jaCina elektricnog polja linearno menja duz rastojanja koje je jednako
duzini katodnog pada dc tj. E(z) = 2(Va/dc)(1-z/dc), dobija se odnos izmedu gustine struje na katodi i
napona katodnog pada. Zanemarivanjem gustine elektrona u blizini katode tj. usvajanjem
pretpostavke da ih u ovoj oblasti nema, na osnovu jednacine (1.14) dobija se:

Je/p§ = 2€0Vaw;(1 + )/ (pod.)? (1.16)

Jednagine (1.12)-(1.16) daju resenja koja su izrazena preko parametara skaliranja E/N, J/N 2 i Nd.
Ako se zanemari grejanje gasa, parametri skaliranja su E/po, Ji/po® i Npo, jer je po normalizovan na
T =273 K. Do istih rezultata je doSao 1 Fransis (Francis, 1956) koriste¢i se pri tom, mnogo duzim 1
opStijim pristupom u opisivanju transporta i sudara elektrona i jona. U oba sluc¢aja dobijeni zakoni
skaliranja direktno zavise od izabranog modela, tj. od pretpostavki i primenjenih aproksimacija.
Veli¢ina E/N odnosno E/po se moze povezati sa energijom koju elektron dobije izmedu sudara, Nd
0dnosno pod je povezana sa brojem sudara Gestica u gasu, dok je j/N 2 tj. j/p? (jd 2) vezana za gustinu
naelektrisanja u prostoru.

Dodavanje efekata vezanih za kinetiku 1 procese indukovane teSkim cesticama (Phelps 1 Petrovié,
1999) kao §to su jonizacija brzim jonima i atomima 1 produkcija elektrona na katodi brzim atomima,
ne menja zakone skaliranja. Medutim, ukljucivanje procesa kao S§to su elektron—jonska
rekombinacija 1 jonizacija ekscitovanih (pobudenih) atoma namece uvodenje dodatnih parametara
skaliranja, kao Sto je kvadrat gustine struje (Phelps, 2001). Modeli koji opisuju katodni pad u
abnormalnom tinjavom praznjenju (Phelps et al, 1999; Hartman et al, 2000; Donko, 2000) uzimaju
u obzir i ukljucuju promene u prinosu sekundarnih elektrona po jonu i sa energijom jona, koje se
javljaju na svim energijama u slu¢aju realnih metalnih katoda (neociS¢ene povrsine) i na visokim
energijama > 300 eV za ,,Ciste” metalne katode (Phelps i Petrovi¢, 1999). Ovi modeli su pokazali da
ukljucivanje ovih efekata ne naruSava i ne menja zakone skaliranja. Treba napomenuti da su
Stefanovi¢ 1 Petrovi¢ (Stefanovi¢ i Petrovi¢; 1997) definisali skaliranje negativne diferencijalne

22 Siméon Denis Poisson, 1781-1840, francuski matemati¢ar, inZenjer i fizi¢ar, dao poznatu generalizaciju Laplasove
diferencijalne jednacine drugog reda za potencijal, poznatu pod nazivom Poasonova jednacina.
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otpornosti u domenu slabostrujnog difuznog praznjenja i1 proverili je eksperimentalno, Sto
predstavlja prvi korak ka uvodenju reprezentacije efekata prostornog naelektrisanja.

1.4 MODELI PRAZNJENJA U GASOVIMA NA NISKOM PRITISKU

Istrazivacka aktivnost na polju plazma fizike i plazma hemije sa fokusom ne samo na
fundamentalna istrazivanja ve¢ i na industrijske primene je poslednjih par godina, moze se reci,
dozivela eksponencijalni rast. To je pre svega posledica Sirokog polja primena gasnih praznjenja od
izvora svetlosti, lasera, plazma displeja, preko poluprovodnicke industrije, tehnologije materijala,
analiticke hemije, biotehnologije i zastite zivotne sredine (Bogaerts et al., 2002, Petrovi¢ et al.,
2010). Dalji napredak, usavrsavanje i proSirenje oblasti primena zahteva bolji uvid u procese koji se
odvijaju u plazmi.

Kako su plazma sistemi jako kompleksni za njihovu potpunu karakterizaciju neophodni su i dobri
eksperimenti i verifikovani numericki modeli. Najcesce koriS¢ene numeri¢ke simulacione tehnike u
modelovanju plazme ukljucuju fluidne, kineticke i1 hibridne modele. Ovi simulacioni modeli se
medusobno znacajno razlikuju u pogledu uslova, prednosti i ograni¢enja vazenja. Ovde ¢e biti
opisani neki od savremenih pristupa u modelovanju neravnoteznih gasnih praznjenja, koji su bitni
za razumevanje fenomenologije i osnovnih procesa u praznjenjima proucavanim u ovom radu.

Elementarni podaci dobijeni iz eksperimenata sa rojevima i osnovne transportne jednacine pruzaju
osnovu za modelovanje niskoteperaturnih neravnoteznih plazmi (Makabe i1 Petrovi¢, 2006; Kushner,
2009; Samukawa et al., 2012; Petrovi¢ et al., 2017). Roj (engl. swarm) se definise kao ansambl
naelektrisanih Cestica koje se slobodno krec¢u (nezavisno jedne od drugih) kroz pozadinski gas,
dobijajuéi energiju od spoljasnjeg elektricnog polja i gubeci je samo u sudarima sa neutralnim
atomima i molekulima gasa. Takode vaZzi pretpostavka da su efekti prostornog naelektrisanja
zanemarljivi. Ako praznjenje radi u slabostrujnom limitu moze se posmatrati kao roj naelektrisanih
Cestica u neutralnom gasu. Za opisivanje ponasanja roja Cestica koje se kre¢u kroz pozadinski gas
koriste se transportni parametri — brzina drifta, koeficijent difuzije, koeficijent jonizacije,
karakteristicna energija. Ove transportne parametre je moguce izracunati ako znamo funkciju
raspodele energije elektrona (engl. Electron Energy Distribution Function — EEDF) za datu
vrednost redukovanog elektri¢nog polja (E/N).

Svorm ili model roja (engl. swarm model) predstavlja model baziran na Boltzmanovoj jednacini
(Dujko et al., 2008; White i Robson, 2011; Robson, 2006), Monte Karlo simulaciji (engl. Monte
Carlo simulation — MCS) (Stojanovi¢ i Petrovi¢, 1998; Raspopovi¢ et al., 1999; Ristivojevic i
Petrovi¢, 2012) ili na pojednostavljenim jedna¢inama kao $to je to u teoriji prenosa impulsa (engl.
Momentum Transfer Theory — MTT) (Robson, 1986; Vrhovac i Petrovi¢, 1996; White et al., 2012;
Jovanovi¢ et al., 2004). Za sve navedene modele postoje uslovi u kojima svaki od njih predstavlja
odgovarajuci izbor u modelovanju plazme. Neki od potrebnih uslova su da je:

» jonizovani gas sa malom gustinom naelektrisanja

» praznjenje koje radi u uslovima pre samog proboja kada je za multiplikaciju elektrona
neophodno postojanje spoljasnjeg polja, ali ne dolazi do uspostavljanja samoodrzivog rezima

» proboj u pocetnoj fazi i pri prelasku u samoodrzivi rezim u kome se Cestice mogu posmatrati
kao roj (engl. swarm)

> gasni dielektrik

> trap sa gasom (npr. Pening—Malmberg—Surko trap za pozitrone)
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» detektor elementarnih Cestica sa relativno malim stepenom jonizacije (npr. Vilsonova komora,
Gajgerov brojac), drift komora, detektor sa otpornickim plocama — RPC detektori (engl.
Resistive Plate Chambers detectors)

» slabostrujno difuzno praznjenje (Taunzendovo praznjenje) koje radi u slabostrujnom limitu
(nema efekata prostornog naelektrisanja), ¢ak i u uslovima kada se javljaju efekti prostornog
naelektrisanja oni se unose kao perturbacija u model roja (Phelps et al.,1993; Petrovi¢ et al.,
1997; Zivanov et al., 2000)

> afterglows (naknadno praznjenje) nakon nestanka spolja$njeg polja, odnosno nakon nestanka
ambipolarnog polja

U proucavanju proboja, praznjenje postaje samoodrzivo kada proizvodnja naelektrisanih Cestica
premasi gubitke, odnosno kada je brzina jonizacije Vi ve¢a od brzine rekombinacije Vart (engl.
attachment), drugim re¢ima kada je efektivni koeficijent multiplikacije (Vi-Vatt) nula (u slucaju
Taunzendovih koeficijenata (@« —n) = 0). Zapravo multiplikacija treba da bude veca od nule kako
bi kompenzovala i gubitke zavisne od geometrije. Taunzendov model (Taunzendova teorija)
proboja se bazira na lavinama indukovanim elektronima u sprezi sa sekundarnom emisijom tj.
nastankom novih elektrona na povrSini katode usled udara jona. Dodatno, osnovne pretpostavke
Taunzendove teorije su da je polje izmedu elektroda homogeno i da su iskljucivo joni odgovorni za
sekundarnu emisiju elektrona sa katode. Medutim, ispostavilo se da pored jona znacajnu ulogu u
sekundarnoj emisiji imaju fotoni na malim vrednostima E/N, brzi neutrali na visokim vrednostima
E/N i metastabili na svim vrednostima E/N. Dakle, u Taunzendovu teoriju je bilo neophodno
ukljuciti efekte prostornog naelektrisanja i sve moguce mehanizme za dobijanje sekundarnih
elektrona kako bi se objasnile osobine slabostrujnih praznjenja na niskim pritiscima.

MODEL FELPS - PETROVIC (Phelps i Petrovié¢, 1999)

Ovaj model, koji je u sustini tip svorm modela (model roja), daje proSirenje Taunzendove teorije
slabostrujnih praznjenja na niskim pritiscima u slucaju koeficijenta sekundarne emisije. Naime, on
pored jona u procese sekundare emisije elektrona ukljucuje vise vrsta Cestica, kao $to su fotoni, brzi
neutrali 1 metastabili. Model pokazuje da vrednost koeficijenta sekundarne emisije znacajno zavisi
od vrednosti redukovanog elektri¢nog polja E/N i od stanja katode tj. uslova na njenoj povrsini. U
eksperimentima koeficijent sekundarne emisije elektrona y se moze meriti na dva nacina:

1. bombardovanjem katodne povr§ine monoenergijskim snopovima Cestica razlicitih vrsta —
tehnika binarnih sudara

2. eksperiment sa rojevima — Taunzendova tehnika (koeficijent sekundarne emisije elektrona
se ra¢una na osnovu vrednosti probojnog napona na fiksnim vrednostima proizvoda pritiska
1 meduelektrodnog rastojanja)

Za odredivanje koeficijenta y prvo su koriS¢eni eksperimenti sa rojevima koji su dali obimnu bazu
podataka, ali ovako dobijeni rezultati se nisu slagali sa rezultatima dobijenim u binarnim sudarima u
vakuumu. Jedan od razloga neslaganja rezultata binarnih eksperimenata sa rezultatima dobijenim
Taunzendovom tehnikom jeste taj §to je veéina autora uzimala u obzir samo sekundarnu emisiju
indukovanu jonima. Dodatno objasnjenje za neslaganje rezultata se moze na¢i u nepoznavanju
uslova na samoj povrsini katode i dominantnih procesa koji dovode do sekundarne emisije. Tehnika
binarnih sudara je pokazala da postoji razlika u rezultatima dobijenim bombardovanjem ,,éistih” i
,heocis¢enih” katodnih povrSina. ,.Ciste” katodne povrsine su najces¢e dobijane na dva nacina:
zagrevanjem povrSine katode do temperature od 2000 K u uslovima dobrog vakuuma ili skidanjem
(spaterovanjem) katodnog povrSinskog sloja bombardovanjem jonima. S druge strane, ,,neociS¢ene”
katodne povrSine predstavljaju metalne povrSine koje su tretirane standardnim hemijskim 1
mehanic¢kim tehnikama i potom izloZene laboratorijskim uslovima radi dodatne kontaminacije.
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Felps i Petrovi¢ radije koriste termin tretirane i netretirane elektrode, jer nije jasno da li se
tretmanom povrsina Cisti ili se samo obezbeduje da je preostali sloj na povrSini stabilniji u odnosu
na sekundarnu emisiju.

Nastajanje sekundarnih elektrona u praznjenju je posledica slede¢ih osnovnih procesa: elektronske
emisije sa povrSine katode indukovane pozitivnim jonima, brzim neutralima, fotonima i
metastabilima; sudarne jonizacije elektronima koji su reflektovani sa anode; sudarne jonizacije
brzim jonima i elektronima koji su nastali u ranijim lavinama i fotojonizacije gasa fotonima
nastalim u ranijim lavinama. Model Felps—Petrovi¢ je analiti¢ki aproksimativni model koji opisuje
transport elektrona, Ar" jona, brzih Ar atoma, metastabila i fotona u prostorno homogenom
elektricnom polju u praznjenju u argonu. KoriS¢enjem ovog modela mogu se dobiti vrednosti
koeficijenta y (efektivne vrednosti), koncentracije pojedinih vrsta Cestica i uvid u povezanost
procesa sekundarne emisije sa vrednoS¢u redukovanog elektricnog polja. Rezultati dobijeni
primenom ovog modela:

1) omogucavaju poredenje eksperimentalnih podataka sa proracunatim vrednostima
koeficijenta y u kojima su ukljuéeni svi relevantni procesi

1) prikazuju prostorno razlozene flukseve i koncentracije pojedinih ¢estica

[11)  ilustruju zavisnost pojedinacnih procesa sekundarne emisije elektrona od vrednosti
redukovanog elektri¢nog polja

IV)  ukazuju na relativan znacaj razli¢itih procesa proizvodnje sekundarnih elektrona

Model se zasniva na slede¢im pretpostavkama:

a) gustina fluksa elektrona koji napustaju katodu data je sa:

Fe(O) = ﬁes [yiri(o) + inFiZ(O) + )/ara(o) + ymrm(o) + )/phrph(o)] (1):

gde su I, Tig, T'a, I'm i I'pn procenjene vrednosti flukseva gustina elektrona Ar* jona, Ar2* jona, brzih
Ar atoma, Ar metastabila i fotona na katodi (z = 0); fes predstavlja gubitak elektrona emitovanih sa
katode u gas, a yii2amph su odgovaraju¢i koeficijenti sekundarne emisije indukovane gore
navedenim Cesticama. Vazno je napomenuti da uslov za proboj i odrZanje slabostrujnog praznjenja
podrazumeva da je suma flukseva elektrona koji su nastali u raznim procesima na katodi jednaka
fluksu elektrona koji napustaju katodu;

b) fluksevi elektrona, jona i brzih atoma su dati slede¢im diferencijalnim jednacinama:

dr,
o = Feile tauli + aqle (2),
dr;
Fri =il — a;l; — agly 3),
dr,
E = _actri + (aaa +ag +ag + aam)ra (4):

gde aei, aii 1 aai predstavljaju prostorne jonizacione koeficijente za jonizaciju argonovih atoma
elektronima, Ar* jonima i brzim Ar atomima, tim redom, dok SU act, Gaa, Gar i Gam Prostorni
reakcioni koeficijenti za: simetrican prenos naelektrisanja, sudare u kojima dolazi do gubitka
energije i sudare u kojima dolazi do ekscitacije rezonantnog i metastabilnog stanja, respektivno.
Pretpostavka je da brzi argonovi atomi nastaju u simetri¢nim sudarima sa prenosom naelektrisanja
(engl. charge transfer collisions) izmedu Ar* jona i Ar atoma i da potom, tako nastali brzi atomi Ar
imaju istu energiju i pravac kretanja kao i Ar* joni. Ove jednacine se reSavaju analiti¢ki primenom
Laplasove transformacije (Phelps i Petrovié, 1999);
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c) procesi gubitaka (npr. elektron—jonska rekombinacija) i nastajanja elektrona (npr. u
sudarima elektrona i pobudenih atoma) su zanemarljivi za opseg slabih struja. Takode, zbog
slabih struja zanemaren je 1 uticaj prostornog naelektrisanja na homogeno elektri¢no polje;

d) u modelu je zanemareno nastajanje Ar2" jona u sudarima tri Cestice, kao i njihova
disocijacija u sudarima sa Ar atomima. Ovakvo pojednostavljivanje u modelu je opravdano

samo ukoliko vrednosti redukovanog elektri¢nog polja E/N nisu previse male (nisu manje od
100 Td);

e) radijalni gubici svih vrsta Cestica su zanemareni u ovom jednodimenzionalnom modelu.

Rezultati modela se mogu svrstati u dve grupe: rezultati za ,,Ciste” 1 rezultati za ,neociS¢ene”
katodne povrsine. Kao §to je gore reCeno, model omogucava raunanje koeficijenta y za flukseve
razli¢itih pojedinac¢nih vrsta Cestica na osnovu kojih je moguce dobiti efektivni koeficijent
sekundarne emisije elektrona yefr .

Rezultati za ,Ciste” katodne povrSine Ako se razmatraju tzv. grani¢ni sluCajevi zavisnosti
efektivnog koeficijenta sekundarne emisije et od redukovanog elektricnog polja E/N, to
podrazumeva da pojedinacne cCestice ili fotoni proizvode sve sekundarne elektrone neophodne za
proboj ili odrZzavanje praznjenja (slika 1.6). Puna linija na slici predstavlja vrednosti yert kada su
ukljuceni svi procesi indukovanja sekundarne emisije elektrona. Isprekidana linijja oznacava
izraCunate vrednosti koeficijenta yert u slucaju kada je vrednost yi = 0.07, dok su svi ostali preseci za
sudare teSkih Cestica i prinosi sekundarnih elektrona izjednaceni sa nulom. Ova kriva odstupa od
pretpostavljene (merene u binarnom eksperimentu) vrednosti yi (yi = 0.07) za opseg redukovanog
elektricnog polja E/N <1000 Td usled efekta rasejanja elektrona po oslobadanju sa katode
(povratna difuzija). Dugo, isprekidana kriva predstavlja vrednost koeficijenta ye kada je u model
ukljucena samo sekundarna emisija indukovana fotonima. Model pokazuje da su fotoelektri¢ni
procesi dominantni u delu gde je E/N < 50 Td.
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Slika 1.6 Efektivni koeficijent sekundarne emisije et za ,,Ciste” katodne povrsine za razlicite granicne uslove: yi—
emisija sa katode indukovana Ar* jonima bez ekscitacije ili jonizacije teskim Cesticama,; ya—emisija sa katode
indukovana brzim Ar atomima bez ekscitacije ili jonizacije teSkim Cesticama; jonizacija samo teskim Cesticama — bez
produkcije elektrona na katodi; yon — emisija sa katode indukovana VUV fotonima uz ekscitaciju rezonantnih atoma
tesSkim Cesticama; ym — emisija sa katode indukovana Ar metastabilima uz ekscitaciju metastabila teskim Cesticama i SVi
procesi — sve emisije sa katode i procesi ekscitacije i jonizacije teskim Cesticama (Phelps i Petrovié, 1999).

S druge strane, na visokim vrednostima E/N efektivni koeficijent sekundarne emisije, kao i probojni
naponi, su odredeni emisijom indukovanom procesima jonizacije teSkim cCesticama, pre nego
proizvodnjom sekundarnih elektrona na katodi. U slu¢aju procesa sekundarne emisije indukovanih
iskljucivo brzim atomima ya i metastabilima ym vrednosti za yert SU male. Treba napomenuti da slika
1.6 pokazuje koji su procesi u produkciji sekundarnih elektrona dominantni u odredenim opsezima
vrednosti redukovanog elektricnog polja, ali ona ipak ne daje uvid u doprinose razli¢itih procesa
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proizvodnje elektrona na katodi. Ovi doprinosi su prikazani na slici 1.7 gde krive predstavljaju
doprinose razli€itih procesa indukovanih pojedina¢nim cesticama. U oblasti vrednosti redukovanog
elektriénog polja E/N > 60 Td dominantan izvor elektrona na katodi predstavljaju Ar* joni. Sto se
ti¢e rezonantnih fotona oni su glavni izvor elektrona neophodnih za proboj na vrednostima E/N oko
40 Td. Na nizim vrednostima E/N (< 40 Td) emisija indukovana nerezonantnim VUV fotonima je
dominantna.
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Slika 1.7 Izracunati parcijalni doprinosi razlicitih procesa u proizvodnji elektrona na katodi za Ar, za ,,Ciste” povrsine
u uslovima proboja (Phelps i Petrovié, 1999).

Kako je poznato da je jonizacija teSkim Cesticama vrlo znacajna na visokim E/N, treba voditi racuna
1 ne tumaciti pogresno krive sa slike 1.7 koje odgovaraju procesima indukovanim metastabilima 1
brzim atomima, a koje ovde pokazuju da je proizvodnja sekundarnih elektrona udarom jona u
katodu dominantan proces na visokim energijama redukovanog elektri¢nog polja.

Rezultati za ,,neociS¢ene” katodne povrsine Takode i u slucaju ,,neocis¢enih” katodnih povrsina
razmatrani su grani¢ni slucajevi zavisnosti efektivnog koeficijenta sekundarne emisije yefr od
redukovanog elektri¢nog polja E/N (slika 1.8). Tackasta linija y; predstavlja vrednosti za yert koje su
izraCunate tako Sto su podaci dobijeni iz binarnih eksperimenata sa ,,neo¢iS¢enim” povrSinama za
Ar* jone prvo fitovani, a zatim usrednjeni po raspodeli energija Ar* jona.
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Slika 1.8 Efektivni koeficijenti sekundarne emisije elektrona po upadnom jonu s izracunati na osnovu modela Felps-
Petrovi¢ (Phelps i Petrovi¢, 1999) za ,,neociséene” katodne povrsine sa granicnim uslovima kao u slucaju ,,Cistih”
povrsina: % 1 ya emisija indukovana respektivno Ar* jonima i Ar atomima bez ekscitacije ili jonizacije teSkim Cesticama;
jonizacija samo te$kim Cesticama — iskljucuje produkciju elektrona na katodi; jn — emisija indukovana VUV fotonima
uz ekscitaciju rezonantnih atoma teskim Cesticama, SVi Procesi — racunati koriséenjem razlicitih aproksimacija za jp .
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Poredenjem ove krive i krive yi za ,,Ciste” povrSine (isprekidana linija sa slike 1.6) uocava se da su
vrednosti za yeff za ,,neociS¢ene” povrsine dosta nize u oblasti E/N <10 kTd. Kriva ya daje
izraCunate vrednosti et u slucaju kada je prinos brzih atoma Ar jednak vrednostima dobijenim
fitovanjem podataka za brze Ar atome iz binarnih eksperimenata.

Brzi porast vrednosti efektivnog koeficijenta yest usled uticaja brzih Ar atoma, u odnosu na uticaj
jona, na visokim E/N je posledica velike proizvodnje brzih atoma usled prenosa naelektrisanja u
sudarima izmedu Ar" jona i Ar atoma. Na osnovu rezultata dobijenih u binarnim eksperimentima
primeceno je da su brzi atomi Ar, za razliku od ,,Cistih” povrSina, dosta efikasniji u slucaju
,heoCis¢enih” povrina. Procesi jonizacije teSkim &esticama (Ar® jonima i brzim Ar atomima)
postaje znacajan izvor sekundarnih elektrona na vrlo visokim vrednostima redukovanog elektricnog
polja. U ovim uslovima, kada je doprinos jonizacije teSkim cesticama jako veliki, tesko je iz
podataka za proboj, odrediti prinose sekundarnih elektrona dobijenih udarima jona i brzih atoma u
katodu. Sto se ti¢e doprinosa sekundarne emisije indukovane fotonima ona je sli¢na kao i kod &istih
povrsina, s tim §to je na vis§im vrednostima E/N za neo¢is¢ene povrsine ypn veée usled nize vrednosti

i

Na slici 1.9 prikazani su relativni doprinosi razlicitih procesa proizvodnje sekundarnih elektrona na
katodi. Na vrednostima E/N ve¢im od 400 Td, joni i brzi atomi predstavljaju dominantne izvore
elektrona na povrsini katode. Rezonantni fotoni proizvode vecinu elektrona neophodnih za proboj
za vrednosti redukovanog elektricnog polja izmedu 40 i 1000 Td. Dok na nizim vrednostima E/N
dominantni izvor elektrona predstavljaju nerezonantni fotoni koje emituju ekscitovani Ar, molekuli
nastali od rezonantnih Ar atoma.
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Slika 1.9 Izracunati parcijalni doprinosi razlicitih procesa u proizvodnji elektrona na katodi za Ar za ,,neociséene”
povrsine u uslovima proboja (Phelps i Petrovié¢, 1999).

Poredenjem rezultata modela i razli¢itih binarnih eksperimenata na ,,neocis¢enim” katodnim
povr$inama (slika 1.10) moze se zakljuciti da je model adekvatan. Dodatno, uslovi na katodi koji se
stvaraju u toku rada realnih praZnjenja odgovaraju uslovima binarnih eksperimenata sa
,heociS¢enim” katodama. S druge strane, rezultati binarnih eksperimenata sa ,,Cistim” katodama
nisu primenjivi u modelovanju laboratorijskih praznjenja, zbog znaajne razlike u prinosu
sekundarnih elektrona. Takode, u eksperimentima se javlja problem nepreciznog odredivanja
jonizacionog koeficijenta i koeficijenta sekundarne emisije elektrona u oblastima malih vrednosti
redukovanog elektri¢nog polja, Sto dovodi do toga da se pojedini rezultati razlikuju 1 za red veliCine.
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Slika 1.10 Efektivni koeficijenti sekundarne emisije elektrona po upadnom jonu, za razlicite neociséene katodne
povrsine. Oznake: simboli — predstavljaju efektivni koeficijenti sekundarne emisije elektrona po upadnom jonu, za
razlicite neociséene katodne povrsine; linije - predstavijaju yest izracunat na osnovu modela Felps-Petrovié¢ (Phelps i
Petrovié, 1999): puna i isprekidana linija - svi procesi sekundarne emisije na povrsini katode i u gasnoj fazi sa
razlicitim doprinosima ypn , Crta-tacka: proracun sa konstantnom vrednoscéu za y = 0.07.

MODEL FELPS - PETROVIC — JELENKOVIC (Phelps, Petrovi¢ i Jelenkovié¢, 1993)

Ovo je model slabostrujnog difuznog praZnjenja koji se bazira na ¢injenici da u toku praznjenja
dolazi do narusavanja homogenosti spoljasnjeg elektricnog polja, usled stvaranja i akumulacije
prostornog naelektrisanja. Naime, postojanje prostornog naelektrisanja perturbuje spoljasnje
elektricno polje i dovodi do porasta vrednosti elektricnog polja u blizini katode, dok u ostatku
meduelektrodnog prostora polje opada. Dakle na ovaj nacin model uvodi modifikaciju Taunzendove
teorije koja se bazira na pretpostavci o homogenosti polja. Dodatno, porast elektricnog polja u
blizini katode uzrokuje porast koeficijenta jonizacije, a samim tim i povecanu efikasnost procesa
sekundarne emisije tj. pove¢anu multiplikaciju elektrona. Model uvodi dve pretpostavke: 1)
prostorna raspodela naelektrisanja je takva da je perturbacija spoljasnjeg polja mala i 2) koeficijenti
a 1y su lokalno odredeni — koeficijent jonizacije je odreden vrednoscu lokalnog polja (prostorna
raspodela elektrona ima eksponencijalni oblik), dok je koeficijent sekundarne emisije odreden
poljem na katodi. Model Felps—Petrovi¢—Jelenkovi¢ obuhvata fenomenoloski i fizi¢ki model.

Fenomenoloski model fizickim veli¢inama pridruzuje parametre efektivnog elektricnog kola
praznjenja i primenjuje se za opis vremenske zavisnosti struje 1 napona praznjenja u prelaznom
rezimu. Ovim modelom je moguce opisati fenomene priguSenih i samostalnih oscilacija struje 1
napona 1 predvideti vrednosti parametara praZnjenja i elektricnog kola, koje odreduju granice za
nastanak samostalnih oscilacija. Glavna ideja ovog modela je da se koeficijent sekundarne emisije
elektrona moZze predstaviti kao linerana funkcija struje i napona:

Y=Yt kyV + k1 (5),

gde je yp tzv. ,,potencijalno izbacivanje” elektrona, kv predstavlja ,kineticko izbacivanje” elektrona
tj. opisuje zavisnost efektivnog y od redukovanog elektricnog polja E/N, a ki opisuje zavisnost
raspodele elektricnog polja u meduelektrodnoj oblasti od prostornog naelektrisanja tj. zavisnost
koeficijenta sekundarne emisije od lokalnog polja ispred katode koje je modifikovano prostornim
naelektrisanjem pri promeni intenziteta struje. Upravo strujna zavisnost koeficijenta sekundarne
emisije predstavlja sustinu fizickih mehanizama posmatranih pojava. Takode, model uvodi 1
pretpostavku da su vremena u kojima se deSavaju znacajne promene u elektricnom polju duga u
poredenju sa vremenima preleta (T) jona 1 elektrona. ReSavanjem sistema diferencijalnih jednacina
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(Phelps, Petrovi¢ i Jelenkovi¢, 1993) za promenu struje i napona za kolo praznjenja, koriS¢enjem
raznih aproksimacija, mogu se dobiti izrazi za ugaonu ucestanost w i faktor prigusenja k oscilacija:

Iss ag/av
w? = RC T (Rs + R + Rp) (6),
ag
1 ISS /aV
= =2 R R 7
k 2R5C+2 T (Rm + Rp) (),

gde su Rs serijski otpor u kolu, Rm otpornik koji sluzi za merenje struje praznjenja, C ukupna
parazitna kapacitivnost u kolu, T vreme preleta jona, Iss stacionarna vrednost struje (engl. steady
state current), g je faktor umnozavanja (multiplikacije) elektrona i Rp je negativna diferencijalna
otpornost. Izrazi se odnose na grani¢ni slu¢aj kada lss—0 i w?>>k?. Takode, moZe se videti da neée
do¢i od pojave prigusenih oscilacija (faktor prigusenja k je pozitivan) ako je zadovoljen uslov
|Rp| < R,,. Negativna diferencijalna otpornost se moze dobiti iz sledeceg izraza:

ki

Rp=———— 8),
P Yss 0g/0V ®

gde je yss vrednost koeficijenta y koja odgovara probojnom naponu Vy. Iz izraza se vidi da je
negativna diferencijalna otpornost upravo posledica strujne zavisnosti koeficijenta sekundarne
emisije elektrona.

S druge strane, u fizickom modelu se makroskopski parametri praznjenja dovode u vezu sa
transportnim koeficijentima: jonizacionim koeficijentom « i koeficijentom sekundarne emisije y.
Ovaj model daje raspodelu elektricnog polja, promenu vrednosti elektricnog polja na katodi i
odgovaraju¢u promenu napona.

U slucaju meduelektrodne oblasti jasno je da je jacina elektricnog polja u njoj odredena i
spoljaSnjim izvorom napona i naelektrisanim cesticama koje se formiraju u toku praZnjenja.
Formiranje novih naelektrisanja zavisi od veli¢ina koje su funkcije jacine elektri¢nog polja, pa se s
toga problem odredivanja raspodele elektricnog polja svodi na problem reSavanja samousaglasenog
polja primenom perturbacionog metoda, pod uslovom da su struje male (slabe struje) i da je
prostorno naelektrisanje malo. Dakle, odredivanje raspodela naelektrisanja u polju pomocu
perturbacionog metoda podrazumeva da se one mogu izracunati koriS¢enjem jednacina koje vaze za
uniformno (homogeno) elektricno polje (polaze¢i od gustine elektrona i jona u homogenom
elektricnom polju).

Komponenta elektri¢nog polja koja je posledica prisustva prostornog naelektrisanja moze se dobiti
polaze¢i od jednodimenzione Poasonove jednaine. Dodatno, kako je promena napona na
elektrodama direktna posledica promene jacine elektricnog polja, moze se do¢i do izraza za
normalizovanu negativnu diferencijalnu otpornost Ry  koja zavisi od promene koeficijenta
sekundarne emisije elektrona na katodi, Sto je posledica promene koeficijenta jonizacije usled
postojanja prostornog naelektrisanja. Koriste¢i izraze za negativnu diferencijalnu otpornost
(fenomenoloski model) 1 za normalizovanu negativnu diferencijalnu otpornost (fizicki model) moze
se izracunati vrednost koeficijenta ki koji daje strujnu zavisnost koeficijenta sekundarne emisije y.
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1.5 PRAZNJENJA Ul U KONTAKTU SA TECNOSTIMA I NJIHOVIM
PARAMA

Zadnjih par godina postoji trend porasta interesovanja za plazme koje nastaju u parama
teCnosti, na granici gas—tecnost i u samoj tecnosti. Fokus proucavanja interakcije plazme sa
teCnostima se prosSirio na razna polja primene, ukljuujuc¢i elektricne prekidace (Martin, 1996),
analiticku hemiju (Webb i Hieftje, 2009; Smoluch et al., 2016), zastitu Zivotne sredine (tretman
voda i dezinfekcija) (Foster et al., 2012), sintezu materijala (nanocestice) (Mariotti et al., 2012),
obradu materijala (uklanjanje fotorezista, funkcionalizacija polimera, plazma-poliranje) (Ishijima et
al., 2013; Friedrich et al., 2008), hemijsku sintezu (H202, Hz) (Bruggeman i Locke, 2013),
sterilizaciju 1 medicinske primene (zaceljivanje rana indukovano plazmom, ablacija tkiva,
koagulacija, litotripsija) (Sato et al., 1996; Fridman et al., 2008). Trenutno je najvece interesovanje
naucnika usmereno na istrazivanja vezana za plazme koje nastaju u vodi i organskim te¢nostima,
prvenstveno alkoholima.

Voda je jedan od najrasprostranjenijih molekula u svemiru, prisutna je u atmosferama planeta i
satelita, na kometama i pri formiranju zvezda. U Solarnom sistemu je detektovana u atmosferama
Marsa, Venere, Merkura, Jupitera, Neptuna i Urana, kao i u atmosferi patuljaste planete Ceres, gde
je pored vodene pare detektovano i prisustvo leda (Tereszchuk et al., 2002; Bernath, 2002).
Praznjenja u vodenoj pari su veoma interesantna sa strane problema dekontaminacije i kontrole
zagadenja, kao i u vidu alata za razli¢ite modifikacije povrSina, recimo za povecanje otpornosti na
koroziju (Suzuki et al., 2006), aktivaciju polimera (Steen et al., 2001; Steen et al., 2002; Weikart i
Yasuda, 2000), izvora UV zracenja (Oh et al., 2009) i sterilizaciju (uni$tavanje mikroorganizama)
(Hayashi et al., 2008). Front istrazivanja interakcije plazmi i vode i posebno praznjenja u vodi
prikazan je detaljno u radu Brugemana i saradnika (Bruggeman et al., 2016).

Pored istraZivanja praznjenja u vodi, u ZiZi interesovanja su 1 prou¢avanja praznjenja u organskim
tecnostima, koja su takode interesantna sa aspekta primena. Tu se na prvom mestu izdvajaju
praznjenja u alkoholima. Ona svoju primenu mogu naci u industriji goriva, za proizvodnju
vodonika, koji se smatra gorivom buducnosti (biogoriva, PEMFC gorive ¢elije — engl. Polymer
Electrolyte Membrane Fuel Cell) (Petitpas et al., 2007; Sekine et al., 2004), u nanotehnologiji za
brz rast nanografena (Hagino et al., 2012) i dobijanje ugljeni¢nih nanotuba visoke ¢isto¢e (Suda et
al., 2009; Maruyama et al., 2002; Matsushima et al., 2013), u biomedicini (Pua¢ et al., 2015),
kontroli zagadenja, za razvoj razli¢itih detektora Cestica i senzora (Fonte et al., 2010). Sve ove
primene koriste neravnoteZne plazme koje rade, kako na niskom tako i atmosferskom pritisku, bilo
u tecnosti ili gasu/pari. Raznovrsnost ovih plazmi kao i Siroki dijapazon njihovih primena sa sobom
je doneo pitanja koja zahtevaju multidisciplinarni pristup problemima. Iako su prva istrazivanja
vezana za plazme unutar 1 u kontaktu sa te€nostima zapoceta pre viSe od jednog veka, joS nije
postignuto puno razumevanje fizickih 1 hemijskih procesa u ovim plazmama. Glavna problematika
kod ovih neravnoteznih plazmi je kontrola i stabilizacija rezima rada, jer je u pitanju neravnotezni
sistem koji se realizuje 1 u gasu i u teCnosti. U sluCajevima kada je jedna od elektroda te¢nost
imamo elektrodu koja se deformiSe i isparava u isto vreme. Ovo doprinosi dodatnoj sloZenosti
problema u poredenju sa relativno inertnim metalnim elektrodama koje se koriste kod
nearvnoteznih plazmi u gasovima. Klju¢ni izazovi u ovoj oblasti, a ujedno i neki od glavnih uzroka
za trenutno ograni¢en osnovni uvid u fiziku ovih plazmi, su nedovoljno poznavanje transportnih
procesa, hemije, dostupnost (ili nedostatak) elementarnih podataka o brzinama reakcija i sudarnim
presecima, kao 1 mali broj dijagnostickih metoda koje se primenjuju.

PraZnjenja unutar te¢nosti i u kontaktu sa njima se mogu svrstati u tri grupe (slika 1.12): a)
praznjenja u te¢noj fazi; b) praZnjenja u gasnoj fazi iznad povrSine tec¢nosti, ukljucujuci i slucaj
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kada je bar jedna od elektroda te¢nost; i na kraju c) praznjenja u viSefaznom okruzenju — praznjenja
u mehuri¢ima u te¢nostima (Bruggeman i Locke, 2013).

VN

VN ‘
impuls protok I

gasa e’
L sss— | ™ e

VN

. impuls
a) b) ¢)

Slika 1.12 Tipovi praznjenja unutar i u kontaktu sa tecnostima, VN — visoki napon (Bruggeman i Leys, 2009).

Zajednicko kod poslednja dva tipa praznjenja (slika 1.12b) i 1.12c)) jeste to Sto se u oba slucaja
praznjenje odvija u gasovitoj fazi tj. gasnoj smesi para koje nastaju isparavanjem tecnosti. Prema
tome, ova dva tipa praznjenja su u sustini predstavnici neravnoteznih praznjenja u parama te¢nosti
ili u smesama gasova koje sadrze pare te¢nosti. Cak i u te¢noj fazi 1.12c) se pod uticajem jakog
elektri¢nog polja 1 usled grejanja gasa prvo formiraju mehuriéi pare, a zatim do proboja dolazi u
mehuri¢u; dok se direktan proboj u tecnoj fazi moze ostvariti samo primenom izuzetno brzog i
visokog naponskog impulsa. Shodno tome, prvi korak u ispitivanju slozenih sistema praznjenja u
tecnostima treba da bude ispitivanje neravnoteznih gasnih praznjenja u Sirokom opsegu parametara
praznjenja, Sto je bila 1 osnovna ideja ove disertacije. Postoje¢i eksperimetalni podaci o
praznjenjima u parama alkohola i vodenoj pari, koji se odnose na proboj, su nepotpuni i prili¢no
zastareli (Prasad i Craggs, 1960; Hackam, 1971). S druge strane, u dostupnim bazama radova,
koliko je nama poznato, nema rezultata merenja strujno-naponskih (V-1) karakteristika
jednosmernih praznjenja. Sa aspekta modelovanja, svi ovi podaci su neophodni za uvid u osnovne
procese koji se deSavaju u neravnoteznom praznjenju.

Uz pomo¢ eksperimenta kori§¢enog u ovom radu mogucéa su sistematska merenja napona proboja i
elektriénih karakteristika praZznjenja u gasu, u kontrolisanim uslovima. Pazljiva 1 dobro definisana
merenja u oblasti tamnog Taunzendovog praznjenja (engl. Townsend discharge) omogucavaju
detaljnu analizu uticaja razli¢itih mehanizama sekundarne proizvodnje elektrona u proboju i u
odrZavanju samostalnih praznjenja (Phelps i Petrovi¢, 1999; Petrovi¢ i Phelps, 1993; , Petrovié 1
Phelps, 1996; Petrovi¢ i Phelps, 1997). Takode, ovakvi eksperimenti omogucavaju razumevanje
osnovnih procesa u gasu i mehanizama sekundarne emisije kako u slabostrujnim tako i u
jakostrujnim neravnoteznim praznjenjima. Na kraju, poznavanje ovih procesa u jednostavnoj
planparalelnoj geometriji elektroda i u uslovima tinjavog praznjenja, kao najjednostavnijeg rezima,
omoguci¢e da dobijene rezultate proSirimo 1 na geometriju i na uslove praZznjenja u mnogo
sloZenijim sistemima koji se koriste u raznim primenama.

Navedeni modeli se odnose pre svega na slabostrujni limit kojim su se bavili naSi eksperimenti.
Naravno postoji i niz modela koji opisuju praznjenja vecih gustina naelektrisanja kao $to su fluidni
modeli, PIC (eng. Particle In Cell) modeli i globalni modeli. Mi nemamo prostora da se bavimo
prikazom ovih modela, iako oni imaju veliku korist od podataka koji se dobijaju u nasem
eksperimentu i u slicnim eksperimentima.
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2. EKSPERIMENT

Ovaj rad je posveCen proucavanju proboja, elektricnih 1 emisionih osobina neravnoteznog
praznjenja u parama tecnosti na niskim pritiscima i na razli¢itim meduelektrodnim rastojanjima.
Eksperimenti u kojima se proucavaju gasna praznjenja na niskom pritisku pred istrazivace
postavljaju niz problema vezanih za obezbedivanje stabilnih uslova, pouzdanosti i reproducibilnosti
rezultata merenja. Kao primer naveS¢emo radove nadene u literaturi u kojima su izucavana
praznjenja za najjednostavniju, plan-paralelnu geometriju elektroda. Rezultati merenja probojnog
napona i strujno—naponskih karakteristika se mogu drasti¢no razlikovati (§to se moze videti i na
primeru rezultata dobijenih za merenja u argonu: Menes, 1959; Klyarfel'd et al., 1966; Stefanovic¢ i
Petrovi¢, 1997; Auday et al.,1998; Phelps i Petrovi¢, 1999; Donkd, 1999; Phelps, 2001). Navedene
razlike su, u prvom redu, posledica razli¢itog stanja katodne povrSine tj. razliitih vrednosti
koeficijenata sekundarne emisije elektrona sa povrSine katode (Phelps 1 Petrovi¢, 1999; Phelps,
2001), jer je upravo glavni mehanizam formiranja i odrzavanja jednosmernih praznjenja na niskom
pritisku sekundarna emisija elektrona sa povrSine katode.

Iz ovog razloga je izuzetno vazno ostvariti stabilne uslove na povrsini katode tokom celog perioda
merenja, Sto ¢e omoguditi dobijanje pouzdanih i reproducibilnih rezultata merenja. Dakle,
neophodno je da se nagomilavanje necistofa i zagrevanje gasa i katodne povrSine tokom rada
praznjenja svedu na najmanju mogucéu meru. Poseban problem predstavljaju praznjenja u
ugljovodoni¢nim jedinjenjima zbog moguceg formiranja polimera, u vidu tankih slojeva (tankih
filmova) ili Cestica prasine na povrSinama ili u gasnoj fazi (Stefanovi¢ et al., 2006). Osnovne
merene veli¢ine u ovakvim eksperimentima su pre svega probojni napon, koji se u funkciji
proizvoda pritiska i rastojanja izmedu elektroda predstavlja kao graficki oblik Pasenovog zakona.
Potom tu je strujno—naponska karakteristika koja otkriva najviSe raznih fizickih procesa, poput rada
u homogenom polju, prelaska na rad u nehomogenom polju pomocu formiranja zone povecanog
prostornog naelektrisanja, formiranje pa nestanak konstrikcije zone praZnjenja i prelazak na
termalnu emisiju sa katode pri tranziciji iz tinjavog u lu¢no praznjenje. Na ova merenja se
nadovezuju i merenja zona i osobina indukovanih i samostalnih oscilacija, efektivne negativne
diferencijalne otpornosti, prostorne raspodele emisije kao indikacije anatomije praznjenja i mnoga
druga merenja.

Pojave konstrikovanog praznjenja 1 oscilacija u struji 1 naponu unose dodatne nestabilnosti u rad
praznjenja i otezavaju merenja probojnih napona, strujno—naponskih karakteristika i prostornih
raspodela intenziteta emisije. Sto se ti¢e samih uslova na katodi, rad sa neravnoteznim praznjenjima
na niskom pritisku na veéim strujama (u normalnom i abnormalnom rezimu tinjavog praZnjenja)
moze dovesti do rasprSivanja deponovanih neéistoCa na katodi, rasprSivanja i1 redukcije
hemisorbovanih oksida i drugih jedinjenja sa povrSine katode, pa ¢ak i rasprSivanja katodnog
materijala u praZznjenje, usled bombardovanja povrSine katode Cesticama velikih energija. Usled
bombardovanja moZe do¢i i do lokalnog zagrevanja povrsine katode koja uti¢e na gustinu gasa u
blizini, pa i na E/N (E-elektricno polje a N—gustina Cestica gasa) u kojem se ubrzavaju joni ka
katodi.

Treba imati na umu da na pouzdanost, kvalitet i reproducibilnost eksperimentalnih rezultata veoma
utiCu 1 parametri spoljasnjeg elektricnog kola — otpornost, kapacitivnost, kvalitet veza izmedu
elemenata aparature itd. Na primer, pri snimanju vremenskog razvoja strukture praznjenja potrebno
je detaljno analizirati odziv elektri¢nog kola na prelazna stanja u impulsnom rezimu rada, odrediti
parazitivnu kapacitivnost kola (sistema), izmeriti 1 eliminisati vremena kaSnjenja u razliitim
elementima kola 1 njihovim vezama 1 na taj nalin obezbediti kvalitetna i ispravna merenja
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naponskih i strujnih signala, kako bi se dobile pouzdane fizicke veli¢ine koje su osnova za
modelovanje i opis samih praznjenja.

Laboratorija za gasnu elektroniku Instituta za fiziku u Beogradu je ve¢ dugi niz godina prepoznata u
svetu po rezultatima rada na prou¢avanju proboja i neravnoteznih praznjenja u gasovima. Razvijene
su tehnike merenja probojnih napona, strujno—naponskih karakteristika, prostorno i vremenski
razloZene strukture praznjenja koje daju dobro definisane, pouzdane i reproducibilne rezultate. Ovi
rezultati su, pre svega zbog svoje pouzdanosti i precizne definicije mogli da budu osnov za detaljnu
reviziju postojece Taunzendove teorije 1 za objasnjenje fenomena kao $to su konstrikcije 1 oscilacije
u neravnoteznim gasnim praznjenjima (Petrovi¢ 1 Phelps, 1993; 1996; 1997; Phelps i Petrovi¢,
1999: Mari¢, 2003; Mari¢, 2006; Zivanov, 2000; Stefanovié, 1998). Medutim, rad sa tecnostima,
odnosno parama tecnosti na niskim pritiscima zahteva prilagodavanje i proSirenje postojeceg
eksperimentalnog uredaja (Skoro, 2012). U ovom radu, u domenu konstrukcije aparature i tehnike
merenja, postavljeni su sledeci ciljevi:

e provera i prilagodenje postojec¢ih eksperimentalnih tehnika radu sa tecnostima,
odnosno sa parama tecnosti

e obezbedivanje stabilnih uslova, pouzdanosti i reproducibilnosti rezultata merenja

e nadogradnja eksperimentalnog uredaja za spektralno razlozena merenja prostorne
strukture praznjenja

e prilagodenje eksperimentalnog uredaja za merenja u oblasti pritisaka ve¢ih od
pritiska pare

Ovaj deo daje detaljan opis koriS¢ene merne aparature, tehnike merenja, zajedno sa primerima gore
pomenutih problema koji se mogu javiti u eksperimentalnom radu sa neravnoteznim gasnim
praznjenjima, kao i opis primenjenih metoda i tehnika kojima su uspeSno prevazideni. Bazicna
postavka eksperimenta je ista kao i ona Opisana u disertacijama dr Dragane Mari¢ (2006) i dr Nikole
Skora (2012) sa tom razlikom §to je ovde eksperimentalni uredaj nadograden kako bi se uspesno
sprovela spektralno razloZena merenja prostorne strukture praznjenja.
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2.1 OPIS EKSPERIMENTALNE APARATURE

Eksperimentalna aparatura koja je koriS¢ena za merenja u ovom radu se sastoji iz slede¢ih
delova:

1) vakuumskog sistema,

2) komore za praznjenje,

3) sistema za elektri¢nu pobudu praznjenja i
4) sistema za detekciju signala.

2.1.1 VAKUUMSKI SISTEM

Vakuumski sistem (slika 2.1) koji je koris¢en za vakuumiranje komore ¢ine sledec¢i delovi:

— vakuumske pumpe (mehanicka i turbo—molekularna),

— vakuumska merila,

— komora za praznjenje,

— ventili za regulaciju protoka i pritiska gasa,

— kapacitivni merac pritiska,

— sigurnosni i reducir ventil na boci sa komprimovanim gasom,

— boca sa komprimovanim gasom u ovom slu¢aju sa vodonikom 1
— epruveta sa uzorkom tecnosti.

) (10)
(12)| A/ %]
Boca sa
MKS baratron gasom
(1) e (13)
Komora (6) m m
(8) )
Epruveta sa
) ©) uzorkom (14)
Turbo—molekularna .;
pumpa (2) f
| 3 Mehanicka pumpa

Slika 2.1. Sema vakuumskog sistema : (1) i (2) — sistem vakuumskih pumpi, (3)—(5) — jonizaciono merilo pritiska sa
kontrolerom, (6) — komora za praznjenje, (7)—(9) — iglicasti ventili, (10) — sigurnosni i reducir ventil na boci sa
komprimovanim gasom, (11) i (12) — kapacitivno merilo pritiska sa kontrolerom, (13) — boca sa komprimovanim gasom
i (14) — epruveta sa uzorkom tecnosti

Sistem vakuumskih pumpi se sastoji iz: (1) mehanicke pumpe (Pffeifer, DUO 20M) 1 (2) turbo—
molekularne pumpe (Leybold-Heraeus, Turbovac 450). Mehani¢ka pumpa sluzi da obezbedi pred-
vakuum reda 107 Torr koji je neophodan za pravilan rad turbo—-molekularne pumpe. Ovakav
vakuumski sistem obezbeduje vakuum reda veli¢ine od 10® do 107 Torr. Kontrola vakuuma na
ulazu u mehani¢ku pumpu (3) i1 na ulazu u turbo-molekularnu pumpu (4) je omogucena upotrebom
jonizacionih merila sa ,,vru¢om katodom” — BALZERS, tip IMR 110 i tip IMR 125 respektivno.
Merila su povezana sa kontrolerom (5) — BALZERS, tip IMG 060B. Za merenje pritiska u komori
za praznjenje koristi se kapacitivni manometar MKS Baratron 122AAX-00100AB. Pomoc¢u ventila
(8) sa finim podeSavanjem (iglicasti ventil) kontroliSe se protok i pritisak gasa koji se dovodi u
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komoru (sistem). KoriS¢ena vakuumska instalacija omogucava prikljuivanje nekoliko boca sa
komprimovanim gasom. Za merenja sa parama te¢nosti postavljena je vakuumska grana sa posebno
adaptiranom epruvetom (14), u koju se sipa uzorak ispitivane tecnosti. Iglicasti ventil (9) sluzi za
kontrolu protoka i pritiska pare u sistemu.

Pre svakog merenja i upusStanja radnog gasa/pare u komoru za praznjenje, vrsi se vakuumiranje
sistema dok se ne postigne vakuum od 107 Torr, §to je preduslov za obezbedivanje odgovarajuée
Cistoce gasa/pare. Medutim, gumeni prstenovi za zaptivanje komore i sastavnih delova vakuumskog
sistema, nisu u stanju da potpuno sprece postepeni ulazak vazduha iz atmosfere u vakuumski sistem
tokom duzeg vremena rada, Sto pored kontaminacije radnog gasa za posledicu ima i nepovoljan
uticaj na stanje katodne povrSine (stvaranje oksidnog sloja) i na karakteristike samog praznjenja.
Zato se tokom merenja igli¢astim ventilima (7) i (8) odrzava mali i konstantan protok gasa/pare u
sistemu, koji ne utie na osobine praznjenja, ali omogucava kontinuirano uklanjanje necisto¢a. Na
ovaj nacin je obezbedena i odrzana potrebna Cistoca gasa/pare tokom duzih perioda merenja.

2.1.2 KOMORA ZA PRAZNJENJE

U eksperimentalnim merenjima su koriS¢ene dve komore za praZnjenje: ,,standardna*
komora (za praznjenja centimetarskih dimenzija) sa paralelnim elektrodama i ,,mikro* komora (za
praznjenja mikrometarskih dimenzija). Komore su osmiSljene i konstrukcijski izvedene tako da
obezbeduju:

— ostvarivanje dovoljno visokog vakuuma — prisustvo neéistoca u sistemu svedeno na
najmanju mogucéu meru,

— stabilan rad praznjenja u proto¢nom rezimu gasa — protok ne uti¢e na praznjenje i
izbegnuto je nagomilavanje necistoca u komori u toku merenja,

— sprecavanje proboja 1 paljenja praznjenja u prostoru iza elektroda — omogucen
stabilan rad praznjenja na niZim pritiscima (levo od minimuma na Pasenovoj krivoj)

— stabilne uslove na povrsini katode tokom duZeg perioda rada praznjenja

— visok stepen paralelnosti elektroda

Prva komora omogucava snimanje i aksijalnih 1 radijalnih raspodela emisije iz praznjenja, dok je
kod komore za mikrometarska praznjenja moguce snimati samo radijalne raspodele emisije.

Komora za praznjenja centimetarskih dimenzija je prikazana na slikama 2.2 1 2.3, a ¢ine je plan-
paralelni elektrodni sistem, konstrukcijski delovi za uévri¢ivanje elektroda i delovi za povezivanje
sa vakuumskim sistemom.

Slika 2.2 Komora za praznjenja centimetarskih dimenzija

Elektrodni sistem je sastavljen iz dve paralelne elektrode, kruznog oblika Ciji je precnik 5.4 cm.
Rastojanje izmedu elektroda moZe da se menja od 0.5 do 3.1 cm. Elektrodni sistem je smeSten
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unutar cilindra od kvarcnog stakla (slika 2.3, oznaka 8) koji sluzi da spreé¢i formiranje praznjenja ka
metalnim delovima kucista.

Bakarna katoda (slika 2.3, oznaka 5) je od metalnog kuciSta odvojena teflonskim prstenovima (slika
2.3, oznaka 7) koji sluZze za podeSavanje rastojanja izmedu elektroda, ali i kao izolacija ku¢ista od
visokog napona. Dodatno, ovi prstenovi sluze kao veza za bo¢ne konstrukcione elemente (slika 2.3,
oznaka 2) 1 obezbeduju dobru paralelnost elektroda.
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Slika 2.3 Sematski prikaz poprecnog preseka komore za praznjenja centimetarskih dimenzija. Oznaceni delovi komore:
1-cilindar od kvarcnog stakla, 2-konstrukcioni elementi, 3-uvodnik za vakuum, 4-uvodnik radnog gasa, 5-katoda, 6-
anoda, 7-teflonski prstenovi, 8-cilindar od kvarcnog stakla, 9-visokonaponski uvodnik, 10-staklena cev, 11-bakarni
navoj, 12-spoj staklo metal, 13-gumeni prstenovi za zaptivanje.

Katoda je napajana elektroda na koju se dovodi visoki (negativan) napon. Elektri¢ni kontakt izmedu
katode i izvora visokog napona obezbeduje visokonaponski uvodnik (slika 2.3, oznaka 9). Uvodnik
se preko bakarnog navoja (slika 2.3, oznaka 11) spaja sa katodom $to obezbeduje dobar elektri¢ni
kontakt. Kako bi se onemogucio elektriéni proboj ka metalnim delovima kuciSta, uvodnik je
smeSten unutar staklene cevi (slika 2.3, oznaka 10) koja naleZze na bakarni navoj, i na taj nacin
obezbeduje potrebnu elektricnu izolaciju. Gumeni prstenovi (slika 2.3, oznaka 13) koji se nalaze
izmedu staklene cevi i metalnog dela kucista komore obezbeduju zaptivanje komore.

Anoda (slika 2.3, oznaka 6) je kvarcna ravna ploca kruznog oblika, na koju je deponovan tanak,
transparentan, provodni sloj platine, tako da omoguéava (boc¢no- end on) snimanje radijalnih
raspodela emitovanog zrafenja iz praznjenja. Naneseni film je dovoljne debljine da omoguci
prolazak svetlosti emitovane iz praznjenja (transparentnost >30%), a da pri tom zadrzi dobre
elektroprovodne osobine (otpornost < 100 Q). Anoda je preko metalnog zida komore (slika 2.3,
oznaka 2) uzemljena — nalazi se na nultom potencijalu. Konstrukcioni elementi (slika 2.3, oznaka 2)
koji se nalaze na bo¢nim stranama komore, su izradeni od aluminijuma i sluZe za u¢vrs¢ivanje 1
spajanje komore za praZnjenje sa ostatkom vakuumskog sistema (slika 2.3, oznake 3 1 4). Spoljni
cilindar (slika 2.3, oznaka 1) je izraden od kvarcnog stakla ¢ime je omoguceno snimanje raspodela
emitovanog zracenja duz ose komore.

Komora za praznjenja mikrometarskih dimenzija je prikazana na slici 2.4. U okviru ovog rada,
mikropraznjenja su proucavana kako bi se analizirao uticaj formiranja kapljica na proboj — na
pritiscima ve¢im od pritiska pare. Da bi se spreila pojava strimera koja je bila neizbezna u
centimetarskim dimenzijama (pri ve¢im vrednostima parametra pd), bilo je neophodno smanjiti
dimenzije praZnjenja. Zahvaljuju¢i zakonima skaliranja, na ovaj nacin je bilo moguce ostvariti
proboj na veéim pritiscima u oblasti Pasenovog minimuma (Petrovi¢ et al., 2008) Osnovna
postavka i tehnika merenja su opisani u doktorskoj disertaciji dr Nikole Skora (Skoro, 2012), a u
okviru ovog rada je eksperiment prilagoden radu sa parama te¢nosti. Komora je osmisljena tako da
se potpuno onemoguci proboj izvan meduelektrodnog prostora, §to je posebno vazno u levoj grani
Pasenove krive (Mari¢ et al., 2012). Svi konstrukcioni delovi su izradeni od dielektri¢nih materijala.
Elektrode su kruznog poprecnog preseka i medusobno su odvojene dielektrikom u obliku prstena
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koji ujedno ograni¢ava zapreminu u kojoj se realizuje praznjenje. Meduelektrodno rastojanje moze
kontinualno da se menja. Kudiste za elektrode (slika 2.4, oznaka 3) je napravljeno od teflona i
istovremeno sprecava proboj oko i iza elektroda, obezbeduje paralelnost elektroda i fiksira
elektrodni sistem. Efektivni prec¢nik elektroda koji je izlozen praznjenju je 2 mm.

b)

2) (5)
/( )/

b
N

@) N6 @)

c)

Slika 2.4 Komora za praznjenja mikrometarskih dimenzija: a) fotografija komore; b) crtez komore i c) poprecni presek
komore sa oznacenim konstrukcijskim delovima: (1) — katoda od nerdajuceg celika; (2) — transparentna anoda; (3) —
kuciste za elektrode; (4) — visokonaponski uvodnici; (5) — prsten za ucvrséivanje anode; (6) — metalni kontakt—prsten;
(7) — spoljni cilindar od pleksiglasa; (8) — prsten za ucvriéivanje kuéista za elektrode; (9) — providni poklopac komore i
(10) — uvodnik za vezu sa vakuumskim sistemom.

Katoda od nerdaju¢eg celika (slika 2.4, oznaka 1) je postavljena u centralni deo kuciSta za
elektrode, a sa visokonaponskim uvodnikom (slika 2.4, oznaka 4) je u kontaktu preko metalne
osnove. Anoda (slika 2.4, oznaka 2) je od stakla sa tankim, provodnim i transparentnim slojem
indijum-oksida (ITO sloj) (engl. Indium Tin Oxide), ¢ija je otpornost 20 = 5 Q, debljina sloja je 400
— 700 nm, dok je transparentnost > 70%. Preko prstena za uc¢vrs¢ivanje (slika 2.4, oznaka 5), anoda
je u kontaktu sa metalnim prstenom (slika 2.4, oznaka 6) koji je povezan sa visokonaponskim
uvodnikom.

Na kucistu sa elektrodama se nalaze Zljebovi koji olakSavaju vakuumiranje i dovodenje radnog
gasa. Elektrodni sistem i kuciSte su smeSteni unutar spoljnog cilindra od pleksiglasa (slika 2.4,
oznaka 7) 1 ucvrSceni teflonskim prstenom (slika 2.4, oznaka 8). Spoljni cilindar komore za
praznjenje je sa prednje strane zatvoren providnim poklopcem (slika 2.4, oznaka 9) na kome se
nalazi gumeni zaptivaC. Ovakav dizajn komore za praZnjenje dozvoljava snimanje radijalnih
raspodela intenziteta zracenja iz praznjenja. Na suprotnoj strani cilindra (zadnja strana) nalazi se
otvor za povezivanje sa vakuumskim sistemom (slika 24, oznaka 10). Svi otvori na spoljnom
cilindru imaju gumene zaptivace ¢ija je funkcija da obezbede ostvarivanje visokog vakuuma u
komori, odnosno da spre¢e ucurivanje vazduha iz atmosfere u unutrasnjost komore za praznjenje.

2.1.3 SISTEM ZA ELEKTRICNU POBUDU PRAZNJENJA

U ovom radu koriséen je identiCan sistem za elektrinu pobudu praznjenja kao i u
doktorskim disertacijama dr Mari¢ (2006) i dr Skora (2012). Sistem obezbeduje stabilan rad
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praznjenja u jednosmernom slabostrujnom rezimu, a rad na ve¢im strujama je omogucéen primenom
dodatnog kratkog (< 5 ms) naponskog impulsa na elektrode. Primenom kratkog naponskog impulsa
izbegnuto je kondicioniranje povrsine katode i zagrevanje u rezimu jakih struja. Sema elektri¢nog
kola za pobudu praznjenja, kao i njegovi osnovni elementi prikazani su na slici 2.5.

katoda
10kQ 300

v -

15V »_» TMQ anoda

L MOSFET R

Slika 2.5 Sema elektricnog kola za pobudu praznjenja

Osnovni elementi koji ¢ine elektri¢no kolo su:

¢ izvori visokog napona V1 i V2
¢ prekidacko kolo (MOSFET)
¢ sistem otpornika Ro, Rs i Rm
¢ Kkondenzator C =1 puF

¢ komora za praznjenje

Kao izvor DC napona za proboj i slabostrujni rezim praznjenja, kori$éen je visokonaponski napajac
V1 (BERTAN, tip 230-10R) koji ima naponsku i strujnu regulaciju do 10 kV, odnosno 1.5 mA.
Naponski impulsi su dobijeni kori$¢enjem visokonaponskog izvora V.. Pri tome je za finu
regulaciju napona (korak od 1 -2 V) do 40 V (strujna regulacija do 3 A), koriséen izvor HP, tip
6265B, dok je za vece vrednosti napona — naponska regulacija do 3 kV, strujna regulacija do 5 mA
— koris¢en BERTAN, tip 230-03R.

MOSFET tranzistor, sistem odgovaraju¢ih otpornika i generator impulsa ¢ine prekidacko kolo
sistema. Generator impulsa (TEKTRONIX, tip PG 507) sluzi da obezbedi impulse Cetvrtastog
oblika, amplitude 15V i promenljive duzine trajanja, koji prevode MOSFET tranzistor iz
neprovodnog u provodno stanje. Kondenzator C (1 uF) sluzi za sprezanje praznjenja i naponskih
impulsa i za postizanje konstantne vrednosti napona u generisanom impulsu.

Otpornik Ro odreduje konstantnu struju praznjenja, a kako su u pitanju male struje reda veli¢ine
~1 pA, potrebno je da njegova vrednost bude velika (koriS¢en je otpornik vrednosti 3 MQ).
Intenzitet struje praznjenja u impulsu (radna tacka) se podesava pomocu otpornika Rs — u radu su
koris¢eni otpori od 15 MQ, 10 MQ, 1.2 MQ, 560 kQ 250 kQ, 150 kQ 1 20 kQ. Tako su dobijene
struje praznjenja u intervalu vrednosti od nekoliko mikroampera do nekoliko miliampera. Struja
praznjenja je odredena padom napona na otporniku Rm 1 u merenjima su koriS¢ene vrednosti
otpornika od 10 kQ, 100 kQ, 500 kQ, 1 MQ i 10 MQ.

2.1.4 SISTEM ZA DETEKCIJU SIGNALA

Sistem za detekciju (i optickog i elektricnog) signala (slika 2.6) Cine sledeci elementi:

= digitalni memorijski osciloskop
=  sonde za merenje napona
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Slika 2.6 Blok Sema sistema za detekciju signala: 1 — digitalni memorijski osciloskop; 2 i 3 — naponske sonde; 4 —
kompjuter (PC); 5 — ICCD kamera i 6 — spektrograf. Isprekidanom linijom je uokviren sistem za elektricno napajanje.

Digitalni memorijski osciloskop (slika 2.6, oznaka 1) — Keysight Technologies tip DSO9104A —
omogucava merenje, snimanje i memorisanje signala u opsegu do 1 GHz, sa brzinom uzorkovanja
(engl. sample rate) od 20 GSa/s. Povezivanje sa kompjuterom je omoguceno koris¢enjem
standardnog USB i1 LAN interfejsa $to dozvoljava prenos snimljenih vremenskih signala struje i
napona u .csv formatu i njihovu dalju obradu u programskom paketu ORIGIN.

Visokonaponska sonda (slika 2.6, oznaka 2) — Tektronix tip P6915 — sluzi za merenje napona na
katodi. Sonda ima ulaznu otpornost od 100 MQ, koja je znatno veéa od vrednosti svih ostalih
otpornosti u elektricnom kolu, pa se stoga struja kroz sondu moze zanemariti. Maksimalna
dozvoljena vrednost ulaznog napona iznosi 20 kV, za maksimalnu dozvoljenu ucestanost signala
100 kHz.

Naponska sonda (slika 2.6, oznaka 3) — Tektronix tip P6106A — meri napon na otporniku Rm iz koga
dobijamo struju praznjenja. Ulazna otpornost ove sonde je 10 MQ pa i ovde moZemo zanemariti
struju koja protice kroz sondu kada je Rm <<10 MQ. Za merenje struje vecih intenziteta koriS¢ena je
naponska sonda Agilent, tip 10076A kod koje je ulazna otpornost 66.7 MQ.

ICCD kamera (slika 2.6, oznaka 5)— Andor, tip iStar DH720-18U-03 (slika 2.7) — je koriS¢ena za
snimanje raspodela emitovane emisije iz praznjenja. Kamera ima sledece tehnicke karakteristike:

rezolucija — 1024 x 256 piksela

veliCina slike — 18 X 6.7 mm

efektivna veliCina piksela (veli¢ina elementa slike) — 26 um

opseg talasnih duzina koji moze da se detektuje i snimi — od 180 do 850 nm
maksimalna kvantna efikasnost ICCD fotokatode — 18%

minimalno vreme ekspozicije — 2 ns

brzina ucitavanja signala na kontrolersku karticu — 32 us po pikselu.
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Slika 2.7 ICCD kamera Andor, iStar DH720-18U-03 (levo) i kamera sa montiranim objektivom Nikkor Lens 50 mm
f/1.4D (desno).

Kamera ima ugraden pojacavac svetlosti (engl. image intensifier) koji moze visestruko pojacati
intenzitet upadnog svetla, sa vrlo kratkim vremenom odziva (< 2 ns). Pored pojacavaca svetlosti,
kamera sadrzi i digitalni generator kasnjenja (engl. Digital Delay Generator — DDG) impulsnog
signala koji pruza moguc¢nost sinhronizacije snimanja kamere sa osciloskopom 1 elektricnim kolom
za pobudu praznjenja.

U eksperimentu je za snimanje koris¢en fotografski objektiv Nikkor 50 mm (Nikkor Lens 50 mm
f/1.4D) sa staklenom optikom, tako da nije bilo moguce snimati emisiju zracenja ¢ije su talasne
duzine manje od 400 nm.

Veza sa raCunarom je ostvarena preko odgovarajuce kontrolerske kartice, a uz pomo¢ softvera
ANDOR SOLIS omoguéeno je upravljanje na¢inom snimanja, podeSavanje vremenskih parametara
snimanja i dalja obrada dobijenih podataka. Dobijeni podaci se dalje obraduju pomocéu posebno
napisane skripte u programskom paketu MATLAB i zatim, kao ASCII fajlovi, eksportuju u
programski paket ORIGIN radi dalje obrade.

Spektrograf (slika 2.6, oznaka 6) — Oriel MS127i™ 1/8 m (slika 2.8) — je kori§¢en za snimanje
emisionih spektara ispitivanih praznjenja. Spektrograf ima ugradenu blendu (engl. shutter) koja je
smestena iza upadnog otvora — slita, koja sprecava ulazak svetlosti u MS127i. Minimalno vreme
otvaranja blende je 0.2s i radi na brzinama do 0.5 Hz. Difrakciona reSetka koja se nalazi u
spektrografu ima sledeCe karakteristike: broj proreza po jedinici duzine (engl. line density)
1200 I/mm, spektralnu rezoluciju 0.22 nm, primarni opseg talasnih duzina (opseg talasnih duZina
gde je efikasnost difrakcione reSetke 20%) od 200 do 1200 nm i gornju grani¢nu talasnu duzinu od
1200 nm.

Slika 2.8 Spektrograf Oriel MS127i™ 1/8 m (levo) spektrograf montiran na ICCD kameru, postavka u eksperimentu
(desno).

Tehnicke karakteristike spektrograta MS127i™ 1/8 m su:

e ulazna zizna daljina — 127 mm
e izlazna zizna daljina — 138.5 mm
e F/# instrumenta (ovaj broj predstavlja efikasnost skupljanja svetla opticke komponente) — F/3.7
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e opseg talasnih duzina koji moze da se detektuje i snimi u zavisnosti od izabrane difrakcione
resetke — od 180 nm do 25 um

e rezolucija—0.22 nm

e taCnost skale talasnih duzina — 1 nm

e reproducibilnost skale talasnih duzina (reproducibilnost kalibracije talasne duzine celog sistema,
spektrograf plus detektor) — 0.1 nm

2.2 PRIPREMA I NACIN MERENJA

Kada govorimo o proucavanju proboja i neravnoteznih praznjenja od interesa za ovaj rad,
treba imati na umu da je u standardnim, centimetarskim geometrijama neophodno da radni pritisak
bude reda veli¢ine 1 Torr (zato $to je optimalno pd za praznjenje pd = 1 Torr cm i njemu odgovara
najnizi probojni napon). Dakle, neophodno je vakuumski sistem osmisliti tako da obezbedi zastitu
vakuumske pumpe od koncentracije pare vece od deklarisane i da istovremeno onemoguci
nagomilavanje necistoca u sistemu u toku rada. Pokazalo se da se ovi uslovi mogu obezbediti radom
u vrlo sporom proto¢nom rezimu. Para se u eksperimentu dobija isparavanjem uzorka tecnosti iz
epruvete, koja je posebno adaptirana tako da se moze povezati sa vakuumskim sistemom preko
ventila, koji opet omogucavaju da se u komori reguliSu protok i pritisak. Da bi se obezbedio
konstantan pritisak tokom rada, pre pocetka svakog merenja, neophodno je povrSine unutar sistema
saturisati parom. Osnovni elementi tehnike kori§¢ene u merenjima u okviru ovog rada bi¢e opisani
u ovom poglavlju.

2.2.1 PRIPREMA UZORKA TECNOSTI I DOBIJANJE PARE

U eksperimentu su pare dobijene isparavanjem te¢nih uzoraka bi-destilovane dejonizovane
vode, metanola Cisto¢e 99.8%, etanola Cistoce 95%, izopropanola (2 — propanola) Cistoce 99.5% i
n — butanola Cistoce 99.5%. Te€ni uzorak se nalazi u epruveti koja je povezana na vakuumski sistem
preko iglicastog ventila, koji sluzi za kontrolu pritiska i1 protoka pare u komori (slika 2.9).

Slika 2.9 Epruveta sa uzorkom i ventil za kontrolu pritiska - levo, epruveta i traka za odgrevanje sistema — desno.

Pri radu sa tecnostima potrebno je obezbediti da dobijena para bude odgovarajuce Cistoce. Prisustvo
necistoca moze biti kriticno u dva slucaja: prvo, proboj u atomskim gasovima je osetljiv na
prisustvo molekulskih necistoéa zbog znacajnih vibracionih gubitaka energije koje unose
molekularni gasovi 1 drugo, vezivanje elektrona za necistoCe moze znacajno uticati na praznjenje u
gasovima koji nisu podlozni procesu elektronskog zahvata (engl. attachment). U tom pogledu
prisustvo rastvorenog kiseonika u tecnosti, 1 kasnije u pari bi predstavljalo najvazniju necistocu.
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Jedan od najzastupljenijih na¢ina odstranjivanja necistoca iz uzorka koji se moze sresti u literaturi,
jeste procedura koja se zasniva na zamrzavanju uzorka i uklanjanju zaostalih gasova i njegovom
laganom otapanju (engl. Pump-Freeze-Thaw procedure) (Lavin i Stewart, 1929; Hackam, 1971;
Petrovi¢, 1986). Ovaj ciklus se ponavlja veéi broj puta kako bi se obezbedilo oslobadanje necistoca
koje prelaze u tecno ili ¢vrsto stanje na temperaturama ispod tacke zamrzavanja tecnosti koja se
izucava. Ovaj postupak je u neku ruku sli¢an frakcionoj destilaciji. Zamrzavanje se moze posti¢i na
dva nacina bilo primenom te¢nog azota bilo naglim pumpanjem komore u kojoj je teCnost gde se
zbog naglog isparavanja tecnost dramati¢no ohladi. Medutim, u nasem slucaju nije bilo moguce
primeniti ovu proceduru Sto zbog koriS¢ene aparature i gumenih prstenova koji spreCavaju
ucurivanje vazduha u sistem, to i zbog odrzavanja konstantnog protoka gasa u sistemu.

U nasem eksperimentu smo koristili proceduru koja je prethodno bila predstavljena u disertaciji dr
Skora (2012). Naime, nakon otvaranja igli¢astog ventila izmedu epruvete sa uzorkom i ostatka
sistema, dolazi do kljuCanja tecnosti usled razlike pritisaka gasova rastvorenih u uzorku i pritiska
ostatka sistema, koji je na 10° Torr. Klju¢anjem se iz uzorka odstranjuju isparljive rastvorene
supstance koje su u njemu prisutne. Kada kljucanje prestane, uzorak se ostavlja jo§ par sati na
niskom pritisku 1 malom protoku, kako bi se uklonile sve isparljive materije. Ventilima se odrzava
mali protok pare u sistemu, kako bi pritisak pare u vakuumskim pumpama bio ispod deklarisane
granice za uredaj.

Para se zatim upusta u komoru pod vi§im pritiskom (ali ispod vrednosti pritiska pare? (engl. vapour
pressure) za ispitivani uzorak) i sistem se zatvara na 60 — 90 min. Ovako dolazi do saturacije
(zasi¢enja) povrSine elektroda i zidova komore parom, $to omogucava da radni pritisak bude
stabilan tokom merenja. Sama merenja se obavljaju sa protokom gasa.

Po pitanju sastava, koriS¢ene tecnosti u eksperimentalnim merenjima su komercijalnog tipa i
zadovoljavaju propisane standarde, dok je samo bi—destilovana dejonizovana voda dobijena u
Institutu za fiziku. Sto se ti¢e Cistoée uzoraka tenosti moramo napomenuti sledeée. Procedura
preciS€avanja je, u eksperimentima slicnim ovom, razvijena za potrebe eksperimenta sa rojem na
nultom polju (Petrovi¢, 1986; Petrovi¢, 1985) u uslovima gde ne postoji zahvat u osnovnom gasu
(vodena para u ovom slucaju) 1 gde bi 1 najmanja koli¢ina kiseonika pokvarila pouzdanost merenja
za vodu. Mi u ovom radu izuc¢avamo proboj, dakle rojeve elektrona (i jona) u uslovima u kojima je
jonizacioni koeficijent nadjacao koeficijent za zahvat osnovnog gasa (koji bar u slu¢aju vode postoji
na vi§im energijama od termalne) pa samim tim i svih nedisto¢a. U merenjima sa vodom (Skoro et
al., 2011; Skoro, 2012) nisu primecene razlike u rezultatima izmedu uzoraka vode dobijenih
pre¢iS¢avanjem destilovane i1 dejonizovane vode, dobijenih iz standardne destilovane vode i1
dobijenih iz gradskog vodovoda bez daljeg pre€iS€avanja i frakcione destilacije. To je zato Sto u
ovim uslovima dominira jonizacija osnovnog gasa i koli¢ina necistoca mora da bude znacajna i sa
dramati¢no drugacijim osobinama da bi uticala na rezultate. U slucaju alkohola, koji su predmet
analize ovog rada, ne postoji nijedan razlog da se posumnja na opasnost od necistoca, ali mi sSmo i
dalje primenjivali proceduru frakcione destilacije da bismo obezbedili §to Cistiji uzorak po svim
parametrima.

2.2.2 PRIPREMA POVRSINE ELEKTRODA

Rad sa parama alkohola je nametnuo potrebu za redovnijim kontrolama radnih uslova i
stanja na povrsini elektroda i otvaranjem komore, zbog formiranja i adsorpcije ugljovodonic¢nih
necisto¢a u sistemu. Svako odstupanje od kontrolnih uslova zahteva otvaranje sistema, detaljno

23 Pritisak pare predstavlja pritisak na kome je para posmatrane supstance u tremodinamickoj ravnoteZi sa svojim
kondenzovanim stanjem. Na pritiscima vi$im od pritiska pare dolazi do kondenzacije.
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CiS¢enje 1 poliranje elektroda, a zatim i proveru uslova. Osnovni parametar za kontrolu je probojni
napon, jer implicitno sadrzi efekat promene sastava gasa kroz jonizacioni koeficijent, kao 1 efekat
promene uslova na povrsini katode kroz koeficijent sekundarne emisije elektrona (Phelps 1 Petrovi¢,
1999).

Kljuéni problem u eksperimentalnim proucavanjima proboja i praznjenja u jednosmernim
elektricnim poljima je Cinjenica da je sekundarna emisija elektrona sa katode osnovni mehanizam u
produkciji novih elektrona potrebnih za samostalno praznjenje. Zavisnost koeficijenta sekundarne
emisije od uslova na povrsini katode je ¢esto znacajnija od samog materijala katode. Ovi uslovi se
razlikuju od eksperimenta do eksperimenta, a i u toku samog rada se mogu menjati zbog
bombardovanja jonima i brzim neutralima, kao i zbog povecanja temperature katode i gasa pri
jaCim strujama. Stoga je posebna paznja posvecena pripremi elektroda. Pre svakog merenja,
elektrode se tretiraju praznjenjem u vodoniku — proces skidanja oksidnog i adsorbovanog sloja
necistoca sa povrsine katode, ¢ime se dobija elektroda sa stabilnim i nepromenljivim uslovima na
povrsini. Tretiranje povrSine katode praznjenjem u vodoniku traje oko 30 min na struji od 30 pA.
Zbog svoje male mase vodonik vrlo malo rasprSuje materijal same katode, a istovremeno je jako
efikasan u hemijskom uklanjanju oksidnih slojeva sa povrsine. Tokom tretiranja elektrode prati se
promena struje i napona, a proces se prekida kada dalje tretiranje ne dovodi do promene probojnog
napona. Takode je ustanovljeno da se posle ovakvog tretmana dobijene vrednosti probojnog napona
i drugih parametara slazu i kada su merenja izvrSena posle vecih perioda pauze i kada su u
prethodnom periodu koris¢eni gasovi razlicitih osobina.

Efekti promene osobina (kondicioniranja) povrSine katode u toku rada, zna€ajno su smanjeni
odrzavanjem praznjenja na slabim strujama, dok se za opseg jakih struja, gde efekat zagrevanja ima
znacajnu ulogu, koristi superponiranje kratkotrajnih (do 5 ms) visokonaponskih impulsa.

2.2.3 MERENJE PROBOJNOG NAPONA PRAZNJENJA

lako se proboj u gasovima proucava veé vise od 100 godina, i iako su eksperimentalne
tehnike znacajno napredovale, jo§ uvek se u literaturi mogu naci brojne nesuglasice u rezultatima 1
metodama merenja. U Laboratoriji za gasnu elektroniku, Instituta za fiziku razvijena je merna
aparatura kao i sam postupak merenja probojnih napona — Pasenovih kriva (engl. Paschen curves),
koji obezbeduju pouzdane 1 reproducibilne rezultate. Pri tom je za snimanje PaSenove krive
omoguceno da praznjenje radi stabilno levo 1 desno od minimuma, bez pojave proboja gasa prema
metalnim delovima kucista. Sistematske greSke merenja su svedene na najmanju mogucu meru.

Tradicionalno, u praksi se naj¢e$¢e koristi najmanje sofisticirana metoda merenja probojnih napona
belezenjem vrednosti napona neposredno pre naglog povecanja struje (Lisovskiy, 2015). Medutim,
pokazalo se da ta vrednost moze biti dosta veca od probojnog napona (engl. overvoltage), zato §to je
moguc¢e da inicijalni elektroni ne nastaju dovoljnom frekvencijom (mada se dodavanjem
radioaktivnog izvora statisticka komponenta proboja usled nastanka inicijalnog elektrona moze
izbe¢i). Tako se moze oti¢i iznad probojnog napona ¢ekajuci da se konstatuje proboj koji nije
nastao, jer nije bilo pocetnog slobodnog naelektrisanja. Metoda merenja koriS¢ena u ovom radu je
bazirana na odredivanju napona praznjenja u limitu malih struja (Jelenkovic., Rézsa i Phelps, 1993;
Petrovi¢ i1 Phelps, 1993; Stefanovi¢, 1998; Mari¢, Malovi¢ i Petrovi¢, 2009; Mari¢ et al., 2012),
odnosno na ekstrapolaciji strujno — naponske karakteristike praznjenja do nulte struje. Iako ova
metoda daje daleko pouzdanije rezultate, ona je i donekle ogranicena zato $to zahteva stabilan rad
praznjenja u Taunzendovom rezimu. Na slici 2.10 je prikazana strujno—naponska karakteristika, a
na uba¢enom grafiku je data uveliana slabostrujna oblast praznjenja (limit malih struja) radi
ilustracije odredivanja probojnog napona. Treba voditi ra¢una i dobiti linearnu ekstrapolaciju sa
jako malim promenama napona od tacke sa najniZom strujom do granice sa nultom strujom. Obi¢no
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se za ograniCenje oblasti ekstrapolacije uzimaju struje ispod 10 pA. Struja praznjenja se odreduje
merenjem pada napona na otporniku Rm (elektri¢no kolo je dato na slici 2.12 u odeljku 2.2.4).

120 T T T
486.0
4855 \‘.,|l
804 S 4850 = ]
T 4845 .\l\
— > 4840 RN
\>_/ 404 4835 S - |
=° 4830 45 0 15 20 25 \30 [
' i (WA) u
I
>
401 = |
pd =0.20 Torr cm -
goJd=11cm " |
V, =486 V
1 10 100 1000

i (hA)

Slika 2.10 [lustracija odredivanja probojnog napona (data na ubacenom grafiku) na primeru strujno—naponske
karakteristike praznejnja u pari etanola za pd = 0.20 Torr cmnad = 1.1 cm (Sivos et al., 2019).

U principu najbolja i najpreciznija tehnika za odredivanje probojnog napona je pracenje porasta
struje ispod praga za proboj (u nesamostalnom praznjenju) (Crompton, Dutton i Haydon, 1955). U
svom inicijalnom delu kriva porasta struje prati porast odreden koeficijentom jonizacije (koji se
tako moze meriti) ali potom pocne da raste brze od eksponencijalne krive usled efekta sekundarne
emisije (koja se tako moze odredivati i analizirati). Ovom tehnikom su na primer, identifikovani
efekti usled metastabila na proboj u azotu. Medutim, kako ova tehnika ne dopire do samostalnog
praznjenja njome ne dobijamo informacije koje se mogu dobiti iz strujno—naponske karakteristike
(Phelps, Petrovi¢ i Jelenkovi¢, 1993; Petrovi¢ i Phelps, 1993; Stefanovi¢ i1 Petrovié¢, 1997; Zivanov
et al., 2000; Nikoli¢ et al., 2003; Mari¢ et al., 2008) pa mi preferiramo tehniku sa ekstrapolacijom
struje u Taunzendovom reZimu. Pored toga naSa tehnika ima prednost jer je relevantnija za stanje
katode 1 njene efekte u samostalnim paznjenjima.

U merenju strujno—naponskih karakteristika dolazi do pojave oscilacija. Mnogi istrazivaci to nisu ni
priemtili, jer su snimali sa uredajima za merenje struje 1 napona, a bez osciloskopa. Takva pojava
¢ini sva snimanja gde nije praceno da li je bilo oscilacija netatnim. Medjutim, ukoliko se
indukovane i samostalne oscilacije prate, iz oscilacija se mogu dobiti brojni znacajni podaci o
razvoju gasnih praznjenja (Mari¢, Malovi¢ i1 Petrovi¢, 2007; Mari¢, Malovi¢ i1 Petrovi¢, 2009).
Pojava oscilacija u slabostrujnim neravnoteznim praznjenjima je detaljno proucavana u radovima
Felpsa i saradnika (Phelps, Petrovi¢ i Jelenkovi¢, 1993; Petrovi¢ i Phelps, 1993; Jelenkovié, Rozsa i
Phelps, 1993), kao i nase laboratorije (Stefanovi¢, 1998; Petrovi¢ et al., 1997, Zivanov et al., 2000:
Mari¢, Malovi¢ i Petrovi¢, 2007; Stefanovi¢ et al., 2010; Stefanovi¢ et al., 2011). Poznato je da
pojava 1 rezim oscilovanja zavise od vrste gasa, materijala od kog je nainjena katoda, pritiska,
dimenzija praznjenja, negativne diferencijalne otpornosti, elemenata elektricnog kola. Prema
fizickom 1 fenomenoloskom modelu koji su razvili Felps 1 saradnici, Sto je i1 eksperimentalno
potvrdeno, promenom elemenata elektricnog kola moguce je suzbiti ili ograniciti oscilacije kroz
povecanje faktora priguSenja (Phelps, Petrovi¢ i1 Jelenkovi¢, 1993; Petrovi¢ i Phelps, 1993) u
najmanjoj strujnoj petlji koja sadrzi komoru za praznjenje.

U slucaju praznjenja u parama tecnosti Cesto nije bilo moguce prigusenje oscilacija promenom
parametara kola, u granicama koje obezbeduju pouzdane rezultate merenja. Stoga je primenjena
metoda odredivanja probojnog napona u rezimu relaksacionih oscilacija (Mari¢, 2006; Mari¢ et al.,
2009). Ukoliko su relaksacione oscilacije takve da u toku jednog perioda oscilovanja, struja
kratkotrajno prolazi kroz jakostrujni rezim i brzo se vraca u slabostrujni Taunzendov rezim rada,
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probojni napon se moze proceniti iz dela perioda koji odgovara najnizim vrednostima struje (slika
2.11 b). Ovaj nacin procene probojnog napona je analogan metodi ekstrapolacije strujno — naponske
karakteristike u stacionarnom rezimu. KoriS¢enjem dovoljno velike serijske otpornosti u
elektricnom kolu, moguce je ostvariti praznjenje u odgovaraju¢em rezimu relaksacionih oscilacija.

Reproducibilnost i pouzdanost ove tehnike za odredivanje probojnog napona iz relaksacionih
oscilacija testirana je u uslovima u kojima je bilo moguc¢e promenom elemenata elektricnog kola
dobiti proboj i u stacionarnim uslovima i u oscilacijama, za sli¢ne parametre praznjenja (slika 2.11)
(Skoro, 2012).
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Slika 2.11 Signali struje i napona praznjenja snimljeni za istu vrednost parametra pd sa razlicitim serijskim
otpornicima u elektricnom kolu, za: a) Stabilni rezim praznjenja i b) rezim relaksacionih oscilacija. (Skoro, 2012).

2.2.4 MERENJE NAPONSKIH I STRUJNIH SIGNALA

Poznavanje strujno — naponske (V-A) karakteristike predstavlja prvi korak u razumevanju
procesa koji se javljaju u praznjenju. Elektricno kolo u eksperimentu omogucava paljenje
praznjenja u slabostrujnom DC rezimu koris¢enjem dovoljno velike otpornosti (Ro) (slika 2.12).
Rad na viSim strujama omogucen je impulsnim kolom tj. primenom naponskog impulsa koji je
superponiran na ve¢ ukljuceno praZnjenje koje stabilno radi (na niskoj struji od 1 pA do nekoliko
HA).

A
L AR
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v —
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Slika 2.12 Sema elektricnog kola za napajanje i impulsnu pobudu sa sistemom za merenje vremenskih signala napona i
struje.

Prekidacko kolo se dovodenjem pravougaonog impulsa od 15V na MOSFET tranzistor prevodi u

provodni rezim rada (Jelenkovi¢. et al., 1993; Petrovi¢ i Phelps, 1997; Mari¢ et al., 2002 Mari¢ et
al., 2003) ¢ime se kondenzator C =1 pF priklju¢en na drugi visokonaponski napaja¢ V2, spaja sa
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nultim potencijalom (uzemljenjem). Tako se u tacki A (slika 2.12) proizvodi pravougaoni negativni
naponski impuls, ¢ime dolazi do povecanja amplitude ukupnog napona koji se dovodi na katodu
(slika 2.13).

Napon koji se meri pomocu visokonaponske sonde kao razlika potencijala izmedu tacke B 1
uzemljenja (slika 2.12), jednak je zbiru napona praznjenja (V) i pada napona na otporniku Rm.
Vrednost struje praznjenja (i) se odreduje posredno, merenjem pada napona na otporniku Rm.
Tokom merenja najc¢esce se otpornost Rm bira tako da je pad napona iRm zanemarljiv u odnosu na
napon koji se meri u tacki B, kako bi se izbeglo unoSenje dodatnih greSaka zbog oduzimanja dva
velika broja. Ukoliko to nije slu¢aj, u toku obrade podataka se vrsi korekcija.
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Slika 2.13 lzgled naponskog (dole) i strujnog (gore) signala na osciloskopu u praznjenju u vodenoj pari nakon primene
naponskog impulsa (pocetak impulsa je u t = 0 ms; duzina trajanja = 5.5 ms). Sa V + iRy je obeleZen napon koji je
izmeren visokonaponskom sondom izmedu tacke B i uzemljenja.

Opseg vrednosti struja u impulsu odreden je izborom otpornika Rs preko koga je prekidacki deo
kola povezan sa katodom, a u okviru svakog opsega se podeSava promenom napona V2. Za
dostizanje jacih struja praznjenja koriste se serijski otpornici manje otpornosti. U tom slucaju treba
voditi racuna da vremenska konstanta kondenzatora C bude dovoljno velika da napon u
generisanom impulsu ostane konstantan (da se izbegne znacajno praZznjenje kondenzatora tokom
trajanja impulsa). Ukoliko to nije slucaj, potrebno je ili koristiti kondenzator vece kapacitivnosti C
ili skratiti trajanje impulsa.

VREMENSKI RAZLOZENA MERENJA
Prelazni reZim rada kola za elektri¢nu pobudu praZnjenja

Nakon primene visokonaponskog impulsa javlja se prelazni odziv elektri¢nog kola usled
postojanja parazitivne kapacitivnosti u kolu (kapacitivnost osnovnog voda prema komori za
praznjenje, sondi za merenje napona, osciloskopu, otporniku i vezama izmedu pojedinih
komponenata). Od ove kapacitivnosti zavisi oblik naponskog impulsa koji se dovodi na elektrode, a
takode ona je delom uzrok postojanja struje pomeraja, jer i da nema parazitivne kapacitivnosti bilo
bi struje pomeraja usled same kapacitivnosti komore. U naSem eksperimentu, parazitivna
kapacitivnost kola Cp se odreduje na osnovu strujnih i naponskih impulsa izmerenih kada je komora
za praznjenje pod vakuumom, odnosno kada je izmerena struja jednaka struji pomeraja. Odsustvom
radnog gasa, eliminiSe se moguc¢nost formiranja praznjenja tokom impulsa, kao i moguénost
promena dielektricne konstante u komori zbog mogucih varijacija u pritisku gasa. Postupak
odredivanja parazitivne kapacitivnosti detaljnije je opisan u doktorskim disertacijama dr Ilije
Stefanovica (1998) i dr Dragane Mari¢ (2006).
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2. Eksperiment

Struja koju merimo u eksperimentu jednaka je zbiru struje praznjenja (struja provodenja) i struje
pomeraja. Kako struja pomeraja (ipom) nije realna struja, ve¢ je posledica vremenske promene
napona u kolu koje sadrzi kapacitivnost, snimljeni strujni signali se koriguju prilikom obrade
eksperimentalnih rezultata.

Struja pomeraja ipom Se dobija diferenciranjem naponskog signala u vremenu i mnoZenjem sa
prethodno odredenom parazitnom kapacitivno$céu Cp:

, dv
lpom = Cp E , (2.1)
dok se struja praznjenja i zatim dobija kao:
[ = loxp — lpom» (2.2)

gde iexp predstavlja struju izmerenu pomocu sonde.
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Slika 2.14 Korekcija strujnog signala za vremenski razvoj abnormalnog praznjenja u vodenoj pari. Signali gore: (crna
linija) — struja izmerena u eksperimentu (iexp), (Crvena linija) — struja pomeraja (ipom) i (plava linija) — struja praznjenja
(i), signal dole: napon u praznjenju nakon dovodenja impulsa.

Slika 2.14 ilustruje postupak korigovanja strujnog signala i pokazuje razliku izmedu izmerenog
strujnog signala i korigovane struje praznjenja. Korekcija signala je vazna za dalju analizu rezultata
vremenski razloZenih merenja.

2.2.5 SNIMANJE PROSTORNE RASPODELE EMISIJE SVETLOSTI I1Z
PRAZNJENJA

Snimanja prostornih raspodela emisije svetlosti iz praznjenja uradena su koris¢enjem ICCD
kamere sa fotografskim objektivom. Na taj nafin snimanjem je obuhvacen celokupan prostor
izmedu elektroda i dobijena je ukupna prostorna raspodela intenziteta zraCenja iz praznjenja. Za
snimanje je koris¢en Nikonov fotografski objektiv Nikkor 50 mm (Nikkor Lens 50 mm f/1.4D).
Otvor blende je bio maksimalan ¢ime je omogucen prolazak vece koli¢ine svetla kroz objektiv, ali
to za posledicu daje uzu dubinu polja (malu dubinsku oStrinu), a samim tim i manju integraciju
emisije zracenja duz pravca snimanja profila. Dodatno, prilikom podeSavanja objektiva za tacku
izoStravanja (fokusiranja) je izabran polozaj predmeta koji se nalazi priblizno na osi komore, 1 taj
polozaj je uvek bio isti.

Tokom snimanja emitovane svetlosti slabog intenziteta javlja se tzv. ,,struja mraka” — signal koji se
registruje i kada je blenda na kameri potpuno zatvorena. lako je pomocu sistema za hladenje
(Peltierov hladnjak) CCD senzora kamere ,,struja mraka” svedena na vrlo nizak nivo, ona je u toku
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2. Eksperiment

svakog merenja snimana i u softveru za kameru oduzimana od snimljenih raspodela intenziteta
emisije ¢ime je omoguceno dobijanje realne slike praznjenja.

Iz snimljenih slika praznjenja moguce je dobiti aksijalne raspodele intenziteta zracenja (duz ose
komore) (Mari¢, 2002). Slika praznjenja se na racunaru snima kao numericki podatak u obliku
matrice dimenzija 1024 x 256, §to omogucava dalju obradu podataka koriS¢enjem odgovarajuéih
skripti u MATLAB programskom paketu. Na slici 2.15 je data konturna slika praznjenja koja se
dobija bo¢nim snimanjem tj. snimanjem normalno na osu komore za praznjenje. Ova slika, u stvari
predstavlja matricu intenziteta zracenja, gde svakom elementu matrice odgovara jedan element slike
— piksel (engl. pixel). Aksijalna raspodela intenziteta zracenja se dobija izdvajanjem vektora
intenziteta duz pravca ose komore za praznjenje (ilustrovano crvenom isprekidanom linijom na slici
2.153)).
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Slika 2.15 a) llustracija nacina odredivanja aksijalnih profila emisije iz snimaka kamerom sa strane (normalno na osu
komore za praznjenje) (Mari¢, 2002) i b) izgled signala na osciloskopu: crna linija — mereni napon, crvena linija —
struja praznjenja, plava linija —naponski impuls koji prevodi MOSFET tranzistor u provodno stanje i magenta linija —
gate monitor koji prati odgovor fotokatode, odnosno omogucava pracenje pocetka (negativan pik) i kraja (pozitivan
pik) gate impulsa u vremenu. Prikazani gate monitor signal pokazuje da je trajanje Gate Pulse Width = 1ms, odnosno
da je ICCD senzor snimao opticki signal tokom 1 ms, a Gate Pulse Delay = 200 ps govori da je snimanje pocelo 200 Us
nakon pocetka impulsnog signala na MOSFET-u (TTL signala).

Tokom rada sa praznjenjima u parama na niskim pritiscima cesto se deSava da je intenzitet svetlosti
iz praznjenja jako slab, $to postaje veliki problem kada su vremena ekspozicije snimanja kratka.
ICCD kamera ima moguénost viSestrukog pojacanja intenziteta merenog signala, koje se mozZe
regulisati pomocu softvera za kameru. Medutim, u pojedinim slu€ajevima ¢ak ni ovo nije bilo
dovoljno za dobijanje dovoljno jasne slike, pa je koriS¢ena tehnika snimanja u akumulativnom
modu (engl. accumulation mode), kako bi se usrednjavanjem signala popravio odnos signala i Suma.
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2. Eksperiment

Navedena tehnika merenja omogucila je posmatranje razvoja proboja i formiranja praznjenja u
vremenu.

Vremenski razvoj strukture praznjenja prati se snimanjem emisije iz praznjenja sa izuzetno kratkim
vremenskim prozorom (ekspozicijom) kamere i to sukcesivno (uzastopno) u vremenu, od proboja
do trenutka uspostavljanja kvazistacionarnog rezima ili oscilacija. Snimanje emitovane svetlosti iz
praznjenja je sinhronizovano sa razvojem praznjenja i merenjem struje i napona. Naime, start signal
(TTL signal) se generiSe unutar kamere i $alje na ulaz generatora impulsa. Sa generatora impulsa se
signal istovremeno Salje na MOSFET tranzistor u kolu i na osciloskop. Generator kasnjenja (engl.
Digital Delay Generator — DDG) ugraden u kameru, omogucéava da se pocetak i trajanje snimanja
kamerom nezavisno definiSu u odnosu na start signal. Drugim re¢ima, generator impulsa definiSe
paljenje i trajanje praznjenja, dok generator kasSnjenja definiSe pocetak i trajanje snimanja (slika
2.15b)), uz sinhronizaciju pomocu start signala. Takode da bi sinhronizacija bila §to preciznija,
potrebno je testirati komponente kola koje mogu uneti dodatno vremensko kasnjenje (kablovi,
MOSFET tranzistor, otpornici, elektronika ugradena u samu kameru, sonde). Ispostavilo se da u
nasem eksprerimentu najvecée kasnjenje unosi MOSFET (~ 100 ns). U nasim merenjima je sve gore
navedeno uzeto u obzir kako bi dobili dobru sinhronizaciju detekcionog sistema (kamere) sa
posmatranim dogadajem u praznjenju.. Ove korekcije postaju izuzetno vazne u slucajevima kada je
definisani vremenski interval za snimanje uporediv sa vremenskim kasnjenjem samih komponenti
kola.

SPEKTRALNO RAZLOZENA SNIMANJA EMISIJE

Tokom rada na ovoj disertaciji osnovni eksperiment je prilagoden i proSiren spektralno
razlozenim merenjima ispitivanih praznjenja, u cilju detaljnije analize elementarnih procesa koji
definiSu osobine praznjenja u parama te¢nosti. U okviru ovih merenja snimljeni su opticki emisioni
spektri na osnovu kojih su identifikovani intervali talasnih duZina sa dominantnom emisijom.
Ovako snimljeni spektri su posluzili za izbor odgovarajuc¢ih optickih filtera, koji su koris¢eni za
spektralno razloZena snimanja prostorne raspodele emisije iz praznjenja. Dakle, treba naglasiti da
nam cilj nije bio snimanje detaljnih emisionih spektara, ve¢ viSe uvid u oblasti sa dominantnom
emisijom za Sta su posluzili i ovako ,,grubi” emisioni spektri. Za spektralna merenja koriS¢en je
sistem spektrograf (Oriel MS127i™ 1/8 m) — ICCD kamera (Andor, tip iStar DH720-18U-03)
kojim su snimljeni opticki emisioni spektri ispitivanih praZnjenja.

Detekcioni sistem spektrograf-ICCD kamera je pre merenja kalibrisan u opsegu od 264 — 965 nm
koris¢enjem standardne lampe Osram Wf WI 41/G sa temperaturom boje (engl. Color
temperature?®) T = 2856 K. Treba naglasiti da uradena apsolutna kalibracija sistema. Na slici 2.16
prikazana je idealna Plankova kriva (spektralna radijansa®® (engl. spectral radiance) povrsine
apsolutno crnog tela po jedinici talasne duzine) B;(1) koja odgovara temperaturi boje od 2850 K
koris¢ene standardne lampe. Ova kriva je dobijena na osnovu Plankovog zakona, kori§¢enjem
formule:

2hc? 1
B(,T) = — " , (2.3)
exp (A—kBT) -1

24 Color temperature — temperatura boje svetlosnog izvora je temperatura idealnog crnog tela koje zradi svetlost

uporedive boje sa bojom svetlosti posmatranog izvora.

% Radijansa ili sjajnost izvora zradenja L definise se kao fluks zradenja po jedinici povrsine i po jediniénom prostornom
uglu i izrazava se u jedinicama Wm2sr. Spektralna radijansa L; predstavlja radijansu povrsine po jedini¢noj talasnoj
duzini, ako je spektar dat u zavisnosti od talasne duZine, a jedinica je Wsr*m=2 ili Wsrim=2nm=,
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gde je h — Plankova konstanta (6.626 x 10 J s), ¢ je brzina svetlosti (2.9979246 x 108 m s%), k je
Boltzmanova konstanta (1.3806 x 102 J K1), T je apsolutna temperatura (K) i A je talasna duZina.
Tako dobijena kriva je normirana na maksimalni intenzitet odziva spektografa (slika 2.17).
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Slika 2.16 Spektralna radijansa (sjajnost izvora) B,: a) apsolutno crnog tela koja odgovara temperaturi boje koriséene
standardne lampe Osram W1 41/G (karakteristika lampe) i b) normirana na maksimalni intenzitet.

Slika 2.17 daje izgled spektra standardne lampe dobijenog koris¢enjem naseg detekcionog sistema.
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Slika 2.17 Spektar standardne lampe Osram WI 41/G snimljenkoriséenjem sistema spektrograf Oriel MS127i™ 1/8 m —

ICCD kamera Andor, tip iStar DH720-18U-03.

Kada imamo snimljeni spektar lampe, kao 1 odgovaraju¢u Plankovu krivu za istu temperaturu boje
Tc = 2850 K, mozemo da izra¢unamo funkciju spektralnog odziva (engl. spectral response function)
F(7) naseg sistema:

F(4) = R(A) 2.4
gde su R(2) i 1(1) izmereni odziv spektrografa i spektralna iradijansa®® (engl. spectral irradiance)
crnog tela, respektivno, a A je talasna duzina (Harilal i Harilal, 2002). Na slici 2.18 je prikazan
izraCunat relativni odziv sistema spektrograf-ICCD kamera koji smo koristili u naSim
eksperimentalnim merenjima. Spektralni odziv je snimljen u opsegu talasnih duzina od 264-974 nm.
Za vrednosti talasnih duzina < 264 nm nije sniman odziv sistema usled slabe emisije lampe u ovom
regionu.

2% Jradijansa E je gustina fluksa svetlosnog zradenja koje dolazi na jedini¢nu povr$inu sa drugog izvora i izrazava se u
jedinicama Wm. Spektralna iradijansa E; predstavlja iradijansu povrsine po jedini¢noj talasnoj duzini, ako je spektar
dat u zavisnosti od talasne duzine, a jedinica je Wm= ili Wm2nm-L,
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Slika 2.18 Kriva relativnog spektralnog odziva sistema spektrograf Oriel MS127i™ ]/8 m — ICCD kamera Andor, tip
iStar DH720-18U-03. Punom linijom je oznacena talasna duzina na kojoj staklo odseca UV oblast u slucaju koriséenja
optike koja je izradena od stakla.

Za snimanja spektara iz praznjenja koriS¢ene su i dve kalibracione lampe: Ziva-argon (Newport
Spectral Calibration Lamp Hg(Ar) 18+5 mA) i kripton (Newport Spectral Calibration Lamp Kr
10 mA), koje su sluzile za kalibraciju talasnih duzina spektrografa.

Slika 2.19 Postavka eksperimenta za snimanje emisionih spektara ispitivanih praznjenja (levo) i kalibraciona lampa
koriséena za kalibraciju intervala talasnih duzina spektrografa (desno).

Emisioni spektri ispitivanih praZnjenja su snimani na slede¢i nacin: prvo je sniman spektar
kalibracione lampe, bez uklju¢enog praznjenja, za odredeni opseg talasnih duZina, a nakon toga je
za isti opseg snimana emisija iz praznjenja. Prilikom obrade podataka koji su dobijeni snimanjem
emisionih spektara uracunat je i spektralni odziv koriS¢enog detekcionog sistema na datoj talasnoj
duZini. Postavka eksperimenta kori§¢ena za snimanje emisionih spektara praznjenja ispitivanih para
teCnosti je prikazana na slici 2.19.

Pored prostornih profila emisije iz praznjenja koji su snimani integracijom u vidljivom delu spektra,
snimanje emisije je uradeno 1 koriS¢enjem optickih filtera. Za izvodenje ovih snimanja izabrani su
slede¢i opticki filteri: Carl Zeiss Jena 425 nm i Thorlabs 660 nm i 780 nm. Na slici 2.20 su
prikazane izmerene transparentnosti ovih filtera. Merenja su uradena u Institutu za fiziku u
Beogradu.
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Prilikom obrade izmerenih eksperimentalnih podataka uracunate su i transparentnosti filtera, kao 1
odgovarajuca kvantna efikasnost fotokatode (engl. Quantum efficiency of photocathode) kamere za
date talasne duzine. Slika 2.21 prikazuje kvantnu efikasnost fotokatode ICCD kamere (Andor, tip
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Slika 2.20 Transparentnost optickih filtera koris¢enih u eksperimentu.
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Slika 2.21 Kvantna efikasnost fosforne fotokatode (model W/HR/P43) koriséene ICCD kamere.
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3. PROBOJ I PRAZNJENJA U PARAMA ALKOHOLA

Alkoholi su organska jedinjenja koja sadrze bar jednu hidroksilnu grupu vezanu za atom
ugljenika. U zavisnosti od toga za koji je ugljenik alkilne grupe vezana hidroksilna grupa, alkoholi
se mogu svrstati u primarne, sekundarne ili tercijarne. Vecina alkohola je bezbojna i na sobnoj
temperaturi je u te€nom ili u ¢vrstom stanju. Alkoholi koji imaju malu molekulsku masu su dobro
rastvorljivi u vodi, dok sa njenim povecanjem postaju manje rastvorljivi. Imaju Siroku upotrebu,
izmedu ostalog koriste se u proizvodnji sredstava za higijenu, zatim farmaceutskih proizvoda, u
industriji parfema, za dobijanje raznih specijalnih smola, antifriza i u industriji goriva. Cesto se
koriste kao posrednici u sintezi drugih jedinjenja i spadaju u jednu od najceS¢e proizvedenih
organskih hemikalija u industriji.

Poslednjih godina, sa porastom svesti o potrebi zaStite zZivotne sredine i smanjenju emisije gasova
staklene baste u borbi protiv globalnog zagrevanja, veliku paznju privlace ekoloski i obnovljivi
izvori energije. Prvo mesto zauzima vodonik, kao jedno od najperspektivnijih goriva i ¢istih izvora
energije, jer je proizvod njegovog sagorevanja voda. Medutim, glavni problem predstavlja
skladistenje vodonika, zbog njegove male gustine, tako da je reSenje njegovo direktno dobijanje na
licu mesta iz drugih jedinjenja. Alkoholi su se pokazali kao posebno privlacni i pogodni za dobijanje
vodonika kori$¢enjem nisko-temperaturne neravnotezne plazme (Petitpas et al., 2007; Sobacchi et
al., 2002). Prvenstveno su nasli primenu u razvoju alkoholnih gorivih ¢elija (engl. Direct Alcohol
Fuel Cells, PEMFC fuel cell) koje bi se koristile u automobilima, ali i u drugoj prenosnoj
potrosackoj elektronici (Dillon et al., 2004; Kamarudin et al., 2013).

S druge strane, ugljeni¢ki nanomaterijali, kao $to su nanotube i grafen su vrlo zanimljivi zbog svojih
jedinstvenih elektriénih, fizickih 1 morfoloSkih svojstava. Naime, jedna od najistaknutijih
karakteristika grafena je visoka provodnost, tako da je nanografen privlacan kao materijal za kanale
u sledecoj generaciji ultra-brzih tranzistora, ali i u vidu transparentnih elektroda u solarnim ¢elijama.
Mnoga sprovedena istrazivanja su pokazala da se kao dobar izvor ugljenika mogu koristiti plazme u
alkoholima (Maruyama et al., 2002; Matsushima et al., 2013; Ando et al., 2018). Ispostavilo se da
su hidroksilne grupe i1 atomi kiseonika, koji nastaju u plazmi iz alkohola, klju¢ni prekursori za
kristalizaciju i formiranje strukture nanografena.

Jo§ jedna od vaznih primena para alkohola je u detektorima elementarnih Cestica i jonizujuceg
zradenja, gde se ove pare koriste kao kvenceri?’ (engl. quenchers) (Charpak i Sauli, 1979; Liebson,
1947; Grey, Sood i Manchanda, 2004; Bosnjakovi¢ et al., 2014). U pojedinim slucajevima alkoholi
se primenjuju da sprece tzv. starenje detektora i njihovo propadanje tokom rada (Va’vra, 2003). lako
su alkoholi u gasnim detektorima prisutni u malim koli¢inama (svega par procenata), kao meSavina
sa atomskim baferskim (pozadinskim) gasom, oni ipak imaju veliki uticaj na oblik funkcije
raspodele energije elektrona i transportne koeficijente, zbog velikih preseka za vibracionu
ekscitaciju (Cottrell i Walker, 1965; Maric et al., 2005).

Jedna od glavnih prednosti primena plazme u alkoholima/parama alkohola je jednostavnost
eksperimentalnog dizajna, §to omogucava brz razvoj 1 pojavu novih uredaja. Ipak, razvoj primena se
ne moze zasnivati samo na tehni¢kom napretku u dizajnu uredaja. Klju¢no znanje koje je potrebno
za dalji napredak leZi u razumevanju praznjenja u alkoholima i njihovim parama i u posedovanju

27 Quenchers (oni koji gase, okoncavaju, prekidaju) — su viseatomski gasovi sa sposobnoscéu da apsorbuju fotone
nastale u visestrukim sudarima ili u disocijaciji molekula, ¢ime se sprecava pojava sekundarnih efekata u praznjenju. U
ovu svrhu se najcesce koriste ugljovodonici npr. metan i izobutan, zatim alkoholi, dimetiletar, ugljen-dioksid i drugi.
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informacija o elementarnim procesima koji ucestvuju u praznjenju. Posebno je vazno poznavati
proboj i karakteristike proboja jer probojni napon odreduje radnu tacku za gasna praznjenja, a
prisustvo alkohola u smeSama sa drugim gasovima moze da znacajno promeni radnu tacku i uslove
praznjenja.

U ovoj glavi su dati rezultati vezani za elementarne osobine praznjenja u parama ispitivanih
primarnih i sekundarnih alkohola koji se odnose na izmerene zavisnosti probojnog napona Vy od
proizvoda pritiska i rastojanja izmedu elektroda pd, odnosno snimljene su Pasenove krive u Sirokom
intervalu pd vrednosti, zajedno sa odgovaraju¢im aksijalnim raspodelama intenziteta emisije iz
praznjenja. Snimljeni su odgovaraju¢i emisioni spektri, na osnovu kojih su izabrani opticki filteri
koris¢eni za snimanja spektralno razlozenih prostornih raspodela emisije iz praznjenja. Iz profila
slabostrujnog praznjenja su odredeni jonizacioni koeficijenti a i koeficijenti sekundarne emisije
elektrona y u zavisnosti od vrednosti redukovanog elektri¢nog polja E/N. Za vrednost pd parametra
u minimumu i levoj grani Pasenove krive, snimljene su strujno—naponske karakteristike u sirokom
opsegu struja, zajedno sa aksijalnim raspodelama intenziteta emisije (aksijalni emisioni profili) iz
razli¢itih reZima praznjenja.

3.1 METANOL CH3OH

Metanol ili metil alkohol (slika 3.1) je najjednostavniji predstavnik grupe alkohola i sastoji
se iz metil grupe (CHzs) na koju je vezana hidroksilna grupa (OH). Ovaj alkohol je bezbojna, lagana,
prirodi je metanol prisutan u malim koli¢inama. On se proizvodi u anaerobnom metabolizmu raznih
vrsta bakterija, ali je detektovan i u ljudskom izdahu u koli¢ini od 4.5 ppm (Turner et al., 2006).
Stoga, atmosfera sadrzi malu koli¢inu pare metanola koji se usled delovanja sunceve svetlosti
oksiduje u ugljen—dioksid i vodu. S druge strane, u svemiru je prisutan u ogromnim koli¢inama u
regionima formiranja zvezda i zato u astronomiji sluzi kao marker takvih oblasti. Detektuje se preko
svojih spektralnih emisionih linija (najées¢e koriscena linija za detekciju je na 6.66852 GHz <
44956.37 um).

HG / ; |
/C—O J

Slika 3.1 Metanol: levo — strukturna formula i desno — model molekula.

U eksperimentalnim merenjima, u okviru ovog rada, za dobijanje pare koriS¢en je metanol Cistoce
99.8%. Pritisak pare metanola na sobnoj temperaturi (T= 25°C) je 126.87 Torr
(1 Torr = 133.322 Pa).

3.1.1 MERENJE PROBOJNOG NAPONA — PASENOVE KRIVE

Snimljene Pasenove krive za paru metanola prikazane su na slici 3.2. Isprekidanim linijama
na graficima su obelezene vrednosti redukovanog elektri¢nog polja E/N (1 Td=10%Vm?).
Velicine pd i E/N predstavljaju klju¢ne parametre za proboj u gasu, gde je pd proporcionalan broju
sudara, a E/N je proporcionalan energiji koju naelektrisane Cestice dobijaju od polja izmedu sudara.
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Slika 3.2 Pasenove krive za paru metanola na meduelektrodnim rastojanjima od a) 1.1 cm, b) 3.1cm i ¢) na oba
meduelektrodna rastojanja.

Merenja su radena na dva meduelektrodna rastojanja: 1.1 cm (slika 3.2 a)) i 3.1 cm (slika 3.2 b)).
Radni uslovi su obuhvatili opseg pd vrednosti od 0.10 Torr cm do ~1.70 Torr cm. Minimum se u
oba slucaja javlja na pd = 0.40 Torr cm, pri vrednostima probojnog napona od 455V zad=1.1cmi
433V zad = 3.1 cm, a $to odgovara vrednosti redukovanog elektri¢nog polja E/N ~ 3500 Td.

Snimljene krive su standardnog oblika, koji je tipiCan za neravnotezna praznjenja, sa naglim
porastom napona u delu krive levo od minimuma i znatno sporijim porastom napona desno od
minimuma. Praznjenje radi stabilno do pd =0.70 Tor cm, a na ve¢im vrednostima parametra pd
ulazi u relaksacione (uredene) oscilacije iz kojih je mogucée odrediti probojni napon pomocu
procedure opisane u poglavlju 2.2.3 Merenje probojnog napona praznjenja (Mari¢, 2006; Mari¢ et
al., 2009). Iznad vrednosti pd =1.70 Tor cm, odmah nakon proboja praznjenje ulazi u rezim
slobodnih oscilacija iz kojih je nemoguce proceniti probojne napone. Naime, u ovoj oblasti uslova
praznjenja, strujno-naponska karakteristika je previSe strma (prevelika vrednost negativne
diferencijalne otpornosti) da bi se oscilacije suzbile promenom elemenata elektri¢nog kola. U toku
merenja, koris¢ene su kombinacije otpornika razli¢itih otpornosti Rs i Rm (Rs =560 kQ, 1.2 MQ i
5MQ i Rn= 20kQ, 100 kQ, 1 MQ, 2 MQ i 10 MQ) kako bi se praznjenje stabilisalo nakon
proboja.

3.1.2 PROSTORNE RASPODELE EMISIJE SVETLOSTI IZ PRAZNJENJA

U toku snimanja PaSenovih krivih u pari metanola, istovremeno su snimane i 2D raspodele
intenziteta emitovane svetlosti iz praznjenja. Snimanje strukture praznjenja nam omogucava
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verifikaciju 1 kontrolu rezima praznjenja koji se uspostavlja nakon proboja, odnosno pruza dokaz da
se u trenutku proboja praznjenje zaista nalazi u Taunzendovom rezimu rada. Takode, profili emisije
nam daju uvid u osnovne procese koji se deSavaju u gasu. Aksijalne raspodele intenziteta emitovane
svetlosti iz praznjenja su snimljene ICCD kamerom koja je postavljena bo¢no, normalno na osu
komore, ¢ime je snimljen prostorni izgled praznjenja izmedu katode 1 anode.

Karakteristicne 2D raspodele emitovane svetlosti iz slabostrujnog praznjenja za razli¢ite vrednosti
parametra pd na Pasenovoj krivoj, integrisane u vremenu i celom vidljivom spektru, prikazane su na
slici 3.3 a) za meduelektrodno rastojanjed = 1.1 cmi 3.3 b) zad = 3.1 cm.

pd=0.10 Torrcm  pd=0.20 Torrcm  pd=0.40 Torrcm pd=0.50 Torrcm  pd=0.70 Torr cm

0
&
o
—
i
Il
©
500
a)
0 pd =0.10 Torr cm pd =0.20 Torr cm pd =0.40 Torr cm pd =0.50 Torr cm pd =0.70 Torr cm
e
(&)
F!
™
I
©
500
b)

Slika 3.3 2D raspodele emitovane svetlosti iz slabostrujnog praznjenja u pari metanola a) d = 1.1 cmib)d =3.1cm.

U slucaju malih vrednosti parametara pd=0.10 i 0.20 Torr cm, odnosno velikih vrednosti
redukovanog elektri¢nog polja E/N (slike 3.3 i 3.4), uocava se maksimum intenziteta emisije ispred
katode (na 2D slikama je to oblast maksimalnog svetljenja) koji je posledica ekscitacije i jonizacije
teSkim Cesticama (jonima i brzim neutralima) u ovoj oblasti (Petrovi¢ et al., 1992; Petrovi¢ i Phelps,
2009). Za pd=0.40 i 0.50 Torr cm, maksimum intenziteta emisije ispred katode opada dok
intenzitet emisije ispred anode raste, aksijalna raspodela emisije postaje zaravnjena usled
izjednaCavanja uticaja ekscitacije teSkim Cesticama i ekscitacije elektronima u gasu (slike 3.3 i 3.4).
Na 0.70 Torrr cm, odnosno na malim vrednostima E/N, aksijalna raspodela emisije ima gotovo
eksponencijalni porast od katode prema anodi, §to je posledica preteznog uticaja procesa elektronske
ekscitacije (slike 3.3 1 3.4).
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Slika 3.4 Aksijalne raspodele intenziteta emisije slabostrujnog praznjenja u pari metanola za a) d = 1.1 cmi b) d = 3.1
cm, koje odgovaraju 2D raspodelama emitovane svetlosti sa slike 3.3 a) i 3.3 b), respektivno. Na graficima je u
zagradama naznacena vrednost redukovanog elektricnog polja (E/N) na datom pd.

Pri meduelektrodnom rastojanju od 3.1 cm (slike 3.3b) i 3.4b)), aksijalna raspodela emisije za
razli¢ite vrednosti pd je identi¢na kao i za rastojanje od d = 1.1 cm (slike 3.3a) i 3.4a)). Razlika je u
radijalnim Sirinama praZnjenja, u slucaju rastojanja od 3.1 cm ova Sirina je manja usled ve¢ih
difuzionih gubitaka, pa praznjenje ne zauzima celu povrsinu elektroda (slika 3.5). Ova razlika je
najuocljivija na malim pritiscima, odnosno na velikim vrednostima reduikovanog elektri¢nog polja
E/N (slika 3.5 raspodele intenziteta emisije koje odgovaraju vrednosti E/N = 45 kTd). U svom radu
Donko i saradnici (Donko et al., 1999) su ispitivali uticaj promene pre¢nika elektroda na povrSinu
koje praznjenje zauzima na katodi 1 modelovali su raspodelu elektriénog polja izmedu elektroda.
Razlika izmedu njihovog i naSeg eksperimenta je u tome $to su oni radili sa komorom za praznjenje
¢iji su metalni zidovi drZani na razli¢itim plivaju¢im potencijalima (eng. floating—potential walls)
dok su u nasem slucaju u pitanju dieletkricni zidovi. Medutim, u oba slucaja na praznjenje uticu
efekti zidova (raspodela potencijala na zidovima). Takode, u blizini krajeva katode dolazi do
formiranja radijalnog elektricnog polja koje utice na raspodelu elektrona, a samim tim i na rapodelu
jona u toj oblasti. Pokazano je da se efekti na krajevima katode pojacavaju sa smanjenjem pritiska i
da se ne skaliraju sa pd. Dakle, posledica ovoga jeste smanjenje broja elektrona u ovoj oblasti,
odnosno smanjenje multiplikacije elektrona §to utie na nastajanje jona, a samim tim i na izgled
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radijalne raspodele emisije uz katodu. Drugim re¢ima, u nasem slucaju na ve¢im rastojanjima dolazi
do poveéanja radijalnih gubitaka naelektrisanih Cestica (elektrona i jona), posebno u oblasti oko
krajeva katode, pa se usled toga smanjuje povrsina koju praznjenje zauzima na katodi.
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Slika 3.5 Radijalne raspodele intenziteta emisije slabostrujnog praznjenja u pari metanola za d = 1.1 cm i 3.1 cm na tri
vrednosti pd parametra: 0.10 Torr cm (crna boja), 0.40 Torr cm (crvena boja) i 0.70 Tor cm (zelena boja). Na x—osi je
dat precnik elektroda (katode i anode) koji iznosi 5.4 cm. Raspodele su dobijene iz 2D slika praznjenja prikazanih na
slici 3.3. Radijalni profili su dobijeni izvlacenjem vektora intenziteta u oblasti ispred katode (emisija indukovana teskim
Cesticama), a izvlacenje intenziteta je odradeno za istu udaljenost x od katode na oba meduelektrodna rastojanja.
Intenzitet profila za E/N =45 kTd na 1.1 cm (crna linija—simbol) je pomnoZen faktorom 2 radi lakSeg poredenja sa
odgovarajucim profilom na 3.1 cm (crna linija).

3.1.3 SPEKTRALNO RAZLOZENA MERENJA

Opticki emisioni spektar praznjenja u pari metanola (slika 3.6) dobijen je snimanjem u levoj
grani PaSenove krive na pd = 0.15 Torr cm za uslove Taunzendovog rezima praznjenja (i ~ 1 pA).
Snimanja su uradena za opseg talasnih duzina od 300 nm do 900 nm.

Sa snimljenog opti¢kog emisionog spektra moZze se videti da najintenzivnije emisije pripadaju OH i
CH radikalima 1 H atomima (Balmerova serija). Detektovane emisije poticu od pobudenih Cestica
nastalih disocijativnom ekscitacijom polaznog (roditeljskog) molekula, koji daje vodonikove atome
i neke teZe ekscitovane fragmente disocijacije (OH, CH ili CxHy ) (Manukonda et al., 1995;
Donohue, Schiavone i Freund, 1977; Poncin-Epaillard i Aouinti, 2002; Reyes et al., 2016). Emisija
na 306.4 nm poti¢e od OH radikala (Liu et al., 2007; Stocer et al., 2001; Maslani i Sember, 2014;
Donohue, Schiavone i Freund, 1977). S druge strane, emisija CH radikala potice od dva dominantna
sistema: 1) sistema A2A—X?IT sa &elom trake na 431.2 nm i 2) sistema B2X" — X211 &ije je ¢elo
trake na 387.2 nm (Gaydon, 1974; Malovi¢ G, 1999).

Na osnovu snimljenog spektra izabrani su odgovarajuc¢i opticki filteri za spektralno razlozena
snimanja emisije iz praznjenja u pari metanola. Kako je emisija iz praZznjenja najintenzivnija na
656.4 nm (H,) i 431.2 nm (CH) za spektralno razloZena snimanja su kori§¢eni Thorlabs 660 nm (Hy
filer) i Carl Zeiss Jena 425 nm (CH filter) opticki filteri.
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Slika 3.6. Opticki emisioni spektar praznjenja u pari metanola. Na ubacenim graficima su prikazani obeleZeni delovi
spektra koji su dodatno uveéani.

Na slici 3.7 su prikazane aksijalne raspodele emisije (aksijalni emisioni profili) zajedno sa
spektralno razlozenim raspodelama emisije iz praznjenja u pari metanola na maloj struji
(Taunzendov rezim). Prikazani su rezultati za dve vrednosti pd parametra 0.20 Torr cm (leva grana
Pasenove krive) i 0.60 Torr cm (desna grana PaSenove krive) na razli¢itim meduelektrodnim
rastojanjima 1.1 i 3.1 cm. Raspodele emisije su skalirane po parametru pd (d je rastojanje od katode)
tako da je omogucéeno poredenje raspodela intenziteta emisije na razliCitim rastojanjima
elektroda/pritiscima tj. razli¢itim vrednostima redukovanog elektri¢nog polja E/N (slika 3,8).

Slike 3.7 i 3.8 ilustruju kako promena pd parametra, odnosno promena E/N, uti¢e na strukturu i
osnovne procese U praznjenju. Na malim vrednostima pd i veoma visokim E/N, teske Cestice, joni i
neutrali, dobijaju dovoljno energije da bi vrsili ekscitaciju, pa ¢ak i jonizaciju. Na pd = 0.20 Torr cm
procesi indukovani teSkim cesticama dominiraju nad elektronskim procesima, Sto se ogleda u
emisionom profilu ¢iji je maksimum ispred katode (slike 3.7 (0.20 Torr cm) i 3.8 a)). Uzrok tako
visoke emisije u katodnoj oblasti su najverovatnije laki joni i neutrali, najverovatnije brzi
vodonikovi atomi. Istrazivanja u drugim molekulima pocev od Hz i CHs potvrdili su da su
najefikasniji u ekscitaciji brzi vodonikovi atomi koji nastaju u prenosu naelektrisanja od jona

vodonikovog atoma (Petrovi¢ i Phelps, 2009; Phelps, 2009).

U desnoj grani Pasenove krive, na pd = 0.60 Torr cm, primetna su dva pika u intenzitetu emisije,
manji ispred katode i veci ispred anode koji ukazuje na procese ekscitacije usled delovanja elektrona
( slike 3.7 (0.60 Torr cm) 3.8 b)). Emisioni pik koji se nalazi ispred katode je posledica procesa
indukovanih teSkim Cesticama, §to se moze videti 1 kod CH raspodele intenziteta emisije (slika 3.7 1
3.8 b)). U slucaju Hq raspodele intenziteta emisije (slika 3.7) primecuje se tipicni eksponencijalni
porast intenziteta emisije od katode ka anodi, $to je posledica elektronske ekscitacije, sa uocljivim
nehidrodinamic¢kim (neravnoteznim) regionom u blizini katode (Mari¢ et al., 2014; Malovi¢ et al.,
2003). Rezultati prikazani na slici 3.8 takode ukazuju na to da osnovni procesi koji regulisu proboj i
slabostrujna praznjenja ostaju isti za iste vrednosti pd, za opseg rastojanja izmedu elektroda koji je
ovde prikazan, pa samim tim ostaje nepromenjena i sama struktura praznjenja.
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Slika 3.7. Aksijalne raspodele intenziteta emisije Taunzendovog praznjenja u pari metanola snimljene na
pd =0.20 Torrcm i pd =0.60 Torr cm za dve vrednosti meduelektrodnog rastojanja 1.1 i 3.1 cm. Zajedno sa
integrisanim raspodelama snimljene su i spektralno razlozene emisije praznjenja dobijene koriséenjem optickih filtera
za CH i H, emisiju.
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Slika 3.8. Aksijalne raspodele intenziteta emisije Taunzendovog praznjenja u pari metanola snimljene u a) levoj grani
Pasenove krive (pd =0.20 Torrem) i b) desnoj grani Pasenove krive (pd = 0.60 Torr cm).. Na X - osi prikazan je
proizvod rastojanja katode d i pritiska p kako bi se omogucilo poredenje raspodela koje su snimljene na istom pd, ali na
razlicitim meduelektrodnim rastojanjima. Punim linijama su prikazane raspodele emisije integrisane u vidljivom delu
spektra, a isprekidanom linijom su prikazane raspodele emisije snimljene upotrebom CH optickog filtera, koje su
normirane na maksimum intenziteta ispred katode.
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Dobijeni rezultati uz apsolutnu kalibraciju, ali i koriste¢i postojece relattivno skalirnje mogu da
posluze za odredivanje ekscitacionih koeficijenata za elektrone (i teSke Cestice) u pari metil
alkohola. Na taj nacin se mogu fiksirati direktni kanali za disocijativnu ekscitaciju prelaza koji su
opazeni i mogu se dobiti precizniji setovi preseka.

3.1.4 ODREPIVANJE JONIZACIONOG KOEFICIJENTA a |
KOEFICIJENTA SEKUNDARNE EMISIJE ELEKTRONA y

Za bolje razumevanje 1 dublji uvid u mehanizme 1 osnovne procese u praznjenjima u parama
tecnosti neophodno je dobiti podatke o binarnim sudarima unutar same gasne faze i sudarima sa
povrSinama. Ovi podaci se mogu dobiti u eksperimentima sa rojevima (engl. swarm experiments) i u
slabostrujnim praznjenjima koja rade u najnizem limitu struja. Naime, slabostrujna praznjenja, u
blizini proboja, predstavljaju grani¢ni slucaj roja naelektrisanih cCestica, pod uslovaom da je
elektricno polje izmedu elektroda homogeno, odnosno da su efekti prostornog naelektrisanja
zanemarljivi. (Phelps i Petrovi¢, 1999; Phelps et al.,1993; Nikoli¢ et al., 2003). Pod ovim uslovima,
emisioni profil (raspodela intenziteta emisije) odrazava multiplikaciju elektrona izmedu elektroda.
Nagib profila emisije u semi-logaritamskoj skali tada predstavlja jonizacioni koeficijent, §to je
osnov tzv. ,,opticke metode” (Malovi¢, 1999) primenjene u naSem eksperimentu.

U slucaju pare metanola, odredivanje koeficjenta jonizacije a je jedino bilo moguce u intervalu
redukovanog polja E/N oko minimuma PaSenove krive, jer su na ve¢im vrednostima E/N efekti
ekscitacije teskim Cesticama zaklanjali profil elektronske ekscitacije. Dodatno, u desnoj grani
PaSenove krive, odnosno na viSim pritiscima (nizim E/N), nije bilo moguée dobiti praznjenje u
stabilnom slabostrujnom rezimu, pa se ni ovi aksijalni emisioni profili nisu mogli koristiti za
odredivanje koeficijenta a. Usled ovakvih ogranicenja, u naSem eksperimentu je bilo moguce
odrediti jonizacione koeficijente samo u opsegu redukovanog elektricnog polja od 1.5 kTd do
8.8 kTd.

Na slici 3.9 je praznim krugovima prikazana zavisnost efektivnog jonizacionog koeficijenta a/N od
redukovanog elektricnog polja E/N. Takode su prikazani i rezultati za jonizacioni koeficijent u
metanolu iz literature (Hasegawa i Date, 2015; Schlumbohm, 1959), koji obuhvataju oblast znatno
nizih vrednosti redukovanog elektricnog polja E/N od 130 Td do 2.9 kTd. Rezultati za jonizacioni
koeficijent koji su dobijeni u naSem eksperimentu su nesto nizi od rezultata Hasegave 1 Datea, a
razlog za ovo moZe biti vezan za neznatne razlike u Cisto¢i pare, ali i u tehnikama merenja.
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Slika 3.9. Zavisnost efektivnog jonizacionog koeficijenta (a/N) od jacine redukovanog elektricnog polja (E/N) u pari
metanola.
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3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

Poznavanje koeficijenta jonizacije 1 probojnog napona na razliCitim vrednostima redukovanog
elektricnog polja omogucava izraCunavanje efektivnog koeficijenata sekundarne emisije elektrona .
Polaze¢i od uslova za proboj (jednacina 1.6), dobija se:

1
exp(a(d —dy)) -1’

Yeff = (3.1)

gde je a jonizacioni koeficijent, do je duzina uravnoteZenja tj. rastojanje od katode nakon koga se
multiplikacija elektrona mozZe odrediti na osnovu ravnoteznog, hidrodinamickog ¢lana i d je
rastojanje izmedu elektroda (Phelps i Petrovi¢, 1999). Dakle, vrlo je vazno odrediti duzinu
uravnotezenja, odnosno uticaj neravnotezne oblasti na vrednost koeficijenta y. Ako se pogleda
emisioni profil sa slike 3.10, moze se videti da elektroni u pocetku nemaju dovoljno energije za
jonizaciju, pa je potrebno da predu odredeni put kako bi stekli potrebnu energiju. Nakon predenog
rastojanja do, elektroni sti¢u neophodnu energiju za procese jonizacije, odnosno koeficijent
jonizacije postaje jednak hidrodinamickoj (ravnoteznoj) vrednosti. Kao $to je prikazano na slici
3.10, do se moze dobiti kao presek ekstrapolacija eksponencijalnog porasta emisije i neravnotezne
oblasti u kojoj elektroni nemaju dovoljno energije za jonizaciju — plato u blizini katode (Zivanov,
2000). Zanemarivanje postojanja neravnotezne oblasti za posledicu ima veliku razliku u faktorima
multiplikacije (M =exp(ad)) M’ (kada je zanemareno postojanje do) i M (realna multiplikacija,
uracunato do) (slika 3.10).
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Slika 3.10. Aksijalna raspodela intenziteta emisije (aksijalni emisioni profil) snimljen u praznjrnju u pari metanola na
d=31cm, pd=0.70Torrcm. V, =460V i E/N=2kTd Prikazano je poredenje realne multiplikacije M sa
multiplikacijom M’ koja bi se dobila da elektroni od trenutka nastanka imaju hidrodinamicki koeficijent jonizacije,

odnosno da ne postoji oblast u kojoj elektroni jos uvek nemaju dovoljno energije za procese jonizacije tzv. dblast
uravnotezenja duzine do.

Na slici 3.11 prikazane su vrednosti efektivnog koeficijenta sekundarne emisije elektrona u pari
metanola za interval E/N od 1.5 kTd do 8.8 kTd, koje su dobijene na osnovu rezultata merenja u
nasem eksperimentu. Na grafiku su date vrednosti koeficijenta yefr bez i sa urac¢unatom duzinom
uravnotezenja do. Moze se primetiti da ne uracunavanje duzine do U koeficijent sekundarne emisije
elektrona, za posledicu ima znacajnu razliku u vrednostima koeficijenta y, odnosno dovodi do velike
greske, jer se do nalazi u eksponentu. Koeficijent sekundarne emisije elektrona je jako osetljiv na
1999), odnosno na primenjeni tretman ¢iS¢enja povrSine katode. Moramo napomenuti da se ovde
radi o efektivnom koeficijentu vezanom za fluks jona. Naime mi smo doprinose svih drugih
energi¢nih Cestica pripisali jonima (Phelps i1 Petrovi¢, 1999).
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Slika 3.11. Zavisnost efektivnog koeficijenta sekundarne emisije elektrona yetf od redukovanog elektricnog polja E/IN u
praznjenju u pari metanola (bakarna katoda).

Koliko je nama poznato u literaturi nema podataka vezanih za koeficijent sekundarne emisije
elektrona u metanolu. U radu Hasegave i Datea iz 2015. godine nema rezultata za koeficijent
sekundarne emisije elektrona y u praznjenju u metanolu. Zato smo na osnovu njihovih rezultata za
o/N 1 nasih PaSenovih krivih za metanol izraCunali vrednosti za koeficijent y. Hasegava u radu
navodi da je pritisak menjan u intervalu od 0.4 do 9 Torr, a rastojanje izmedu elektroda od 0.2 do
1.5 cm. Za razliku od naseg eksperimenta u kome je katoda od bakra, u njihovom eksperimentu je
koriS¢ena katoda u ¢ijoj sredini se nalazi ugradena kvarcna plo¢a na koju je naparen tanak sloj od
zlata (debljine 50 nm) (Hasegawa et al., 1985).
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Slika 3.12. Zavisnost efektivnog koeficijenta sekundarne emisije elektrona yesr od jacine redukovanog elektricnog polja
E/N u praznjenju u pari metanola. Poredenje rezultata : (prazni krugovi) — yer iz rada Hasegave i Datea (2015)
izracunati na osnovu nase PaSenove krive za metanol; (crne zvezdice) — yeff iz naseg eksperimenta bez uracunavanja
duZine nehidridinamicke oblasti do 1 (Crvene zvezdice) — yett iz naseg eksperimenta sa uracuntim d.

Razli¢iti materijali koris¢enih katoda uticu na razlike u sekundarnoj emisiji elektrona u ova dva
eksperimenta, a dodatni uticaj ima i nacin tretmana povrsine katode, medutim on nije naveden u
radu Hasegave i saradnika (Hasegawa i Date, 2015; Hasegawa et al., 1985). Vrednosti za koeficijent
y dobijene na osnovu podataka Hasegave i Datea (2015) su uporedene sa rezultatima iz naseg
eksperimenta i1 prikazane na slici 3.12. U intervalu jacina redukovanog elektri¢nog polja od 1.5 do
2.5 kTd rezultati Hasegave i Datea se menjaju u opsegu koji je priblizno dva puta manji od nasih
rezultata (crne zvezdice), dok za E/N oko 3 kTd dolazi do poklapanja rezultata. Treba napomenuti
da se ovo odnosi naporedenje vrednosti koeficijenta sekundarne emisije elektrona koje su dobijene

60



3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

bez uraunavanja duzine nehidrodinamicke oblasti do. Na grafiku (slika 3.12) su prikazane i
vrednosti koeficijenta sekundarne emisije elektrona sa uracunatim do, ¢ime se lepo ilustruje koliku
razliku pravi zanemarivanje ove duzine u izraCunavanju yef.

3.1.5 STRUJNO NAPONSKE KARAKTERISTIKE I
STRUKTURA PRAZNJENJA

PROSTORNA

Kada su u pitanju merenja strujno — naponskih karakteristika (V-1 karakteristika) u oblasti
niskih pritisaka, za dobijanje dobro definisanih, reproducibilnih rezultata neophodno je vrSiti kratka,
impulsna merenja (pogledati poglavlje 2.2.4), kako bi praZznjenje $to manje perturbovalo povrsinu
katode usled proticanja struja velikih jacina i sa Cesticama velikih energija koje udaraju u katodu.
Dodatno, na ovaj nacin se izbegava i uticaj grejanja gasa na osobine praznjenja.

Na slici 3.13 prikazane su strujno — naponske karakteristike snimljene u praznjenju u pari metanola
na elektrodnom rastojanju od 1.1 cm za dve vrednosti parametra pd — a) 0.15 Torrcm i b)
0.40 Torr cm. Na graficima su razli¢itim simbolima predstavljeni rezultati dobijeni za razliCite
kombinacije otpornika Rs i Rm. Takode, na y —osi je prikazana razlika napona praznjenja (V) i
probojnog napona (Vb), jer je promena napona praznjenja usled primene naponskih impulsa mala u
odnosu na probojni napon. Pored toga, ovakvim prikazom rezultata se eliminiSu male razlike
probojnih napona u razli¢itim setovima merenja, koje ne utiCu na “dinamicke” strujno-naponske
karakteristike (Jelenkovi¢, Rézsa 1 Phelps, 1993; Petrovi¢ 1 Phelps, 1993). Na snimljenim strujno-
naponskim karakteristikama se jasno uocavaju oblasti razli¢itih rezima rada kroz koje praznjenje
prolazi sa povecanjem struje: Taunzendovo praznjenje (slabostrujno praznjenje), normalno tinjavo
praznjenje i abnormalno tinjavo praznjenje. Prekid na strujno — naponskoj karakteristici oznacava
oblast samostalnih, nepriguSenih oscilacija. Ova oblast se §iri sa povecanjem pritiska gasa.

a) pd = 0.15 Torr cm b) pd = 0.40 Torr cm
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Slika 3.13. Strujno — naponske karakteristike praznjenja u pari metanola na elektrodnom rastojanju d = 1.1 cm i za dve
vrednosti proizvoda pd — a) 0.15 Torrcm i Vp, =740 V i b) 0.40 Torr cm i Vy, = 460 V. Na ubacenim graficima su date
odgovarajuce negativne diferencijalne otpornosti Rp. Slovne oznake od (a) do (d) odgovaraju raspodelama intenziteta
emisije (emisionim profilima) na slikama 3.12 i 3.13.

Difuzna slabostrujna praznjenja je moguce opisati poznavanjem probojnih napona (Pasenove krive),
V-I karakteristika, ali 1 poznavanjem ucestanosti 1 koeficijenta priguSenja oscilacija, granica oblasti
samostalnih oscilacija i granica prelaska u konstrikcije. Sve ovo je obuhva¢eno modelom Felps —
Petrovi¢ — Jelenkovi¢ (Phelps, Petrovi¢ i Jelenkovi¢, 1993) koji je izvrSio povezivanje ovih
karakteristika sa fenomenoloskim 1 fizickim veli¢inama, od kojih je najznacajnija negativna
diferencijalna otpornost Rp.
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3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

Na slici 3.13 se mogu uociti dve oblasti na snimljenim V-l karakteristikama, u kojima je moguce
uraditi linearni fit zavisnosti AV(i) (za lin—lin skalu). Oblast abnormalnog tinjavog praznjenja, u
kojoj napon raste sa porastom struje, moze se aproksimirati pravom sa pozitivnim koeficijentom
pravca. Drugi deo karkateristike koji se, takode, moze aproksimirati pravom, ali sa negativnim
koeficijentom pravca, predstavlja oblast postojanja negativne diferencijalne otpornosti Rp, c¢ija
vrednost odgovara koeficijentu pravca. Negativna diferencijalna otpornost je posledica efekata
prostornog naelektrisanja koji nastaju usled porasta struje praznjenja (Phelps, Petrovi¢ i Jelenkovié,
1993; Zivanov et al., 2000), kao i zavisnosti sekundarne emisije elektrona od struje i napona
praznjenja. Pozitivno prostorno naelektrisanje efektivno povecava elektricno polje ispred katode,
¢ime eksponencijalno povecava jonizacioni koeficijent i prinos sekundarnih elektrona, Sto
omogucava praznjenju da stabilno radi na nizem naponu. Dakle, porast koncentacije prostornog
naelektrisanja dovodi do nehomogenosti polja, koja sa svoje strane izaziva pad napona praznjenja.
Eksperimentalno izmerene negativne otpornosti za praznjenje u pari metanola iznose -31 kQ za
pd = 0.15 Torr cm i -346 kQ za pd = 0.40 Torr cm.

Istovremeno sa vrednostima struje i napona snimljeni su vremenski integrisane aksijalne raspodele
intenziteta emisije (aksijalni emisioni profili), koje odgovaraju kvazistacionarnom rezimu
praznjenja u toku strujno-naponskog impulsa, u celom vidljivom spektru (slika 3.14 i slika 3.15).
Takode su snimljene i1 odgovarajue spektralno razloZzene raspodele intenziteta emisije iz
praznjenja, kori§¢enjem optickih filtera na 431.2 nm (CH) i 656.4 nm (Ho). Raspodele intenziteta
emisije prikazane na graficima izvucene su kao vektori intenziteta iz 2D slika, duz ose prikazane
isprekidanom linijom (slika 3.14 i slika 3.15).

Aksijalna raspodela intenziteta emisije u Taunzendovom (slabostrujnom) praznjenju za
pd = 0,15 Torr cm, snimljena integralno u celom vidljivom spektru (puna linija na slici 3.14), ima
maksimum u oblasti ispred katode. Ovakav izgled je posledica ekscitacije 1 jonizacije gasa teSkim
Cesticama (jonima i brzim neutralima) u oblasti ispred katode, koja se javlja na ve¢im vrednostima
redukovanog elektri¢nog polja E/N (u levoj grani Pasenove krive, na manjim pd vrednostima). Sam
oblik raspodele (emisionog profila) pokazuje da je, u ovoj oblasti, doprinos teskih Cestica procesima
ekscitacije i jonizacije znacajno veci od doprinosa elektrona.

Sa povecanjem struje povecava se 1 intenzitet emisije iz praznjenja, odnosno maksimumi emisija
ispred katode i anode postaju izraZeniji. Nakon reZima oscilacija praznjenje ulazi u normalni tinjavi
rezim, a dalje povecanje struje je praceno porastom napona, §to je znak da je praZnjenje preslo u
abnormalni tinjavi reZim rada. Maksimum emisije ispred anode (slika 3.14(d)) se sa povecanjem
struje pomera ka katodi, §to je posledica formiranja i razvoja katodnog pada. Naime poloZzaj pika
emisije ispred anode odgovara maksimumu negativnog svetljenja, koji se poklapa sa granicom
katodnog pada (Mari¢ et al., 2002). Kako je na niskim pritiscima duZina katodnog pada priblizna
rastojanju izmedu elektroda ove promene se teZe uo€avaju, jer nisu jako izraZene.

Zbog lakseg poredenja sa profilima iz celog vidljivog spektra, u svim rezimima je intenzitet Hyq
emisije iz praznjenja pomnozen istim faktorom skaliranja (k = 4). Oblik raspodela intenziteta CH
emisije (prikazane isprekidanom linijom) prati oblik raspodela u vidljivom spektru (puna linija) uz
nesto intenzivniju emisiju u delu ispred katode, usled izrazenog efekta teSkih Cestica u ovoj oblasti
(slika 3.14). U slucaju H, emisije iz praznjenja (prikazana crvenom crtica—tacka linijom) u
Taunzendovom rezimu, oblik raspodele intenziteta emisije je skoro zaravnjen sa nesto naglasenijim
maksimumom ispred anode, Sto govori da se znacaj doprinosa teskih Cestica procesima ekscitacije 1
jonizacije ne moze zanemariti, ali da je doprinos elektrona ipak izraZeniji. Sa porastom struje rastu i
maksimumi emisije ispred elektroda, 1 jasno se mozZe videti znacajniji doprinos elektronske
ekscitacije i jonizacije u H, emisiji iz praznjenja (naglaseniji pik ispred anode) (slika 3.14(b)(c)(d)).
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Slika 3.14. Aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praznjenja u pari metanola, za pd = 0.15 Torrcm, Vp =740V i
d = 1.1 cm, koje odgovaraju karakteristicnim rezimima praznjenja na V-1 Karakteristikama (slika 3.13a)). Raspodele
intenziteta emisije (emisioni profili) su dobijene izviacenjem intenziteta duz ose prikazane isprekidanom linijom na 2D

slikama. Na graficima su dati ukupni profili i profili dobijeni upotrebom optickih filtera za CH na 431.2 nm i za H, na
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656.4 nm. H, profili su pomnoZeni odgovarajuéim faktorom skaliranja radi lakseg poredenja rezultata. Prilikom
mnozenja nije odrzan relativni odnos intenziteta medu profilima.

Na slici 3.15 prikazane su aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praznjenja koje odgovaraju
minimumu Pasenove krive — pd = 0.40 Torr cm. Treba napomenuti da nije prikazan aksijalni profil
koji odgovara H, emisiji iz praznjenja na struji od 3 pA (slika 3.15(a)), jer je intenzitet emisije jako
mali, pa se profil ne razlikuje od pozadinskog Suma. Iz oblika raspodela emisije snimljenih u celoj
vidljivoj oblasti (prikazane punom linijom) se vidi da u procesima ekscitacije i jonizacije
podjednako ucestvuju 1 teske Cestice i1 elektroni, odnosno da je njihov doprinos priblizno jednak.
llustracija ovoga jesu pikovi intenziteta ispred elektroda. Usled porasta struje dolazi i do porasta
maksimuma emisije u prielektrodnim oblastima. Nakon prolaska kroz rezim oscilacija praznjenje
ulazi u normali tinjavi rezim rada u vidno konstrikovanom modu (slika 3.15(b) i1 (c)). U
konstrikovanom modu je radijalna prostorna raspodela praZznjenja suzena i zauzima samo deo
povrSine na elektrodi. Sa daljim porastom jaine struje dolazi od Sirenja provodnog kanala
praznjenja sve dok ne zauzme Citavu povrsinu elektrode (slika 3.15(c) i (d)). Za ovo vreme napon
praznjenja opada, iako se oc¢ekuje da bude priblizno konstantan, dok se proizvodnja naelektrisanih
Gestica obezbeduje radijalnim Sirenjem praznjenja pri konstantnoj gustini struje (Skoro et al., 2008;
Petrovi¢ i Phelps, 1997; Raizer, 1991). Ovakav blagi pad napona ukazuje na to da je preraspodela
elektri¢nog polja 1 naelektrisanih Cestica u toku razvoja katodnog pada, u normalnom tinjavom
rezimu, takva da dovodi do jo§ ekonomicnijeg rada praznjenja.

Sama pojava konstrikovanog moda praznjenja (slika 3.15 (b) 1 (c)) je uslovljena postojanjem
izrazito brzog porasta koeficijenta jonizacije sa elektricnim poljem. Zato u intervalu visokih
vrednosti redukovanog elektricnog polja E/N, usled blagog rasta koeficijenta jonizacije, na prelazu
iz slabostrujnog difuznog u normalno tinjavo praznjenje konstrikcija nije jako izrazena (slika
3.14(b) i (c)). Takode, visoki E/N odgovaraju levoj grani Pasenove krive, odnosno niskim pritiscima
gasa, a Sirina provodnog kanala je direktno proporcionalna karakteristicnoj duzini difuzije tj.
srednjem slobodnom putu elektrona. Dodatno, treba napomenuti da je u ovim uslovima sama oblast
normalnog tinjavog praznjenja vrlo uska (slika 3.13a)). Ulazak u abnormalni reZim praznjenja
Okarakterisan je naglim porastom napona, praznjenje ponovo postaje difuzno i zauzima celu
povrsinu elektrode, a maksimum emisije ispred anode je joS blize pomeren ka katodi (slike 3.14(d) 1
3.15(d)). Dakle, sa povecanjem jacine struje formira se katodni pad, Cija se granica poklapa sa
poloZajem pika emisije ispred anode (slike 3.14 i 3.15). U slucaju pd = 0.40 Torr cm je primeceno
da na prelazu iz normalnog tinjavog u abnormalni reZim, i na ve¢im strujama u abnormalnom
rezimu dolazi dolazi do promene u struji 1 naponu u kvazistacionarnom reZimu rada praznjenja.
Naime, nakon kratkog vremena (do par ms) rada praZnjenja napon raste, a struja opada, Sto se
ogleda u pojavi ,,stepenika” u naponskom 1 strujnom signalu (detaljnije u glavi 5.2. Nagla promena
reZima praznjenja u oblasti jakih struja u parama alkohola). Na slici 3.15 su u svim rezimima
praZznjenja intenziteti H, emisije pomnozeni odgovaraju¢im faktorom skaliranja, dok je u slucaju
CH emisije to uradeno samo za Taunzendov rezim praZnjenja, a sve radi lakSeg poredenja sa
profilima snimljenim u celom vidljivom spektru. Oblik raspodele CH emisije (prikazana
isprekidanom linijom na slici 3.15) prati oblik ukupne raspodele emisije (puna linija). S druge
strane, H, emisioni profil (prikazan crvenom crtica—tacka linijom na slici 3.15) je u svim rezimima
praznjenja dominantno eksponencijalan ka anodi. Dakle, u H, emisiji procesi jonizacije i ekscitacije
su dominantno indukovani elektronima.
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Slika 3.15. Aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praZnjenja u pari metanola, za pd = 0.40 Torrcm, Vp =460V i

d = 1.1 c¢m, koje odgovaraju karakteristicnim reZimima praznjenja na V-1 Karakteristikama (slika 3.13b)). Raspodele
intenziteta emisije (emisioni profili) su dobijene izviacenjem intenziteta duz ose prikazane isprekidanom linijom na 2D
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slikama. Na graficima su dati ukupni profili i profili dobijeni upotrebom optickih filtera za CH na 431.2 nm i za H, na
656.4 nm. CH i Hy profili su pomnozeni odgovarajuéim faktorom skaliranja radi lakseg poredenja rezultata (faktori
skaliranja su dati na graficima). Prilikom mnozenja nije odrzan relativni odnos intenziteta medu profilima.

3.1.6 ZAKLJUCAK

U poglavlju 3.1. su dati rezultati merenja elektricnih 1 optickih osobina proboja i razli¢itih
karakteristi¢cnih rezima rada DC praznjenja u pari metanola. Sva merenja probojnih napona
(Pasenovih kriva) i odgovaraju¢ih aksijalnih raspodela intenziteta emisije iz praznjenja u Sirokom
intervalu vrednosti pd, su uradena za dva meduelektrodna rastojanja: d = 1.1 cmid = 3.1 cm.

Snimljen je emisioni spektar iz praznjenja u pari metanola, na elektrodnom rastojanju od 1.1 cm i pd
vrednosti od 0.15 Torr cm, koji je pruzio uvid u dominantne produkte disocijacije molekula
metanola u praznjenju i posluzio za izbor odgovarajucih optickih filtera, koji su koriS¢eni za
spektralno razlozena snimanja emisije iz ovog praznjenja.

Aksijalni emisioni profili su snimani i u celom vidljivom spektru i pomocu optickih filtera, kojima
su snimane aksijalne raspodele emisije na 431.2 nm (CH traka) i na 656.4 nm (H, linija). Na osnovu
snimljenih aksijalnih raspodela emisije uoceno je da teske Cestice (prvenstveno H atomi i CH
radikali) imaju znacajnu ulogu u proboju za $iroki opseg pd parametra (E/N > 2.4 kTd). Ovo je
potrvrdeno 1 poredenjem sa aksijalnim raspodelama intanziteta emisije snimljenim koris¢enjem
optickih filtera koji odgovaraju talasnim duzinama emisije CH radikala i H atoma (H. linija).
Takode je iz aksijalnih profila emisije, snimanih za Pasenovu krivu, direktno odreden jonizacioni
koeficijent a, a zatim izraCunat efektivni prinos sekundarnih elektrona yett. Ovako dobijeni rezultati
za koeficijent jonizacije su uporedeni sa postoje¢im podacima u literaturi i primeéeno je da se u
posmatranim intervalima rezultati zadovoljavajuée slazu. Sto se ti¢e efektivnog prinosa sekundarnih
elektrona, po naSem saznanju ne postoje podaci u literaturi, tako da su ovde predstavljeni prvi takvi
rezultati.

Snimljene su i strujno—naponske karakteristike praznjenja u razli¢itim rezimima za dve vrednosti
parametra pd, na rastojanju d =1.1 cm. Istovremeno su snimljene aksijalne raspodele emisije
(aksijalni emisioni profili) iz razli¢itih reZima praznjenja u celom vidljivom spektru i sa CH 1 Ha
filterima. Pokazano je da prostorna struktura praznjenja ima izrazeni pik emisije ispred katode na
niskom pritisku (veliko E/N), dok su na visem pritisku (malo E/N) primetne intenzivne oblasti
emisije ispred katode i anode. Snimljeni profili CH emisije, za obe vrednosti pd parametra, su nesto
manji po intenzitetu, ali po obliku prate profile praznjenja snimljene u celom vidljivom spektru. S
druge strane, profili Ha emisije na visem pritisku su dominantno posledica ekscitacije elektronima,
odnosno imaju eksponencijalni rast ka anodi za sve ispitane reZime rada praznjenja.
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3.2 ETANOL C2HsOH

Etanol (etil alkohol) (slika 3.16) spada u primarne monohidroksilne alkohole, jer je
hidroksilna grupa vezana za prvi — primarni atom ugljenika u alkilnoj grupi (R — CH.OH). Najc¢esce
se dobija fermentacijom sirovina biljnog porekla, koje u sebi sadrze ugljene hidrate, ili hidratacijom
etilena. To je bezbojna, bistra, lako isparljiva i zapaljiva te¢nost, koja ima specifi¢an miris i ukus, a
u vodi je vrlo rastvorljiva. U industriji ima Siroku upotrebu, zbog svojih fizickih 1 hemijskih
svojstava. Prvenstveno se koristi u hemijskoj industriji za proizvodnju raznih rastvaraca, boja, u
kozmetickoj i prehrambenoj industriji, za proizvodnju pica, a sve vecu upotrebu nalazi i u industriji
goriva. Etanol je u medjuzvezdanom prostoru prvi put detektovan u Strel¢evom B2 oblaku (eng.
Sagittarius B2) 1975. godine (Zuckerman et al., 1975), a 1995. godine je detektovan u
meduzvezdanoj maglini G34.3 koja je udaljena 10 000 svetlosnih godina i nalazi se u sazvezdu
Akuila (eng. Aquila) (Millar et al., 1995). Ovo je bio prvi slucaj detekcije tako velike koli¢ine
etanola sadrzane u nekom nebeskom telu. Maglina G34.3 ima 1000 puta veéi pre¢nik od naseg
Suncevog sistema i sadrzi dovoljno alkohola da sa priblizno 150 000 litara piva snabde svakog
dana, svaku pojedinac¢nu osobu na Zemlji, u narednih milijardu godina (Browne, 1995). Poc¢etkom
2015. godine etanol je po prvi put u istoriji detektovan na kometi, radi se o kometi C/2014 Q2 —
Lovejoy, koja je poreklom iz Ort oblaka (eng. Oort cloud) (Bockelée-Morvan et al., 2015). Ovo je
jako interesantno, ako se uzme u obzir da komete predstavljaju jedan vid najstarijeg i
najprimitivnijeg materijala u Suncevom sistemu, pored leda, te stoga mogu dati uvid u isparljivi
sastav solarnog protoplanetarnog diska, kao i odgovore na pitanja o nacinu nastanka planeta i zivog
sveta. S druge strane, u izdahu zdravih osoba mogu se pronaé¢i male koli¢ine endogenog etanola i
acetaldehida (etanal), koje u organizmu nastaju u toku metabolickih procesa (Turner et al., 2006).

H

H |
H-:‘C/C{"OH <
| H
H

Slika 3.16. Etanol: levo — strukturna formula i desno — model molekula

Za dobijanje pare u nasem ekpsrimentu je koriS¢en etanol Cisto¢e 95% (M = 46.07 g/mol). Glavnu
necistoc¢u u etanolu predstavlja voda, dok su ostale necistoce, kao §to su aceton, aldehidi, metanol,
mravlja kiselina, prisutne samo u tragovima (< 0.001%). Usled ovoga u praznjenju je prisutan mali
procenat vodene pare. Pritisak pare etanola na sobnoj temperaturi (T =25°C) iznosi 59 Torr
(1 Torr = 133.322 Pa).

Za paru etanola su izmerene PaSenove krive, odnosno zavisnost probojnog napona Vp 0d proizvoda
pritiska p i meduelektrodnog rastojanja d, za Sirok opseg pd vrednosti. Zajedno sa probojnim
naponom snimljene su i odgovarajuce aksijalne raspodele intenziteta emisije iz slabostrujnog
praZznjenja. Snimljeni emisioni spektar je posluzio za odabir odgovarajucih optickih filtera koji su
koris¢eni u merenju spektralno razlozenih raspodela emisije iz praznjenja. Koeficijenti jonizacije o i
sekundarne emisije elektorna y dobijeni su na osnovu raspodela intanziteta emisije u slabostrujnom
praznjenju. Takode su snimljene i strujno—naponske karakteristike za Siroki opseg struja, u
minimumu 1 levoj grani Pasenove krive. Ova merenja su propra¢ena i snimanjem prostorne
raspodele praznjenja u razli¢itim rezimima rada.
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3.2.1 MERENJE PROBOJNOG NAPONA — PASENOVE KRIVE

Za praznjenje u pari etanola, zavisnost probojnog napona od proizvoda pritiska p i
meduelektrodnog rastojanja d je snimana za dve razli¢ite vrednosti d: 1.1 i 3.1 cm. Dobijene
PaSenove krive i vrednosti redukovanog elektricnog polja E/N su prikazane na slici 3.17. Kao i u
sluaju metanola, krive imaju standardni oblik. Merenja su obuhvatila opseg pd vrednosti od 0.10
do 2.50 Torr cm, dok je struja u toku merenja iznosila 1 uA. Minimalni probojni napon za paru
etanola, odnosno minimum Pasenove krive iznosi 435V na pd =0.35 Torr cm za rastojanje od
1.1 cm (slika 3.17a)), odnsno 425 V na pd = 0.40 Torr cm za rastojanje od 3.1 cm (slika 3.17b)), §to
odgovara vrednostima redukovanog elektri¢nog polja E/N od 4 kTd i 3 kTd, respektivno.
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Slika 3.17. Pasenove krive praznjenje u pari etanola na meduelektrodnim rastojanjima od a) 1.1 cm, b) 3.1 cm i c)
grafik oba seta rezultata na jednoj slici kako bi se proverilo vazenje pd skaliranja.

Kao i u slu¢aju metanola, praznjenje radi stabilno do pd = 0.70 Tor cm, dok na vrednostima iznad
0.70 Torr cm upada u relaksacione (uredene) oscilacije. Kada praznjenje radi u rezimu relaksacionih
oscilacija mogucée je odrediti probojni napon (Mari¢, 2006; Mari¢ et al., 2009). Relaksacione
oscilacije je moguée indukovati do vrednosti pd =2.50 Torcm, za 1.1 cm i pd =2.00 Tor cm, za
3.1 cm, ali iznad ovih vrednosti pd parametra, praznjenje odmah nakon proboja upada u rezim
slobodnih oscilacija, iz kojih se ne mogu odrediti probojni naponi kori¢enjem tehnike prethodno
opisane u odeljku 2.2.3. U toku merenja, kao i za dobijanje relaksacionih oscilacija, koris¢ene su
kombinacije otpornika razli¢itih otpornosti Rs i Rm (Rs =7 kQ, 560kQ, 1.2MQ i 5MQ i Rn=
20 kQ, 100 kQ, 500 kQ, 1 MQ, 2 MQ i 10 MQ). Na slici 3.17 ¢) pokazane su obe krive na jednom
grafilu. Krive se dobro slazu, a to upravo ukazuje na vazenje pd skaliranja, sto je i ocekivano, te
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mnogo viSe govori o unutrasnjoj konzistentnosti eksperimenta u kojem su uklonjene zone rada u
kojima bi se narusilo ovo skaliranje.

3.2.2 PROSTORNE RASPODELE EMISIJE SVETLOSTI IZ PRAZNJENJA

U slabostrujnom praznjenju u pari etanola snimljene su 2D slike prostorne raspodele
emisije, integrisane u celom vidljivom opsegu. Snimanje je uradeno ICCD kamerom koja je
postavljena normalno na osu komore (bo¢no). Ovako snimljene 2D slike su koris¢ene za dobijanje
aksijalnih raspodela intenziteta emisije iz praznjenja (aksijalnih emisionih profila). Na slici 3.18
prikazane su 2D slike raspodele emisije iz praznjenja u pari etanola za dva meduelektordna
rastojanja a) 1.1 cm i b) 3.1 cm, dok slika 3.19 prikazuje odgovarajuée aksijalne emisione profile.
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Slika 3.18. 2D raspodele emitovane svetlosti integrisane u celo vidljivom opsegu iz slabostrujnog praznjenja u pari
etanolaa)d=1.1cmib)d=3.1cm.

Sa 2D slika, za oba meduelektordna rastojanja, se moZze videti da je oblast maksimalnog svetlenja
ispred katode, §to govori da su u praznjenju dominantni procesi indukovani teSkim cesticama.
Primetno je da i na srednjim vrednostima redukovanog elektriénog polja E/N (oko 3 kTd), u
minimumu PaSenove krive (0.35 1 0.40 Torr cm), teSke Cestice (joni, neutrali) sti¢u dovoljno
energije da u€estvuju u procesima ekscitacije, pa €ak 1 jonizacije, $to je tipicno ponaSanje koje se
javlja na velikim vrednostima E/N (Petrovi¢ et al., 1992; Petrovi¢ i Phelps, 2009).

S druge strane, iz aksijalnih raspodela intenziteta praznjenja (slika 3.19), vidi se da sa povecenjem
vrednosti parametra pd (0.35, 0.40 i 0.60 Torr cm), odnosno sa povecanjem pritiska p (kojima
odgovara nize E/N), raste intenzitet emisije ispred anode. Ovo govori da na ve¢im pritiscima, a
manjim E/N, procesi ekscitacije i jonizacije indukovani elektronima postaju sve zastupljeniji.
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Slika 3.19. Aksijalne raspodele intenziteta emisije slabostrujnog praznjenja u pari etanola za a) d=1.1cm i b)
d = 3.1 cm, koje odgovaraju 2D raspodelama emitovane svetlosti sa slike 3.18 a) i 3.18 b), respektivno.. Na graficima
Jje u zagradama naznacena vrednost redukovanog elektricnog polja (E/N) na datom pd.

3.2.3 SPEKTRALNO RAZLOZENA MERENJA

Snimanje optickog emisionog spektra, koji je prikazan na slici 3.20, omogucilo je odabir
odgovarajucih optickih filtera koji su korS¢eni za spektralno razloZzena snimanja prostorne raspodele
emisije kao 1 identifikaciju razli¢itih vrsta Cestica koje postoje u praznjenju. Emisioni spektar je
sniman na pd=0.10 Torrcm i jako maloj struji (3 pA), odnosno u praznjenju koje radi u
Taunzendovom rezimu. U spektarlnom opsegu od 300 — 700 nm detektovane su slede¢e emisije:
OH, CH, CO i H, (vodonikova linija Balmerove serije). Dodatno, ako se pogleda bazna linija
spektra, moze se primetiti pik u intervalu talasnih duzina od 500 nm do 600 nm, koji moze biti
posledica CO> kontinuma (Gaydon, 1974), emisije CO trake (Poncin-Epaillard i Aouinti, 2002) ili
emisije C> Svanove trake (eng. Swan band) (Gaydon, 1974). Kao i u slucaju metanola, sve
posmatrane emisije vode poreklo od pobudenih vrsta Cestica koje su proizvodi disocijativne
ekscitacije polaznog (roditeljskog) molekula (Levko et al., 2012; Yanguas-Gil et al., 2004; Reyes et
al., 2016; Donohue et al., 1977), kao dominantnog mehanizma u ekscitaciji slozenih molekula ove
vrste. U ovim reakcijama nastaju vodonikovi atomi, ali i neki teZi pobudeni disocijativni fragmenti
(OH, CH kao i CxHy). Kao $to je ranije primeceno u praznjenjima u etanolu (Yanguas-Gil et al.,
2004; Reyes et al., 2016; Suda et al., 2009; Levko et al., 2012) moze do¢i do formiranja CO od
molekula etanola bilo u sudarima sa elektornima ili radikalima i molekulima vode. Naime, u ovim
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reakcijama usled udara elektrona dolazi do odvajanja atomskog vodonika iz molekula etanola, kao i
eventualno do raskidanja C — C veze.

Kao i kod metanola, emisija CH radikala je najintenzivnija za sistem A2A—X?I1 sa ¢elom trake na
431.2 nm (Gaydon, 1974; Malovi¢, 1999). Sto se tie emisije na 387.2 nm ona poti¢e od
3900 A sistema B2Z—X?I1 (Gaydon, 1974; Yanguas-Gil et al., 2004). Kao i kod metanola, emisija
na 306.4 nm poti¢e od OH radikala (Liu et al., 2007; Stocer et al., 2001; Maslani i Sember, 2014).
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Slika 3.20. Opticki emisioni spektar praznjenja u pari etanola na pd =0.10 Torr cm i rastojanju d =1.1cm
(Vb =705 V; i = 3 ud). Sirina slita spektrografa je 100 um.

Pored emisionog spektra snimljena je i prostorna raspodela emisije pojedinih traka iz praznjenja u
pari etanola. Snimanja su obuhvatila prostorne raspodele (profile) ukupne emisije u celom vidljivom
spektru i prostorne raspodele dobijene koris¢enjem optic¢kih filtera u uskom intervalu talasnih
duzina, oko najintenzivnijih uocenih emisija iz vidljivog dela spektra: 431.2 nm (CH) i 656.4 nm
(Hq). Aksijalni emisioni profili prikazani na slici 3.21 su izvuceni duz ose praznjenja (isprekidana
linija na 2D slikama) sa 2D slika emisije integrisane u celom vidljivom opsegu i filtrirane CH i Hy,
optickim filterima. Profili snimljeni za pd vrednosti od 0.10 do 0.60 Torr cm prikazuju kako
promena jacine redukovanog elektricnog polja E/N (pd) utie na strukturu i osnovne procese u
praznjenju (slika 3.21). Kako je tokom ovih snimanja praZnjenje radilo u limitu slabih struja,
odnosno u Taunzendovom rezimu gde je gustina prostronog naelektrisanja zanemarljiva pa je
elektri¢no polje u prostoru izmedu elektroda skoro homogeno (Zivanov et al., 2000), oéekivan je
eksponencijalni porast emisije prema anodi, jer elektroni sticu dovoljno energije za procese
ekscitacije u sudarima sa neutralima. Medutim, prikazani integrisani emisioni profili (puna linija) za
sve vrednosti pd parametra imaju primetan maksimum emisije u oblasti ispred katode. Felps je
zajedno sa svojim saradnicima pokazao da je upravo ekscitacija teSkim Cesticama (brzim
neutralima) dominantan uzrok emisije u katodnoj oblasti (Petrovic et al., 1992; Mari¢ et al., 2003).
Primetno je i to da CH emisioni profil (isprekidana linija) oblikom prati integrisane profile (puna
linija), dok H. emisija (crtica — tacka linija) ima drugaciji oblik i znatno je manjeg intenziteta u
poredenju sa CH emisijom.

U levoj grani PaSenove krive na 0.10 Torr cm (slika 3.21 a) i b)), procesi ekscitacije su dominantno
indukovani teskim Cesticama (maksimum intenziteta emisije ispred katode). To se vidi i na CH
emisionom profilu kroz postojanje pika emisije ispred katode. Sa povecanjem pritiska pik ukupne
emisije u blizini anode, koji se pojavljuje na pd=0.35 i 0.40 Torrcm i dostize maksimalni
intenzitet na pd = 0.60 Torr cm (malo E/N) (slika 3.21 a) i b)), nastaje usled procesa ekscitacije u
sudarima elektrona i neutrala. Dodatno, oblik H, emisionog profila (crtica — tacka linija) poprima
eksponencijalni izgled, §to sugeriSe da su vodonikovi atomi uglavnom pobudeni procesima
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elektronske ekscitacije. Medutim, na nizim pd (ve¢im E/N) vodonikovi atomi se takode ekscituju u
sudarima sa teskim Cesticama.
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Slika 3.21. Aksijalne raspodele intenziteta ukupne, CH i H, emisije u Taunzendovom praznjenju u intervalu pd vrednosti
od 0.10 do 0.60 Torr cm. Merenja su uradena za a) d=1.1cm i b) d=3.1cm. Ispod grafika su prikazane 2D slike
emisije snimljene koriscenjem CH i H, optickih filtera.

Slika 3.22 prikazuje rezultate za dve vrednosti pd parametra 0.10 Torr cm (leva grana Pasenove
krive) i 0.60 Torr cm (desna grana Pasenove krive) na meduelektrodnim rastojanjima od 1.1 i
3.1 cm. Ovde su raspodele emisije skalirane po parametru pd (d je rastojanje od katode) tako da je
omoguceno poredenje raspodela intenziteta emisije na razli¢itim rastojanjima elektroda/pritiscima tj.
razli¢itim vrednostima redukovanog elektri¢nog polja E/N. Na malim vrednostima pd i visokim E/N,
teSke Cestice, joni 1 neutrali, dobijaju dovoljno energije da bi vrsili ekscitaciju, pa ¢ak i jonizaciju.
Tako na pd =0.10 Torr cm procesi indukovani teSkim Cesticama (pretezno brzim neutralima)

dominiraju nad elektronskim procesima, §to se ogleda u emisionom profilu ¢iji je pik ispred katode
(slika 3.22 a)).

ABOOO E —d=1lem [s ASOO g ——d=11cm
§ 1000 g ——d=31cm ] E .§ 1004 % ——d=31cm
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Slika 3.22. Aksijalne raspodele intenziteta emisije Taunzendovog praZnjenja u pari etanola snimljene u a) levoj grani
Pasenove krive (pd =0.10 Torr cm) i b) desnoj grani PaSenove krive (pd =0.60 Torr cm). Na x - osi prikazan je
proizvod rastojanja katode d i pritiska p kako bi se omogucilo poredenje raspodela koje su snimljene na istom pd, ali na
razli¢itim meduelektrodnim rastojanjima. Punim linijama su prikazane raspodele emisije integrisane u vidljivom delu
spektra, a isprekidanom linijom su prikazane raspodele emisije snimljene upotrebom CH optickog filtera.
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Ovi brzi neutrali uglavnom nastaju u sudarima brzih jona sa molekulima pozadinskog gasa u kojima
dolazi do prenosa naelektrisanja (Mari¢ et al., 2003; Petrovi¢ i Stojanovi¢, 1998). Ovi procesi se
¢es¢e javljaju na nizim pritiscima/veéim E/N (leva grana PaSenove krive), jer na vi§im pritiscima
usled Cestih sudara joni ne uspevaju da se dovoljno ubrzaju (veliki deo energije se gubi u sudarima).

U slucaju pare etanola, uloga teskih Cestica u procesima ekscitacije i jonizacije najverovatnije
pripada brzim H atomima i1 nekim tezim proizvodima disocijacije (OH, CO i CH vrstama).
Spektralno razloZzena snimanja emisije optickim filterima pokazuju da najve¢i deo emisije u
vidljivom opsegu poti¢e od CH radikala i H atoma, Sto je verovatno pre posledica disocijativne
ekscitacije nego ekscitacije osnovnog stanja (Tennyson et al., 2017; Sivos et al., 2019).

U desnoj grani Pasenove krive, na pd = 0.60 Torr cm, primetan je pik u intenzitetu emisije ispred
anode koji ukazuje na elektronsku ekscitaciju (slika 3.22 b)). S druge strane, H, raspodela
intenziteta emisije (slika 3.22 d)) ima tipi¢ni eksponencijalni porast intenziteta emisije u veéem delu
oblasti od katode ka anodi, Sto je posledica elektronske ekscitacije, sa uoc¢ljivim nehidrodinamickim
(neravnoteznim) regionom u blizini katode (Mari¢ et al., 2014; Malovi¢ et al., 2003). Rezultati
prikazani na slici 3.22 ukazuju da su osnovni procesi koji regulisu proboj i slabostrujna praznjenja
isti za iste vrednosti pd, za opseg rastojanja izmedu elektroda koji je ovde prikazan, $to govori da je
1 struktura praznjenja nepromenjena.

3.24 ODREDPIVANJE JONIZACIONOG KOEFICIJENTA a |
KOEFICIJENTA SEKUNDARNE EMISIJE ELEKTRONA y

U praznjenju u pari etanola, koeficjent jonizacije a je jedino bilo moguce odrediti u intervalu
redukovanog polja E/N oko minimuma Pasenove krive, jer na ve¢im vrednostima E/N efekti
ekscitacije teSkim Cesticama zaklanjaju emisioni profil elektronske ekscitacije. S druge strane, na
vis§im pritiscima (nizim E/N) u desnoj grani PaSenove krive praznjenje nije moglo da radi u
stabilnom slabostrujnom rezimu, pa se ni ovi aksijalni emisioni profili nisu mogli koristiti za
odredivanje koeficijenta a. Usled ovakvih ogranicenja, u naSem eksperimentu je bilo moguce

odrediti jonizacione koeficijente samo u opsegu redukovanog elektri¢énog polja od 1.5 kTd do
3.3kTd.

Na slici 3.23 je praznim krugovima prikazana zavisnost efektivnog jonizacionog koeficijenta o/N od
redukovanog elektricnog polja E/N (Sivo§ et al., 2018). Takode su prikazani i rezultati za
jonizacioni koeficijent u etanolu iz literature (Hasegawa i Date, 2015; von Engel, 1965), koji
obuhvataju oblast znatno nizih vrednosti redukovanog elektricnog polja E/N. Rezultati za
jonizacioni koeficijent prikazani u radu Hasegave i Datea obuhvataju interval redukovaog
elektri¢nog polja od 100 do 3000 Td, dok je u radu fon Engela jonizacioni koeficijent odreden za
interval redukovanog elektri¢nog polja od 140 do 700 Td.

Sa slike 3.23 se vidi da, iako rezultati za jonizacioni koeficijent u radovima Hasegave i fon Engela
obuhvataju isti opseg E/N, oni se medusobno razlikuju, odnosno jonizacioni koeficijenti prikazani u
radu fon Engela su dosta manji od onih koji su dati u radu Hasegave i Datea. Ovo moze biti
posledica razlike u primenjenim eksperimentima, tehnici merenja, ¢isto¢i kori§¢enog uzorka etanola
kao 1 u odrZavanju potrebne Cistoce pare u toku rada praznjenja i u toku samog merenja. Naime, u
radu fon Engela, odnosno u radu Rejtera (Raether, 1937) je napomenuto da je u merenjima koris¢en
96% etanol, kao i dehidratizovani etanol (eng. anhydrous) tzv. suvi etanol, koji odgovara
apsolutnom etanolu ¢isto¢e 99.5%, 1 da su u oba slu¢aja vrednosti dobijenih rezultata iste. Hasegava
1 Date su u svojim merenjima koristili 99.5% etanol, dok je u naSem eksperimentu koris¢en 95%
etanol. Dakle u slucaju rezultata Hasegave 1 fon Engela, moze se zakljuciti da je razlika u
vrednostima  jonizacionog  koeficijenta  najverovatnije = posledica  razlike  koriS¢enih
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eksperimenata/tehnika merenja. Nasi rezultati za jonizacioni koeficijent u etanolu se dobro slazu sa
rezultatima Hasegave i Datea za opseg vrednosti redukovanog elektri¢nog polja od 1.5 do 3 KTd.

3x10™° —
» Etanol_Hasegawa i Date 2015.
104 X Etanol_von Engel 1965. E
O Etanol_eksperiment
> »> RO 0 O
100 1000
E/N (Td)

Slika 3.23. Zavisnost efektivnog jonizacionog koeficijenta (a/N) od jacine redukovanog elektricnog polja (E/N) u pari
etanola.

Na slici 3.24 prikazane su vrednosti efektivnog koeficijenta sekundarne emisije elektrona u pari
etanola za uski interval vrednosti E/N od 1.5 kTd do 3.3 kTd dobijene na osnovu nasih merenja
jonizacionih koeficijenata i probojnog napona. Na grafiku su date vrednosti koeficijenta yerr bez
(oznaCene crnim kvadratima) i sa uraCunatom duzinom uravnoteZenja do (oznacene crvenim
praznim krugovima). Ne ura¢unavanje duZine nehidrodinamicke oblasti do u koeficijent sekundarne
emisije elektrona za posledicu ima znacajnu razliku u vrednostima koeficijenta y i dovodi do velike
greske, jer se do nalazi u eksponentu.
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Slika 3.24. Zavisnost efektivnog koeficijenta sekundarne emisije elektrona yert od redukovanog elektricnog polja EIN u
praznjenju u pari metanola (bakarna katoda). Prikazane su vrednosti za yewr Koje su dobijene bez uracunavanja duzine
uravnotezenja do (crni kvadrati) i sa uracunavanjem do (Crveni prazni krugovi).

Kako je vrednosti za jonizacioni koeficijent i koeficijent sekundarne emisije elektrona u nasem
eksperimentu bilo moguce odrediti samo u uskom intervalu vrednosti redukovanog elektricnog
polja, zbog uticaja teskih Cestica, mi smo u cilju proSirivanja posmatranog intervala E/N izrac¢unali
koeficijent y (otvoreni krugovi na slici 3.25) koristec¢i podatke za jonizacioni koeficijent date u radu
Hasegave 1 Datea (2015) 1 PaSenovu krivu izmerenu u naSem eksperimentu. U ovom slucaju
poredene su vrednosti za y bez uraCunavanja duzine nehidrodinamicke oblasti do. (Slika 3.25).
Ovako dobijeni koeficijent y je uporeden sa rezultatima iz naseg eksperimenta (slika 3.25). Koliko je
nama poznato u literaturi nema podataka vezanih za koeficijent sekundarne emisije elektrona u
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etanolu. U intervalu jac¢ina redukovanog elektri¢nog polja od 2.5 do 3 KTd rezultati dobijeni na
osnovu rada Hasegave 1 Datea (slika 3.25—otvoreni krugovi) se poklapaju sa nasim izmerenim
rezultatima (slika 3.25—crne zvezdice).

Hasegava u radu navodi da je pritisak menjan u intervalu od 0.4 do 11 Torr, a rastojanje izmedu
elektroda od 0.2 do 1.5cm. Za razliku od naseg eksperimenta u kome je katoda od bakra, u
njihovom eksperimentu je koriS¢ena katoda u ¢ijoj sredini se nalazi ugradena kvarcna ploca na koju
je naparen tanak sloj zlata (debljine 50 nm) (Hasegawa et al., 1985). Dakle, iako su u pitanju
razli¢iti eksperimenti ono Sto se moze primetiti je to da u odredenom opsegu redukovanog
elektricnog polja dolazi do preklapanja rezultata za jonizacioni koeficijent Hasegave i Datea sa
naSim rezultatima, pa samim tim i do poklapanja rezultata dobijenih za koeficijent sekundarne
emisije elektrona (rezultati bez uracunavanja do — crne zvezdice i otvoreni krugovi na slici 3.25). Ali
kada se u obzir uzme duzina nehidrodinamicke oblasti do, vrednost koeficijenta sekundarne emisije
se znaCajno menja i za nekoliko redova veli¢ine (crvene zvezdice na slici 3.25), ¢ime se lepo
ilustruje koliku razliku pravi zanemarivanje duzine ekvilibracije u izraGunavanju yefr. Ovde teba
napomenuti da je prednost nase tehnike za odredivanje yeff U tome $to se iz prostornih raspodela
emisije moze odrediti do pa samim tim i koeficijent yefr koji neée varirati zavisno od uslova u
praznjenju.
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Slika 3.25. Poredenje rezultata za zavisnost Ve (E/N) u praznjenju u pari etanola dobijenih u nasem eksperimentu i
proracunatih iz rezultata za efektivni jonizacioni koeficijent iz rada Hasegave i Datea ( 2015). Poredenje rezultata :
(prazni krugovi) — yett iz rada Hasegave i Datea (2015) izracunati na osnovu nase PaSenove krive za etanol; (crne
zvezdice) — yeit iz naseg eksperimenta bez uracunavanja duzine nehidridinamicke oblasti do i (crvene zvezdice) — yerr iz
naseg eksperimenta sa uracuntim do.

3.25 STRUJNO-NAPONSKE KARAKTERISTIKE | PROSTORNE
RASPODELE PRAZNJENJA

U praznjenju u pari etanola su snimljene strujno — naponske karakteristike za sledec¢e pd
vrednosti: 1) 0.15 Torr cm, 2) 0.20 Torr cm i 3) 0.30 Torr cm, koje leze na levoj grani i u blizini
minimuma Pasenove krive (slika 3.26). Merenja su radena na meduelektrodnom rastojanju od
1.1cm. Simboli, na graficima, odgovaraju rezultatima dobijenim koriS¢enjem kombinacija
otpornika razli¢itih otpornosti (Rs i Rm).

Na snimljenim strujno — naponskim karakteristikama, prikazanim na slici 3.26, mogu se prepoznati
razli¢iti rezimi rada praznjenja: Taunzendov rezim (slabostrujno praznjenje) (na graficima oznacen
slovom (a)), normalni tinjavi rezim (na graficima oznacen slovom (b)) i abnormalni tinjavi rezim
rada praznjenja (na graficima oznacen slovom (c)). Sa povecanjem struje, na prelazu iz
Taunzendovog u normalno tinjavo praznjenje, javlja se oblast samostalnih, neprigusenih oscilacija,
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koja je na graficima prikazana kao prekid na strujno — naponskoj karakteristici. Sa grafika se moze
videti da se oblast samostalnih, neprigusenih oscilacija §iri sa povecanjem pritiska gasa.
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Slika 3.26. Strujno — naponske karakteristike praznjenja u pari etanola na elektrodnom rastojanju d = 1.1 cm i za tri
vrednosti proizvoda pd — 1) 0.15 Torrcm i V, =608 V, 2) 0.20 Torrcm i V, =486 Vi 3) 0.30 Torrcm i V, =452 V. Na
ubacenim graficima su date odgovarajuce negativne diferencijalne otpornosti Rp. Slovne oznake od (a) do (c)
odgovaraju aksijalnim raspodelama intenziteta emisije (aksijalnim emisionim profilima) na slikama 3.27 — 3.29.

U difuznom Taunzendovom reZimu strujno — naponske karakterisitke (slika 3.26) imaju blago
negativan nagib, koji odgovara negativnoj diferencijalnoj otpornosti Rp. Postojanje negativne
diferencijlne otpornosti, kao posledice efekta prostornog naelektrisanja (Zivanov et al., 2000), je
usko vezano sa koeficijentom sekundarne emisije elektrona. Naime, fenomenoloski model Felps—
Petrovi¢—Jelenkovi¢ kaze da je negativna diferencijalna otpornost ustvari posledica strujne
zavisnosti koeficijenta sekundarne emisije elektorna (Phelps, Petrovi¢ i Jelenkovi¢, 1993). U nasem
eksperimentu, u praznjenju u pari etanola, su odredene negativne diferencijalne otpornosti za tri
vrednosti pd parametra: 1) za pd = 0.15 Torr cm je Rp =80 k<, 2) za pd = 0.20 Torr cm je Rp =—
83 kQ1i3)zapd=0.30 Torr cm je Rp = —295 kQ (slika 3.26).

Paralelno sa snimanjima struje i napona snimljene su i vremenski integrisane aksijalne raspodele
intenziteta emisije (aksijalni emisioni profili) u celom vidljivom spektru (slike 3.27-3.29).
Snimanja su vrSena u kvazistacionarnim rezimima rada praznjenja. Za pojedine rezime praZnjenja
su date 1 spektralno razloZene raspodele intenziteta emisije, koje su dobijene koriS¢enjem optickih
filtera na 431.2 nm (CH) i 656.4 nm (H«). Raspodele intenziteta emisije koje su prikazane na
graficima dobijene su iz 2D slika praznjenja izvlaenjem vektora intenziteta duz ose prikazane
isprekidanom linijom (slike 3.27-3.29).
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| pd = 0.15 Torr cm
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Slika 3.27. Aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praznjenja u pari etanola, za pd = 0.15 Torr cm i d = 1.1 cm, koje
odgovaraju karakteristicnim reZimima praznjenja na V-l karakteristikama (slika 3.26 1)). Raspodele intenziteta emisije
(emisioni profili) su dobijene izviacenjem intenziteta duz ose prikazane isprekidanom linijom na 2D slikama. Na
graficima su dati ukupni profili i profili dobijeni upotrebom optickog filtera za CH na 431.2 nm. Radi laksSeg poredenja
CH profili su pomnozZeni odgovarajucim faktorom skaliranja. Prilikom mnozZenja nisu ocuvani relativni odnosi

intenziteta medu profilima.

Ako pogledamo aksijalne raspodele intenziteta emisije prikazane na slikama 3.27-3.29 (puna
linija), na osnovu njihovih oblika (postojanje maksimuma intenziteta ispred katode), moZemo da
zaklju¢imo da su procesi indukovani teSkim Cesticama (jonima, brzim neutalima) dominantniji od
procesa indukovanih elektronima, za vrednosti pd od 0.15 Torr cm do 0.30 Torr cm. Ekscitacija i
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3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

jonizacija gasa teSkim cCesticama u oblasti ispred katode se javlja na veéim vrednostima
redukovanog elektri¢nog polja, Sto odgovara levoj grani PaSenove krive. Medutim, kod etanola, kao
1 u slucaju metanola, ekscitacija, pa 1 jonizacija, teSkim Cesticama predstavlja dominantan proces u
praznjenju ¢ak i na pd vrednostima u okolini PaSenovog minimuma.

Na slikama 3.27 i 3.28 su prikazane aksijalne raspodele intenziteta emisije snimljene koris¢enjem
filtera na 431.2 nm (CH) (isprekidana linija). Snimljeni CH profili su ne$to nizeg intenziteta nego
ukupni profili, ali su zbog lakSeg poredenja sa profilima iz celog vidljivog spektra (ukupni profili)
pomnozZeni istim faktorom skaliranja (k = 2). Oblik raspodela intenziteta CH emisije (isprekidana
linija) prati oblik raspodela u vidljivom spektru (puna linija) uz nesto intenzivniju emisiju u delu
ispred katode, usled izrazenog efekta teskih Cestica u ovoj oblasti (slike 3.27 i1 3.28). Takode, moze
se videti da u svim kvazistacionarnim rezimima praznjenja, na 0.15 i 0.20 Torr cm, najveci udeo u
ukupnoj emisiji ¢ini upravo emisija koja potice iz opsega talasnih duzina pokrivenog CH filterom.

Sa rastom struje, raste i intenzitet emisije iz praznjenja (puna linija), odnosno maksimumi emisija
ispred katode postaju izraZeniji, a pojavljuje se i maksimum intenziteta emisije ispred anode.
Nakon izlaska iz rezima oscilacija, praznjenje ulazi u normalni tinjavi rezim, §to je praceno
pojavom konstrikcije praznjenja. Za razliku od metanola, u etanolu je konstrikcija primetna i na
nizim pritiscima (slike 3.27(b) i 3.28(b)). Maksimum emisije ispred anode (slike 3.27-3.28 (b) i (c))
se sa povecanjem struje pomera ka katodi, $to je posledica formiranja i razvoja katodnog pada
(Mari¢ et al., 2002).

Dodatno, na slikama 3.28 (b) i (c) je prikazana H, emisija (crvena crtica—tacka linija) iz praznjenja,
koja je pomnoZena odgovaraju¢im faktorom skaliranja radi lakSeg poredenja. Za razliku od CH
emisionog profila, H, emisioni profil ispoljava eksponencijalni oblik u normalnom i abnormalnom
tinjavom rezimu praznjenja. To znaci da u slucaju H, emisije, najve¢i doprinos u ekscitaciji 1
jonizaciji poti¢e od elektrona. Takode, sa slike 3.28(b) i (¢) se vidi da se polozaj maksimuma
intenziteta H, emisije poklapa sa polozajem pika ispred anode ukupnog profila emisije. Ovde treba
napomenuti da je, kao i1 u slucaju metanola, prime¢eno da na prelazu iz normalnog tinjavog u
abnormalni rezim, i na ve¢im strujama u abnormalnom rezimu (za pd = 0.20 Torr cm), dolazi do
nagle promene u struji i naponu nakon kratkog vremena rada (do par ms). Naime napon raste, a
struja opada, Sto se ogleda u pojavi ,,stepenika” u naponskom 1 strujnom signalu (detaljnije u glavi
5.2. Promena rezima praznjenja u oblasti jakih struja u parama alkohola).

Aksijalne raspodele intenziteta emisije na 0.30 Torr cm, snimljene u celom vidljivom spektru (puna
linija na slici 3.29), imaju maksimum u oblasti ispred katode — procesi indukovani teSkim ¢esticama
(Jjonima, brzim neutralima). Sam oblik aksijalne raspodele (aksijalnog emisionog profila) pokazuje
da je, u svim oblastima, doprinos teskih Cestica procesima ekscitacije i jonizacije znacajno veci od
doprinosa elektrona. Sa povecanjem struje povecava se i intenzitet emisije i1z praznjenja, odnosno
maksimumi emisija ispred katode i anode postaju izrazeniji. Maksimum emisije ispred anode (slika
3.29) se sa povecanjem struje pomera ka katodi, Sto je posledica formiranja katodnog pada. Pri
izlasku iz oscilacija 1 ulasku praznjenja u normalni tinjavi rezim javljaju se tzv. konstrikcije
(konstrikovani kanal praznjenja). Dakle, dolazi do prelaska iz difuznog rezima rada u reZim u kome
se praznjenje odvija u suzenom kanalu, koji se sa povecanjem struje lagano $iri dok ne zauzme celu
povrsinu elektrode (slika 3.29(b) i (c¢)). Konstrikovani kanal praznjenja ¢e uvek teziti da prilagodi
svoju poziciju tako da obezbedi najefikasnije uslove za rad praZnjenja. Sa porastom struje
konstrikovani kanal praZznjenja se polako S§iri, dok napon lagano opada, iako bi trebalo da ostane
priblizno konstantan. Ovo govori da praznjenje radi u jo§ ekonomicnijem i efikasnijem modu.
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| pd = 0.20 Torr cm

() i=11pA TAUNZENDOVO PRAZNJENJE
45

‘ukupni profil
- - = CH profil

>
o
I
I

1

anoda
1

Intenzitet (proiz. jedinice)
L Do e B ol
e T

o o
o w
L

ukupna emisija CH filter

(b) i =495 pA NORMALNO TINJAVO PRAZNJENJE
600

450 T - T
ukupni profil
500+ - - - CH profil i
5 - == Ha profil

400

anoda

300+

200+

0

ukupna emisija CH filter H, filter 100+

Intenzitet (proiz. jedinice)

0

0.0 05 1.0 15
d (cm)

(c) i=1122 pA ABNORMALNO TINJAVO PRAZNJENJE

2000 : : —
1800 — ukupni p_rofll ]

- - - CH profil
1600

1400 .~~~ Ho profil

1200
1000+
800+
600+
400+
200+

anoda

Intenzitet (proiz. jedinice)

ukupna emisija CH filter H, filter

0.5 1.0

d (cm)

Slika 3.28. Aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praznjenja u pari etanola, za pd = 0.20 Torr cm i d = 1.1 cm, koje
odgovaraju karakteristicnim reZimima praznjenja na V-l karakteristikama (slika 3.26 2)). Raspodele intenziteta emisije
(emisioni profili) su dobijene izvlacenjem intenziteta duz ose prikazane isprekidanom linijom na 2D slikama. Na
graficima su dati ukupni profili i profili dobijeni upotrebom optickih filtera za CH na 431.2 nm i H, na 656.4 nm. CH i
H.. profili su pomnozeni odgovarajuéim faktorom skaliranja radi lakseg poredenja rezultata. Prilikom mnozenja nije
odrzan relativni odnos intenziteta medu profilima.
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3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

Slika 3.29. Aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praznjenja u pari etanola, za pd = 0.30 Torr cm i d = 1.1 cm, koje
odgovaraju karakteristicnim rezimima praznjenja na V-l karakteristikama (slika 3.26 3)). Raspodele intenziteta emisije
(emisioni profili) su dobijene izvliacenjem intenziteta duz ose prikazane isprekidanom linijom na 2D slikama.

Kada praznjenje zauzme celu povrsinu elektrode, dalji porast struje dovodi do porasta napona
praznjenja, Sto je karakteristika abnormalnog tinjavog rezima (slika 3.29(c)). U abnormalnom
rezimu raste intenzitet emisije praznjenja ispred katode i anode i polozaj maksimuma ispred anode
je pomeren blize ka katodi, Sto oslikava granicu katodnog pada. Abnormalni rezim karakteriSe
dominantan efekat prostornog naelektrisanja, koji dovodi do smanjenja Sirine katodnog pada, pad
napona se odvija na sve kra¢em rastojanju, a da istovremeno vise nema prostora za radijalno Sirenje
praznjenja, pa je za procese jonizacije neophodno sve vece elektricno polje (potreban je veci
napon).

3.2.6 ZAKLJUCAK

Odeljak 3.2. daje prikaz rezultata merenja elektricnih i optickih osobina proboja i razlicitih
karakteristi¢nih rezima rada DC praznjenja u pari etanola. Sva merenja probojnih napona
(Pasenovih kriva) i odgovarajucih aksijalnih raspodela intenziteta emisije iz praznjenja, u Sirokom
intervalu pd vrednosti, su uradena za dva meduelektrodna rastojanja: d = 1.1 cmid =3.1 cm.

Snimljen je emisioni spektar iz praznjenja u pari etanola, na elektrodnom rastojanju od 1.1 cm i pd
vrednosti od 0.10 Torr cm, koji je pruzio uvid u dominantne produkte disocijacije molekula etanola
u praznjenju i posluzio za izbor odgovarajucih optickih filtera, koji su koris¢eni za spektralno
razloZena snimanja emisije iz ovog praznjenja.

Aksijalni emisioni profili su snimani i u celom vidljivom spektru i pomoc¢u optickih filtera, kojima
su snimane aksijalne raspodele emisije na 431.2 nm (CH traka) i na 656.4 nm (H, linija). Na osnovu
snimljenih aksijalnih raspodela emisije uoceno je da teSke Cestice (brzi joni i atomi, najverovatnije
H atomi i laksi dicsocijativni proizvodi) imaju znacajnu ulogu u proboju, za Siroki opseg pd
parametra (E/N > 2.4 kTd). Ovo je potvrdeno i poredenjem sa aksijalnim raspodelama intanziteta
emisije snimljenim koriS¢enjem optickih filtera koji odgovaraju talasnim duZinama emisije CH
radikala i H atoma (H, linija). Takode je iz aksijalnih profila emisije, snimanih za Pasenovu krivu,
direktno odreden jonizacioni koeficijent a, a zatim izracunat efektivni prinos sekundarnih elektrona
veff. Ovako dobijeni rezultati za koeficijent jonizacije, su uporedeni sa postoje¢im podacima u
literaturi i primeéeno je da se u posmatranim intervalima rezultati zadovoljavajuce slazu. Sto se tice
efektivnog prinosa sekundarnih elektrona, po naSem saznanju ne postoje podaci u literaturi, tako da
su ovde predstavljeni prvi takvi rezultati.

Snimljene su i strujno—naponske karakteristike praznjenja u razliitim rezimima za tri vrednosti
parametra pd, na rastojanju d =1.1 cm. Istovremeno su shimljene aksijalne raspodele emisije
(aksijalni emisioni profili) iz razli¢itih rezima praznjenja u celom vidljivom spektru i sa CH i Ha
filterima. Pokazano je da prostorna struktura praznjenja ima izrazeni pik emisije ispred katode za
sve tri vrednosti parametra pd: 0.15, 0.20 i 0.30 Torr cm. Snimljeni profili CH emisije su nesto
manji po intenzitetu, ali po obliku prate profile praznjenja snimljene u celom vidljivom spektru. S
druge strane, profili Hqemisije koji su snimljeni na 0.18 Torr (pd=0.20 Torr cm) imaju
eksponencijalni oblik 1 u normalnom i u abnormalnom tinjavom rezimu rada praznjenja, $to ukazuje
na to da emisija iz opsega talasnih duZina pokrivenog Ho filterom dominantno potice od elektronske
ekscitacije i jonizacije.
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3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

3.3 IZOPROPANOL (2-PROPANOL) CH3CHOHCHs3

Izopropanol (2—propanol ili izopropil alkohol) je najjednostavniji monohidroksilni
sekundarni alkohol (slika 3.30). Spada u grupu sekundarnih alkohola jer mu je OH grupa vezana za
drugi ugljenikov atom u C—lancu. Ovo je polaran molekul, odnosno dipol, koji ima 34 elektrona,
dok mu je energija jonizacije 10.17 eV (Raju, 2012).

H OH
H \® H
HI:}C/C\C(‘\\H
LR ® 7

Slika 3.30. Izopropanol: levo — strukturna formula i desno — model molekula.

Izopropanol je prvi komercijalno sintetisani alkohol, koji je 1920. godine dobijen u toku izuc¢avanja
nusproizvoda nafte. To je bezbojna, lako isparljiva i1 zapaljiva tecnost jakog mirisa. Dobija se u
reakciji hidratacije, kombinovanjem vode i propena, ili u reakciji acetona (keton izopropanola) sa
vodonikom. Izopropanol se lepo meSa sa vodom, etanolom, etrom i hloroformom, ali je i dobar
rastvara¢ za mnoga ulja, alkaloide, etil celulozu, polivinil butiral (PVB), gumu i prirodne smole. Za
razliku od metanola i etanola, ne moze se meSati sa rastvorima soli. Upravo zato se iz vodenih
rastvora moze lako izdvojiti dodavanjem soli (npr. natrijum hlorida), ¢ime se dobija lepo izdvojen
sloj koncentrovanog izopropanola. Koristi se u proizvodnji Siroke palete industrijskih 1 kuénih
hemikalija, te je Cest sastojak u hemikalijama kao S§to su antiseptici, dezinfekcijska sredstva 1
deterdzenti. Siroko se primenjuje u farmaceutskoj i kozmeti¢koj industriji, na primer ima ga u
losionima koji se koriste posle brijanja, u raznim kremama i tonerima za kozu i formulama za
zatezanje koze, u vlaZznim maramicama i sredstvima za dezinfekciju ruku. U industriji se Cesto
koristi kao rastvara¢ za Siroki spektar nepolarnih jedinjenja, pa se izmedu ostalog upotrebljava 1 kao
sredstvo za CiS¢enje stakala, soCiva i1 drugih opti¢kih komponenti, elektronskih uredaja, mati¢nih
ploca, za uklanjanje termalne paste iz hladnjaka i kompjuterskih procesora, dok se u industriji
goriva koristi kao aditiv za benzin.

U naSem eksperimentu para je dobijena isparavanjem 99.5% tenog izopropanola
(M =60.1 g/mol). Glavna necistoc¢a u koris¢enom uzorku je voda ~ 0.2 %, dok preostale necistoce
Cine kiseline, kao §to je siréetna kiselina —0.002 %, gvozde 0.0005 % i neisparljive materije
0.001 %, koje su zastupljene u tragovima. Pritisak pare izopropanola na sobnoj temperaturi
(T =25°C) iznosi 43.6 Torr (1 Torr = 133.322 Pa) (Dortmund Data Bank, 1989).

Za praznjenje u pari izopropanola su izmerene Pasenove krive za Siroki opseg pd vrednosti, kao i
odgovarajue aksijalne raspodele intenziteta emisije iz slabostrujnog praznjenja. Snimljen je
emisioni spektar kako bi se odabrali odgovarajucih opticki filteri koji su koriS¢eni za spektralno
razlozena snimanja emisije iz praznjenja. Koeficijenti jonizacije « i sekundarne emisije elektrona y
dobijeni su na osnovu raspodela intenziteta emisije u slabostrujnom praznjenju. Takode su
snimljene i strujno—naponske karakteristike za Siroki opseg struja, u minimumu i levoj grani
PaSenove krive. Ova merenja su propracena i snimanjem prostorne raspodele praznjenja u razli¢itim
rezimima rada.
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3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

3.3.1 MERENJE PROBOJNOG NAPONA — PASENOVE KRIVE

U praznjenju u pari izopropanola izmerena je zavisnost probojnog napona Vp od pd (p —
pritisak, d — rastojanje izmedu elektroda) za dve vrednosti meduelektrodnog rastojanja: 1.1 cm |
3.1 cm (slika 3.31) u rezimu slabih struja ~ 1 pA (Sivos et al., 2020; Sivos et al., 2016). Merenja su
uradena za Siroki interval pd vrednosti od 0.07 do 2.00 Torr cm u intervalu vrednosti redukovanog
elektri¢nog polja E/N od 1 do 45 kTd (isprekidane linije na slici 3.31). lzmerene probojne krive su
standardnog oblika, tipi¢nog za neravnotezna niskotemperaturna praznjenja.
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Slika 3.31. Pasenove krive za praznjenje u pari izopropanola na meduelektrodnim rastojanjima od a) 1.1 cm, b) 3.1 cm
i ¢) rezultati za oba meduelektrodna rastojanja.

Minimalni probojni napon za praznjenje u pari izopropanola na rastojanju 1.1 cm iznosi 436 V, dok
je na rastojanju od 3.1 cm 420 V. U oba slucaja je minimum Pasenove krive na 0.30 Torr cm, Sto
odgovara jacini redukovanog elektricnog polja E/N od ~4kTd. Praznjenje stabilno radi do
0.70 Torr cm, a u slu¢aju rastojanja od 3.1 cm do 0.40 Torr cm, dok se za tacke iznad ovih vrednosti
pali u rezimu uredenih (relaksacionih) oscilacija, pa je moguée odrediti probojni napon (Maric,
2006; Mari¢ et al., 2009). Na pd vrednostima iznad 2.00 Tor cm praznjenje, odmah nakon proboja,
upada u rezim slobodnih oscilacija na osnovu kojih se ne mogu odrediti probojni naponi. U toku
merenja 1 za dobijanje relaksacionih oscilacija koriS¢ene su kombinacije otpornika razliCitih
otpornosti Rs i Rm (Rs = 7 kQ, 20 kQ, 560 kQ i 1.2 MQ i Rm = 7 kQ, 20 kQ, 100 kQ, 500 kQ, 1 MQ i

10 MQ).
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3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

3.3.2 PROSTORNE RASPODELE EMISIJE SVETLOSTI I1Z PRAZNJENJA

Na slici 3.32 date su 2D prostorne raspodele praznjenja snimljene tokom merenja probojnih
napona na meduelektrodnim rastojanjima od 1.1 1 3.1 cm. Snimanja su uradena u praznjenju koje je
radilo u Taunzendovom rezimu na struji od 1 pA 1 pri razli¢itim pritiscima, odnosno na razliitim
pd vrednostima. Za oba rastojanja primetno je da su procesi ekscitacije i jonizacije indukovani
teSkim Cesticama (joni, neutrali) prisutni ¢ak i u minimumu PaSenove krive (pd = 0.30 Torr cm),
dok na veé¢im vrednostima pritiska glavnu ulogu preuzima elektronska ekscitacija i jonizacija.
Dakle, praznjenje se ponasa sli¢no kao i u slucaju prethodno opisanih alkohola (metanola i etanola).
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Slika 3.32. 2D raspodele emitovane svetlosti iz slabostrujnog praznjenja u pari izopropanola a) d=1.1cm i b)
d=3.1cm.

Moze se primetiti da je u minimumu PaSenove krive (slika 3.32, pd =0.30 Torr cm), na rastojanju
od 1.1 cm, praznjenje viSe pomereno ka donjem delu elektroda, dok se sa pomeranjem iz minimuma
prosiruje ravnomerno na skoro celu povrsinu (slika 3.32, pd =0.20 i 0.70 Torr cm). Na osnovu
ovoga se moze pretpostaviti da se praznjenje pali u tom delu zbog postojanja uslova koji obezbeduju

v eee

Slika 3.33 prikazuje aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praznjenja koje odgovaraju 2D
slikama sa slike 3.32. Na aksijalnim raspodelama koje odgovaraju vrednostima E/N od 4 do 20 kTd
primecuje se maksimum intenziteta emisije ispred katode, §to ilustruje procese indukovane teSkim
Cesticama (Petrovi¢ et al.,1992). Ovaj maksimum intenziteta emisije raste sa porastom jacine
redukovanog elektri¢nog polja E/N, odnosno sa smanjenjem pritiska p.
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Slika 3.33. Aksijalne raspodele intenziteta emisije slabostrujnog praznjenja u pari izopropanola za a) d = 1.1 cm i b) d
= 3.1 cm, koje odgovaraju 2D raspodelama emitovane svetlosti sa slike 3.32a) i 3.32b), respektivno. U zagradi su
naznacene vrednosti redukovanog elektricnog polja E/N na datom pd-u.

Nasuprot tome, sa opadanjem jafine redukovanog elektri¢cnog polja i sa povecanjem pritiska raste
intenzitet emisije ispred anode koji odrazava sve znacajniju ulogu elektrona u procesima ekscitacije
i jonizacije gasa. Aksijalni emisioni profil poprima skoro eksponencijalni oblik sa primetnim
nehidrodinamic¢kim delom u blizini katode (slika 3.33a) 0.70 Torr cm i b) 0.40 Torr cm). Ovo u
stvari govori da elektronima treba da predu odredeni put kako bi stekli potrebnu energiju za
ekscitaciju i jonizaciju, a taj put u stvari predstavlja duzinu uravnoteZenja do (Zivanov, 2000), koja
znacajna pri racunanju koeficijenta sekundarne emisije elektrona (Phelps i Petrovic, 1999).

3.3.3 SPEKTRALNO RAZLOZENA MERENJA

Opticki emisioni spektar praznjenja u pari izopropanola je snimljen kako bi se odabrali
odgovarajuci opticki filteri za spektralno razloZena snimanja emisije iz ovog praznjenja. Spektar je
snimljen za slabostrujno Taunzendovo praznjenje na struji od 1 pA, u levoj grani PaSenove krive na
pd =0.10 Torr cm i na meduelektrodnom rastojanju od 1.1 cm. Na slici 3.34 prikazan je spektar
praznjenja u pari izopropanola snimljen u opsegu talasnih duzina od 300 do 900 nm. U merenom
spektralnom opsegu najintenzivnija emisija potice od OH i CH radikala i H atoma (Balmerova
serija), koji najverovatnije nastaju usled disocijativne ekscitacije izopropanolovog molekula
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(Donohue et al., 1977; Yanguas-Gil et al., 2004; Reyes et al., 2016; Sivos et al., 2020). Emisija OH
radikala na 306.4 nm potice od sistema A?2X—XZIT (Liu et al., 2007; Stocer et al., 2001; Maslani i
Sember, 2014; Gaydon, 1974). Dodatno, emisije CH radikala na 431.2 i 387.2 nm poti¢u od dva
dominantna sistema A%A — X?IT i B?Z~ — X?II, respektivno (Donohue et al., 1977; Fazekas et al.,
2015; Reyes et al., 2016). Dok se na 656.4 nm uocava emisija koja poti¢e od Balmerove Hy linije.

Moze se primetiti da u spektru izopropanola dominira CH traka na talasnoj duzini od 431.2 nm i
druga manjeg intenziteta na 387.2 nm, a za njom slede OH traka na 306.4 nm i Balmerova H, linija
na 656.4 nm. U praznjenju u izopropanolu je intenzitet CH trake vec¢i nego u slucaju metanola i
etanola usled veéeg sadrzaja ugljenika i veé¢eg broja C — H veza (Ghezelbash M. et al., 2017), dok je
intenzitet H,, linije nesto manji.

30000

E pd =0.10 Torr cm

~—~ N H 1
8 = Slit =100 um
"= 24000 A = d=1l1lcm N
= T
S O
£,
N 18000+ £ 1
S JE 3 e
= < 0 c
+ 120004 S 5 h 1
= ™ 8
5 . |o 2
E 6000

O 7 ﬂn I

300 400 500 600 700 800 900

A (nm)
Slika 3.34. Opticki emisioni spektar praZnjenja u pari izopropanola na pd =0.10 Torr cm i rastojanju d = 1.1 cm
(Vb =687 V; i =1puA). Sirina slita spektrografa je 100 um.

Na osnovu najintenzivnijh emisija koje leZe na talasnim duzinama: 431.2 i 656.4 nm, odabrani su
odgovarajuci opticki filteri za spektralno razloZzena snimanja. Spektralno razloZeno snimanje u UV
oblasti nije bilo moguce zbog objektiva na kameri koji ima staklenu optiku.

Na slici 3.35 prikazane su aksijalne prostorne raspodele emisije u Taunzendovom praznjenju u pari
izopropanola, integrisane u celom vidljivom spektru i one dobijene koriS¢enjem optickih filtera na
431.2 (CH filter) i 656.4 nm (H,, filter). Snimanja su uradena u intervalu pd vrednosti od 0.10 do
0.60 Torr cm za meduelektrodna rastojanja od 1.1 1 3.1 cm. Ispod grafika su date odgovarajuce 2D
slike praznjenja snimljene sa optickim filterima, koje su koriS¢ene za dobijanje aksijalnih profila
emisije izvlacenjem vektora intenziteta duZ ose komore (isprekidana linija na slici 3.35). U levoj
grani Pasenove krive na pd =0.10 Torr cm aksijalni emisioni profili imaju izrazeni maksimum
intenziteta emisije ispred katode, koji ukazuje na to da su procesi ekscitacije pretezno indukovani
teSkim Cesticama. To se vidi i na CH i H, emisionim profilima. Sa porastom pritiska raste i
ekscitacija usled sudara elektorna i neutrala, §to se odrazava u pojavi maksimuma emisije ispred
anode, koji svoju najve¢u vrednost dostize na pd=0.60 Torrcm (slika 3.35). Oblici CH
(isprekidana linija) i H, emisionih profila (crtica — tacka linija) poprimaju eksponencijalni izgled,
Sto sugeriSe da su CH radikali 1 vodonikovi atomi pobudeni procesima elektronske ekscitacije.
Dodatno, na svim pd vrednostma CH aksijalni profil (isprekidana linija) oblikom prati ukupni
aksijalni profil (puna linija) (slika 3.35).
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Slika 3.35. Aksijalne raspodele intenziteta ukupne, CH i Ha emisije u Taunzendovom praznjenju u pari izopropanola u
intervalu pd vrednosti od 0.10 do 0.60 Torr cm. Merenja su uradena za a) d = 1.1 cm i b) d = 3.1 cm. Ispod grafika su
prikazane 2D slike emisije snimljene koris¢enjem CH i H, optickih filtera, na osnovu kojih su dobijeni aksijalni emisioni
profili izvlacenjem intenziteta duz ose prikazane isprekidanom linijom, a slovima K i A su oznaceni polozaji katode i
anode.

Na slici 3.36 prikazane su aksijalne raspodele emisije (aksijalni profili) skalirane po parametru pd (d
je rastojanje od katode) tako da je omoguceno poredenje raspodela intenziteta emisije na razliitim
rastojanjima elektroda/pritiscima tj. razli¢itim vrednostima redukovanog elektricnog polja E/N.
Prikazani su rezultati za dve vrednosti pd parametra 0.15 Torr cm (leva grana Pasenove krive) i
0.30 Torr cm (minimum PaSenove krive) za dva meduelektrodna rastojanja od 1.1 i 3.1 cm. Na

89



3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

malim vrednostima pd i visokim E/N, teSke Cestice, pretezno brzi neutrali, dobijaju dovoljno
energije da bi vrsili ekscitaciju, pa ¢ak i jonizaciju (Mari¢ et al., 2003; Petrovi¢ i Stojanovi¢, 1998;
Petrovi¢ 1 Phelps, 2009; Phelps, 2009). Najverovatnije je da ulogu teskih Cestica u procesima
ekscitacije 1 jonizacije imaju brzi H atomi, ali i neki tezi proizvodi disocijacije (OH, CO i CH vrste).
Spektralno razloZzena snimanja emisije optickim filterima pokazuju da najve¢i deo emisjie u
vidljivom opsegu poti¢e od CH radikala i H atoma, §to je verovatno pre posledica disocijativne
ekscitacije nego ekscitacije osnovnog stanja (Tennyson et al., 2017; Sivos et al., 2019).

U minimumu Pasenove krive, na pd =0.30 Torr cm, primetna su dva maksimuma intenziteta
emisije, jedan ispred katode i drugi ispred anode, pribliznih intenziteta (slika 3.36 b)). Emisioni
maksimum ispred katode je posledica procesa indukovanih teskim Cesticama, §to se jasno moze
videti i u sluaju CH aksijalne raspodele intenziteta emisije (isprekidana linija na slici 3.36 b)).
Moze se zakljuciti da su osnovni procesi koji reguliSu proboj i slabostrujna praznjenja isti za iste
vrednosti pd, za opseg rastojanja izmedu elektroda koji je ovde prikazan, $to govori da se i struktura
praznjenja ne menja.
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Slika 3.36. Aksijalne raspodele intenziteta emisije Taunzendovog praznjenja u pari izopropanola nimljene u a) levoj
grani PaSenove krive na pd = 0.15Torr cm i b) u blzini minimuma Pasenove krive na pd = 0.30 Torr cm. Na X - 0si
prikazan je proizvod rastojanja katode d i pritiska p kako bi se omogucilo poredenje raspodela koje su snimljene na
istom pd, ali na razlic¢itim meduelektrodnim rastojanjima. Punim linijama su prikazane raspodele emisije integrisane u
vidljivom delu spektra, a isprekidanom linijom raspodele emisije snimljene upotrebom CH optickog filtera, noimirane
na profile ukupne emisije.

3.34 ODREDIVANJE JONIZACIONOG KOEFICIJENTA a |
KOEFICIJENTA SEKUNDARNE EMISIJE ELEKTRONA y

U praznjenju u pari izopropanola, koeficjent jonizacije a je odreden za uski interval
redukovanog elektricnog polja E/N koji odgovara vrednostima u blizini minimuma Pasenove krive.
Na vec¢im vrednostima E/N, na nizim pritiscima u levoj grani PaSenove krive, efekti ekscitacije
teSkim Cesticama zaklanjaju emisioni profil elektronske ekscitacije, dok na vi§im pritiscima (nizim
E/N), u desnoj grani Pasenove krive, praznjenje nije moglo da radi u stabilnom slabostrujnom
rezimu. Usled ovakvih ogranicenja, u naSem eksperimentu je bilo moguce odrediti jonizacione
koeficijente samo u uskom opsegu redukovanog elektri¢énog polja od 1.8 kTd do 4.3 kTd.

Na slici 3.37 a) je prikazana zavisnost efektivnog jonizacionog koeficijenta a/N od redukovanog
elektricnog polja E/N dobijena u praznjenju u pari izopropanola, dok je na istoj slici pod b) dato
poredenje vrednosti efektivnog jonizacionog koeficijenta u praznjenjima u parama metanola, etanola
i izopropanola. Koliko je nama poznato u literaturi nema podataka o jonizacionom koeficijentu za
praznjenja u izopropanolu i propanolu. Zato je bilo interesantno videti i uporediti vrednosti za

90



3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

jonizacioni koeficijent u parama alkohola koje su ispitivane u naSem eksperimentu. Vrednosti
efektivnog jonizacionog koeficijenta u izopropanolu za interval E/N od 1.8 do 4.3 kTd su i do 1.6
puta vec¢e nego vrednosti jonizacionog koeficijenta u parama metanola i etanola.
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Slika 3.37. Zavisnost efektivnog jonizacionog koeficijenta (a/N) od jacine redukovanog elektricnog polja (E/N): a) u
pari izopropanola (bakarna katoda) i b) u parama metanola, etanola i izopropanola (bakarna katoda).

Pored jonizacionih koeficijenata odredeni su i efektivni koeficijenti sekudarne emissije elektrona u
zavisnosti od E/N za praznjenje u pari izopropanola koji su dati na slici 3.38. Slika 3.38 a) prikazuje
odnos vrednosti yeff koje su dobijene bez i sa uraGunavanjem do (duzine uravnotezenja) (Phelps A.
V. 1 Petrovi¢ Z. Lj, 1999) u formulu za koeficijent sekundarne emisije elektrona (jednacina 3.1).
Vidi se da razlika u vrednostima za yeff moze da bude i do dva reda veli¢ine kada se u formuli
zanemari parametar do. Na slici 3.38 b) uporedene su vrednosti yefr koeficijenata u intervalu E/N od
1.5 do 8.8kTd dobijene u praznjenjima u parama metanola, etanola i izopropanola u nasem
cksperimentu. Za opseg jacina redukovanog elektricnog polja od 1.8 do 4.3 kTd vrednosti
koeficijenta yefr za izopropanol se u proseku razlikuju za faktor 0.02 u odnosu na odgovarajuce
vrednosti yeff za metanol i etanol.
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Slika 3.38. Zavisnost efektivnog koeficijenta sekundarne emisije elektrona yesr od redukovanog elektricnog polja EIN: a)
u praznjenju u pari izopropanola (bakarna katoda) gde su vrednosti za yett dobijene bez uracunavanja duZine
uravnotezenja do (plavi prazni kvadrati) i sa uracunavanjem do (plavi krugovi); b) za praznjenja u parama metanola,
etanola i izopropanola (bakarna katoda) sa uracunatim do.
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3.3.5 STRUJIJNO-NAPONSKE KARAKTERISTIKE | PROSTORNE
RASPODELE PRAZNJENJA

Na slici 3.39 prikazane su strujno—naponske karakteristike snimljene u praznjenju u pari
izopropanola za dve vrednosti parametra pd: 0.15 Torr cm i 0.30 Torr cm, na meduelektrodnom
rastojanju od 1.1 cm. Na graficima se jasno mogu uociti razli¢iti rezimi kroz koje praznjenje prolazi
sa povecanjem struje, a slovima su oznacene tacke za koje su date odgovarajuée aksijalne raspodele
emisije iz praznjenja (slike 3.40 1 3.41). Ubaceni grafici na slici 3.39 predstavljaju odredivanje
odgovaraju¢ih negativnih  diferencijalnih  otpornosti Rp, koje za pd=0.15Torrcm i
pd = 0.30 Torr cm iznose —32 kQ i —337 k€, respektivno. Razli¢iti simboli oznacavaju kombinacije
otpornika otpornosti Rs i Rm koje su koris¢ene u toku snimanja V-I karakteristika. Na prelazu iz
Taunzendovog u normalno tinjavo praznjenje pojavljuje se prekid na V-1 Kkarakteristici koji
odgovara oblasti samostalnih, neprigusenih oscilacija.
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Slika 3.39. Strujno — naponske karakteristike praznjenja u pari izopropanola na elektrodnom rastojanju d = 1.1 cm i za
dve vrednosti proizvoda pd — 1) 0.15 Torrcm i Vp =492 V ii 2) 0.30 Torr cm i Vi, = 440 V. Na ubacenim graficima su
date odgovarajuée negativne diferencijalne otpornosti Rp. Slovne oznake od (a) do (c) odgovaraju aksijalnim
raspodelama intenziteta emisije (aksijalnim emisionim profilima) na slikama 3.40 i 3.41.

Na slikama 3.40 i 3.41 date su vremenski integrisane aksijalne raspodele intenziteta emisije
(aksijalni emisioni profili) u celom vidljivom spektru, koje odgovaraju vrednostima oznacenim
slovima na slici 3.39. Snimanja su uradena za kvazistacionarne reZime rada praznjenja. Zajedno sa
profilima integrisanim u celom vidljivom spektru, prikazani su i spektralno razloZeni emisioni
profili koji su dobijeni kori§¢enjem optic¢kih filtera za izdvajanje emisije na 431.2 nm (CH) i
656.4 nm (Ho). Raspodele intenziteta emisije koje su prikazane na graficima dobijene su iz 2D slika
praznjenja izvlacenjem vektora intenziteta duz ose prikazane isprekidanom linijjom (slike 3.40 i
3.41).

Aksijalne raspodele intenziteta emisije snimljene na 0.15 Torr cm (slika 3.40), odnosno u levoj grani
Pasenove krive — niski pritisci — prikazuju da procesi indukovani teskim Cesticama (jonima i brzim
neutralima) daju priblizno podjednak doprinos ukupnoj emisiji kao i elektronski procesi. Ovo je
ilustrovano kroz postojanje priblizno jednakih maksimuma intenziteta emisije ispred katode (procesi
u kojima ucestvuju teske Cestice) 1 anode (procesi u kojima ucestvuju elektroni) (puna linija na slici
3.40 a) i b)). Sa ulaskom praznjenja u abnormalni rezim i sa porastom struje moze se primetiti veliki
rast maksimuma intenziteta emisije ispred anode (puna linija na slici 3.40 c)), usled povecanja
uticaja elektronskih procesa. Aksijalni emisioni profili dobijeni iz spektralno razloZenih snimanja na
431.2 nm — CH profil (isprekidana linija) i za 656.4 nm — H, profil (crvena crtica—tacka linija)
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3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

takode su dati na slici 3.40. Intenziteti ovako dobijenih emisionih profila su nizi od intenziteta
ukupnog profila (puna linija), ali su zbog lakSeg poredenja pomnoZzeni odgovarajué¢im faktorima
skaliranja koji su dati na slikama. Sa grafika na slici 3.40 vidi se da CH profil (isprekidana linija)
ima izrazen maksimum u oblasti ispred katode u svim rezimima rada praznjenja, drugim recima
procesi indukovni teskim cesticama preovladuju u ekscitaciji gasa. Sa povecanjem struje primecuje
se i makismum ispred anode (elektronska ekscitacija) (isprekidana linija na slici 3.40 b) i ¢)), ali je
on manjeg intenziteta u odnosu na maksimum ispred katode. Ovo govori da znacajan deo ukupne
emisije ispred katode upravo dolazi iz oblasti talasnih duzina koje pokriva CH filter. S druge strane,
H. aksijalni emisioni profil (crvena crtica—tac¢ka linija) u Taunzendovom praznjenju je skoro
zaravnjenog oblika, §to govori da u H, emisiji podjednako ucestvuju i elektroni i teske Cestice. Kako
raste sruja H, profil oslikava porast intenziteta emisije od katode ka anodi (slika 3.40 b) i c)). Dakle,
na ve¢im strujama H, emisija iz praznjenja je proizvod elektronske ekscitacije i jonizacije.

U slucaju strujno—naponske karakteristike snimljene na 0.30 Torr cm (minimum Pasenove krive),
prostorne raspodele emisije integrisane u celom vidljivom opsegu (puna linija) imaju izrazeni
maksimum intenziteta ispred anode, Sto govori da najveéi deo emisije dolazi od elektronske
ekscitacije 1 jonizacije gasa (slika 3.41). Dodatno, sa porastom struje praznjenje od Taunzendovog
prolazi kroz oscilatorni, normalni i abnormalni rezim rada i pri tom intenzitet emisije raste, dok se
maksimum intenziteta ispred anode pomera ka katodi (slika 3.41 a) — ¢)). Pomeranje maksimuma od
anode ka katodi je posledica promene duzine formiranog katodnog pada, drugim re¢ima pad napona
se odvija na sve kratem rastojanju, pa je u abnormalnom rezimu neophodno obezbediti vece
elektri¢no polje (veéi napon) kako bi se odvijali procesi jonizacije (i ekscitacije) da bi se odrzalo
samo praznjenje.

Spektralno razloZene prostorne raspodele intenziteta emisije (slika 3.41), odnosno CH (isprekidana
linija) i H, (crvena crtica—tacka linija) emisioni profili su nizeg intenziteta u odnosu na ukupni
emisioni profil. Aksijalni profil CH emisije (isprekidana linija) oblikom prati ukupni emisioni profil
(puna linija) (slika 3.41 a) — ¢)). Sa porastom struje rastu i maksimumi u prikatodnim oblastima, kao
1 znacaj procesa indukovanih teSkim ¢esticama u CH emisiji na ve¢im strujama. U Taunzendovom
rezimu H, (crvena taCka—crtica linija) emisioni profil (slika 3.41a)) pokazuje gotovo
eksponencijalni porast intenziteta emisije od katode ka anodi — H, emisija je proizvod procesa
ekscitacije 1 jonizacije koji su dominantno indukovani elektronima. Naravno sa povecanjem struje
raste i intenzitet H, emisije i dostize maksimalnu vrednost u abnormalnom rezimu rada praznjenja
(slika 3.41 c)). Dakle, ovi rezultati su omogucili indentifikaciju procesa odgovornih za rad
praznjenja u razli¢itim reZimima i vrste ¢estica koje ucestvuju u njima.
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pd =0.15 Torr cm
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Slika 3.40. Aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praznjenja u pari izopropanola, za pd =0.15Torrcm i
d = 1.1 cm, koje odgovaraju karakteristicnim reZimima praznjenja na V-1 karakteristikama (slika 3.39 1)). Raspodele
intenziteta emisije (emisioni profili) su dobijene izvlacenjem vektora intenziteta duz ose prikazane isprekidanom linijom
na 2D slikama. Na graficima su dati ukupni profili i profili dobijeni upotrebom optickkih filtera kojima su izdvojene
emisije za CH na 431.2 nm i H, na 656.4 nm. CH i H, profili su pomnozeni odgovarajuéim faktorom skaliranja radi

lakseg poredenja rezultata. Prilikom mnoZenja nisu ocuvani relativni odnosi intenziteta medu profilima.
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pd =0.30 Torr cm
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Slika 3.41. Aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praznjenja u pari izopropanola, za pd =0.30 Torrcm i
d = 1.1 c¢m, koje odgovaraju karakteristicnim reZimima praznjenja na V-1 karakteristikama (slika 3.39 2)). Raspodele
intenziteta emisije (emisioni profili) su dobijene izvlacenjem vektora intenziteta duz ose prikazane isprekidanom linijom
na 2D slikama. Na graficima su dati ukupni profili i profili dobijeni upotrebom optickkih filtera za CH na 431.2 nm i H,
na 656.4 nm. CH i H, profili su pomnoZeni odgovarajuéim faktorom skaliranja radi lakseg poredenja rezultata.
Prilikom mnozenja nije odrzan relativni odnos intenziteta medu profilima.
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3.3.6 ZAKLJUCAK

Poglavlje 3.3. daje opis rezultata merenja elektricnih 1 optickih osobina proboja 1 razlicitih
karakteristi¢nih rezima rada DC praznjenja u pari izopropanola. Snimanje PaSenovih kriva, odnosno
merenje probojnih napona, kao i snimanja odgovarajucih aksijalnih raspodela intenziteta emisije iz
praznjenja uradena su u Sirokom intervalu pd vrednosti na dva meduelektrodna rastojanja:
d=11lcmid=3.1cm.

Takode je dat i emisioni spektar praznjenja u pari izopropanola, na elektrodnom rastojanju od
1.1cm i pd vrednosti od 0.10 Torr cm, koji je pruzio uvid u dominantne proizvode disocijacije
molekula izopropanola u praznjenju i posluzio za izbor odgovaraju¢ih optickih filtera, koji su
koris¢eni za spektralno razloZena snimanja emisije iz ovog praznjenja.

Aksijalni emisioni profili su integrisani u celom vidljivom spektru, ali su i snimani kori$¢enjem
odgovarajucih optickih filtera kojima su izdvojene emisije na 431.2 nm (CH traka) i na 656.4 nm
(Ho linija). Na osnovu snimljenih aksijalnih raspodela emisije uoceno je da teSske Cestice
(najverovatnije brzi neutrali) imaju znacajnu ulogu u proboju, za Siroki opseg pd parametra
(E/N >3 kTd). Ovo je potrvrdeno i poredenjem sa aksijalnim raspodelama intanziteta emisije
snimljenim koriS¢enjem optickih filtera koji odgovaraju talasnim duzinama emisije CH radikala i H
atoma (H. linija). Takode je iz aksijalnih profila emisije, snimljenih za Pasenovu krivu, direktno
odreden efektivni jonizacioni koeficijent a, a zatim izracunat efektivni prinos sekundarnih elektrona
veft. Po naSem saznanju u literaturi nema podataka za koeficijent jonizacije i efektivni prinos
sekundarnih elektrona za praznjenja u izopropanolu, tako da nismo bili u moguénosti da nase
rezultate poredimo sa literaturom.

Prikazane su i strujno—naponske (V—I) karakteristike praznjenja za dve vrednosti parametra pd: na
0.15 Torr cm, §to odgovara uslovima u levoj grani PaSenove krive, i na 0.30 Torr cm, uslovi u
minimumu PaSenove krive. Sva snimanja su radena za rastojanje od 1.1 cm. Uporedo su snimane i
aksijalne raspodele emisije (aksijalni emisioni profili) u razliitim reZimima praZnjenja za celi
vidljivi spektar i sa CH i Ho filterima. Pokazano je da na niskom pritisku (veliko E/N) prostorna
struktura praznjenja ima izrazenu oblast emisije kako ispred anode, tako i ispred katode, dok na
viSem pritisku (malo E/N) dominira emisija u oblasti ispred anode. Spektralno razlozena snimanja
su pokazala da je H, emisija na visem pritisku posledica ekscitacije elektronima (profil odrazava
eksponencijalni porast intenziteta emisije ok katode ka anodi), dok je na nizem pritisku na slabim
strujama ova emisija proizvod podjednakog ucesca kako teskih Cestica (brzih neutrala i jona) tako i
elektrona u ekscitaciji i jonizaciji (zaravnjeni profil sa jednakim maksimumima u prikatodnim
oblastoima). Medutim, u levoj grani Pasenove krive (niski pritisci) u normalnom i abnormalnom
praznjenju (jakostrujna praznjenja) profili Ho, emisije imaju eksponencijalni rast ka anodi, emisija je
posledica ekscitacije elektronima.

Potencijalno najinteresantniji rezultat koji je opaZen je razlika u prostornim raspodelama emisije
izmedju profila za H,, CH i ukupnu integrisanu emisiju. Ovaj efekat se moze dobro primetiti i kod
izopropanola. Razlika u profilima daje Sansu da se kroz razmatranje efekata brzih teSkih Cestica
(posebnpo visoke energije) 1 objaSnjenje opazenih razlika razvije univerzalna fenomenologija 1
teorija.
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3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

3.4 n—-BUTANOL CH3CH,CH,CH,OH

Butanol odnosno n—butanol (slika 3.42), poznat i kao butil ili 1-butil alkohol, sadrzi Cetiri
ugljenikova atoma i pripada grupi monohidroksilnih primarnih alkohola, jer je OH grupa vezana za
poslednji ugljenikov atom u lancu. To je dipolni molekul sa 42 elektrona i energijom jonizacije od
10.04 eV (Bowen i Maccoll, 1984). Kao i u slu¢aju prethodno opisanih alkohola i butanol je lako
isparljiva i1 zapaljiva bezbojna, providna tecnost, jakog i specificnog mirisa, koja se lako mesSa sa
organskim rastvaraCima, ali je slabije rastvorljiva u vodi (oko 7 %) zbog svog duzeg ugljo—
vodoni¢nog lanca. Ovaj alkohol se javlja kao proizvod fermentacije ugljenih—hidrata, pa je s toga
prisutan u alkoholnim pi¢ima, vocu, sirevima i raznim drugim namirnicama (Brandt, 1987).
Zastupljen je u kozmetici, raznim aromama, te¢nostima za kocCione sisteme, odmasSc¢ivacima,
repelentima, a koristi se i kao rastvara¢ u mnogim industrijskim procesima. Pored ovoga Cesta je i
njegova upotreba u vidu ekstraktanta u proizvodnji antibiotika, hormona, biljnih ulja i vitamina
(Lington i Bevan, 1994). Butanol se smatra potencijalnim biogorivom, kao i etanol, s tim §to sadrzi
Takode, dodaje se i dizel gorivu kako bi se smanjila emisija ¢adi u izduvnim gasovima (Antoni.,
Zverlov i Schwarz, 2007). MoZe se dobiti putem petrohemijskih procesa, ali se moze proizvesti 1
fermentacijom Secera dobijenog iz kukuruza i drugih poljoprivrednih kultura, kao §to je to slucaj i sa
etanolom.

CHs ‘9\
OH P
Slika 3.42. Butanol: levo — strukturna formula i desno — model molekula.

Za potrebe naSeg eksperimenta 1 dobijanje pare koriS¢en je n—butanol Ccistoce 99.5 %
(M =74.12 g/mol). Pritisak pare n-butanola na sobnoj temperaturi (T =25°C) iznosi 6.9 Torr
(1 Torr = 133.322 Pa) (Dortmund Data Bank, 1989). Kao i u slu¢aju prethodno opisanih alkohola, i
za praznjenje u pari n—butanola u ovom odeljku ¢e biti prikazane PaSenove krive izmerene za dva
meduelektrodna rastojanja, kao 1 odgovarajue aksijalne raspodele intenziteta emisije iz
slabostrujnog difuznog Taunzendovog praznjenja. Snimljeni emisioni spektar je dao uvid u glavne
disocijacione proizvode koji nastaju u praznjenju u nasem eksperimentu. Dodatno, spektar nam je
omogucio odabir odgovarajucih optickih filtera koji su kori§¢eni za snimanja spektralno razloZzenih
raspodela emisije iz praznjenja. Koeficijenti jonizacije o i sekundarne emisije elektrona y dobijeni
su na osnovu raspodela intenziteta emisije u slabostrujnom Taunzendovom praznjenju. Snimljena je
strujno—naponska karakteristika za Siroki opseg struja u levoj grani PaSenove Kkrive, kao i
odgovaraju¢e prostorne raspodele praznjenja za razli¢ite rezime rada, odnosno na razli¢itim
vrednostima struje.

97



3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

3.4.1 MERENJE PROBOJNOG NAPONA — PASENOVE KRIVE

Zavisnost probojnog napona Vb od pd — proizvoda pritiska i rastojanja izmedu elektroda u
praznjenju u pari n—butanola na niskim pritiscima data je na slici 3.43. Pasenove krive su merene za
dve vrednosti meduelektrodnog rastojanja: 1.1 1 3.1 cm. Sva merenja su uradena u Taunzendovom
rezimu pri jacini struje od ~ 1 pA, a obuhvataju opseg pd vrednosti od 0.05 do 1.70 Torr cm. Jacina
redukovanog elektri¢nog polja E/N je na graficima (slika 3.43) prikazana isprekidanom linijom i
dobijeni rezultati leZe u intervalu od ~1 do 64 KTd.
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Slika 3.43. Pasenove krive za praznjenje u pari n—butanola na meduelektrodnim rastojanjima od a) 1.1 cm, b) 3.1 cm i
¢) rezultati za oba meduelektrodna rastojanja.

Minimalni probojni napon u praznjenju u pari n—butanola iznosi 434 V na 0.25 Torr cm pri jadini
redukovanog elektricnog polja od 5 kTd, na meduelektrodnom rastojanju od 1.1 cm. Na rastojanju
od 3.1 cm minimalna vrednost napona potrebna da bi doslo do elektriénog proboja u pari iznosi
415V na 0.30 Torr cm pri jacini redukovanog elektricnog polja od 4 kTd. U slucaju manjeg
meduelektrodnog rastojanja (1.1 cm), praZnjenje stabilno radi do 0.40 Torr cm, iznad ove vrednosti,
odnosno na viSim pritiscima, praznjenje se ukljucuje u rezimu relaksacionih uredenih oscilacija, iz
kojih je moguée odrediti vrednost probojnog napona (Mari¢, 2006; Mari¢ et al., 2009). Na
vrednostima iznad 1.70 Torr cm vise nije moguce dobiti relaksacione oscilacije, ve¢ praznjenje radi
u rezimu slobodnih oscilacija. S druge strane, u slucaju rastojanja od 3.1 cm, moguce je dobiti
stabilno praznjenje do 0.6 Torr cm, dok se iznad ove vrednosti javljaju relaksacione oscilacije. U
toku merenja 1 za dobijanje relaksacionih oscilacija koriS¢ene su kombinacije otpornika razli¢itih
otpornosti Rs i Rm (Rs = 150 kQ, 560 kQ, 5 MQ i 15 MQ i Rn =100 kQ, 500 kQ, 1 MQ, 2 MQ i
10 MQ).
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3.4.2 PROSTORNE RASPODELE EMISIJE SVETLOSTI IZ PRAZNJENJA

Slika 3.44 prikazuje 2D prostorne raspodele praznjenja koje su snimljene u toku merenja
probojnih napona, Pasenovih kriva, na meduelektrodnim rastojanjima od 1.1 i 3.1 cm. Prikazane
raspodele su snimljene u Taunzendovom praznjenju na struji od 1 pA za razliCite pritiske, odnosno
za razlic¢ite pd vrednosti. Kod n—butanola se, kao i u sluéaju prethodno opisanih alkohola, vidi
znacajan doprinos teSkih Cestica procesima ekscitacije i jonizacije. Naime, kod praznjenja u parama
alkohola, za razliku od npr. vodene pare, procesi indukovani teskim Cesticama (jonima i brzim
neutralima) se javljaju i u minimumu Pasenove krive, kako na 1.1 cm, tako i na 3.1 cm. Naravno
daljim pomeranjem duz desne grane PaSenove krive, sa povecanjem pritiska, i§Cezava uticaj teskih
Cestica i glavnu ulogu u procesima ekscitacije i jonizacije gasa preuzimaju elektroni.
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Slika 3.44. 2D raspodele emitovane svetlosti iz slabostrujnog praznjenja u pari n—butanola za meduelektrodno
rastojanjeod: a)d=1.1cmib)d =3.1cm.

Na meduelektrodnom rastojanju od 1.1 cm, na pd vrednostima u blizini minimuma Pasenove krive
(slika 3.44 a)) praznjenje je 1 dalje difuzno 1 u Taunzendovom reZimu, ali ne zauzima centralni deo
elektroda, ve¢ je pomereno ka dole, kao i u slu¢aju izopropanola (slika 3.32 a)). Sa povecanjem
napona, odnosno pomeranjem ka nizim pritiscima praznjenje se polako $iri dok na kraju ne zauzme
celu povrSinu katode. Ovakvo ponasanje praznjenja, paljenje na odredenom delu povrsine elektrode,
moze biti posledica kondicioniranja povrSine, odnosno promene uslova na povrSini katode koji
razlog, jer je komora za praznjenje osmisljena tako da obezbedi visoku paralelnost elektroda, koja je
I eksperimentalno proverena. Uslovi na povrsini katode su takode proveravani, i svaki put je pre
merenja katoda na isti nacin tretirana u praznjenju u vodoniku kako bi se dobili, identi¢ni 1 stabilni
uslovi za svako merenje. Dakle, u toku tretmana katode u praznjenju u vodoniku nisu primeéena
nikakva odstupanja ili ¢udna ponaSanja u struji 1 naponu i u 2D prostornoj raspodeli praznjenja.
Takode je komora otvarana, pregledane su elektrode, katoda ¢iS¢ena i polirana. Na osnovu ovoga,
moze se pretpostaviti da u toku rada verovatno dolazi do promene uslova u praznjenju, bilo
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3. Proboj i praznjenja u parama alkohola

adsorpcijom ili disocijacijom koji indukuju ovakvo ponasanje i prostornu raspodelu praznjenja. Cak
1 povratkom sa nizeg pritiska, odnosno iz leve grane PaSenove krive gde praznjenje zauzima skoro
celu povrsinu elektrode, u Pasenovom minimumu praznjenje ¢e se ponovo pomeriti ka donjem delu
elektroda. Kako bi se dobile lepSe prostorne raspodele praznjenja i probojni naponi na viSim
pritiscima (desna grana Pasenove krive), u kojima bi se praznjenje stabilno ukljucivalo, rastojanje
izmedu elektroda je poveéano na 3.1 cm (slika 3.44 b)).

100 — . . . .
katoda anoda
?'8* 0.10 Torr cm (16 kTd)
=
k=]
2,
N
(=)
P —
o
N
b
<3}
=
c
@ 104 e
+—
£
a)
400 ——
katoda
~—~
3
§ 100+
=]
2,
N
S 0.40 Torr'ch3 KTd)
s
— 104
<)
x 0.60 Torrcm (2
N
c
bt
} M
ANl W

-0.5 0.0 ' 05 1.0 | 1:5 ' 210 ' 2:5 ' 310 ' 35
b) d (cm)
Slika 3.45. Aksijalne raspodele intenziteta emisije slabostrujnog praznjenja u pari n—butanola za a) d =1.1 cm i b)
d = 3.1 cm, koje odgovaraju 2D raspodelama emitovane svetlosti sa slike 3.44 a) i 3.44 b), respektivno.

Na slici 3.45 prikazane su odgovarajuce aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praZnjenja koje
odgovaraju 2D slikama sa slike 3.44. Za oba meduelektrodna rastojanja na svim vrednostima pd
parametra u blizini minimuma i u levoj grani Pasenove krive aksijalne raspodele emisije (aksijalni
emisioni profili) imaju maksimalni intenzitet u oblasti ispred katode, usled procesea indukovanih
teSkim Cesticama. Ovaj maksimum emisije raste sa porastom jacine redukovanog elektri¢nog polja
E/N, odnosno sa smanjenjem pritiska p. Nasuprot tome, sa opadanjem jafine redukovanog
elektricnog polja i sa povecanjem pritiska raste intenzitet emisije ispred anode (maksimum ispred
anode) koji odrazava sve znacajniju ulogu elektrona u procesima ekscitacije 1 jonizacije gasa. Na
malim E/N laki i ve¢ dovoljno brzi elektroni, nasuprot tezim i tromijim jonima, dosta lakse sticu
dovoljno energije za uspeSnu ekscitaciju molekula 1 jonizaciju gasa. U tim uslovima aksijalni
emisioni profil oslikava porast intenziteta emisije od katode ka anodi sa primetnim
nehidrodinamickim delom u blizini katode (slika 3.45b) 0.60 Torr cm). Dakle, iako se elektroni vec
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kre¢u velikim brzinama, njima je ipak potrebno da predu odredeni put kako bi skupili dovoljno
energije za uspesnu ekscitaciju i jonizaciju pozadinskog gasa (u ovom slu¢aju n—butanola) i upravo
taj put predstavlja nehidrodinamicka oblast ispred katode na aksijalnom emisionom profilu
(Zivanov, 2000; Phelps i Petrovi¢, 1999). Iz aksijalnih emisionih profila snimljenih na nizim E/N
gde nema uticaja teskih Cestica i koji imaju eksponencijalni porast intanziteta emisije od katode ka
anodi odredeni su jonizacioni koeficijenti za praznjenje u pari n—butanola.

3.4.3 SPEKTRALNO RAZLOZENA MERENJA

Opticki emisioni spektar praznjenja u pari h—butanola je dat na slici 3.46 (Sivos et al, 2020).
Spektar je sniman na meduelektrodnom rastojanju od 1.1 cm u slabostrujnom Taunzendovom
praznjenju, na struji od 1 pA, u levoj grani Pasenove krive za pd = 0.10 Torr cm za opseg talasnih
duzina od 300 do 900 nm. U merenom spektralnom opsegu detektovane su slede¢e emisije: OH,
CH, O i H, (Balmerova serija). Ekscitacija i jonizacija molekula usled sudara sa elektronima imaju
vaznu ulogu u procesima koji se odvijaju u neravnoteznim gasnim praznjenjima. Disocijativnom
jonizacijom viseatomskog molekula mogu nastati razli¢iti atomski i molekulsaki joni. Ovako nastali
molekulski joni su najc¢esce jako nestabilni (imaju kratko vreme Zivota) pa nastavljaju da disosuju na
manje jonske i neutralne fragmente (Zavilopulo, Chipev i Kokhtych, 2005). S druge strane, usled
elektron-molekul sudara moze doé¢i do: 1) disocijativne ekscitacije, kada dolazi do disocijacije
molekula, a preostala energija odlazi na ekscitaciju nastalog atomskog fragmenta i 2)
predisocijativne ekscitacije, kada u sudaru elektron prvo pobudi molekul (ekscituje ga) nakon ¢ega
se molekul vraca u osnovno stanje disosuju¢i na fragmente (Raju, 2005). Emisije koje su
detektovane u snimljenom spektru praznjenja u pari n—butanola poti¢u od ekscitovanih vrsta nastalih
disocijativnom ekscitatijom roditeljskog molekula C4HoOH na H atome i druge teZe pobudene
disocijativne fragmente: CH, OH i O (Poncin-Epaillard i Aouinti M, 2002; Zavilopulo, Chipev i
Kokhtych, 2005; Gaydon A. G, 1974).

Emisija na talsnoj duzini od 306.4 nm poti¢e od OH radikala (3604 A sistem A?X—X2IT) (Gaydon,
1974; Stocer et al., 2001; Liu et al., 2007; Maslani i Sember, 2014). U spektru n—butanola je
domintna emisija CH radikala koji je osnova svih alkohola kao i veéine organskih jedinjenja.
Emisija ovog radikala poti¢e od dva dominantna sistema: 1) B2X — X?II tzv. 3900 A sistema sa
delom trake na 387.2 nm i 2) A?’A — X°II odnosno 4315 A sistema sa ¢elom trake na 431.2 nm
(Gaydon, 1974; Donohue et al., 1977). Na talasnim duzinama od 656.4 nm i 777.2 nm uocavaju se
linije vodonikovog (Balmerova Hq linija) i kiseonikovog atoma, respektivno. Moze se primetiti da u
spektru u praznjenju u n—butanolu dominira CH traka na talasnoj duzini od 431.2 nm i druga manjeg
intenziteta na 387.2 nm, a zatim slede Balmerova H, linija na 656.4 nm i OH traka na 306.4 nm. U
praZznjenju u n-butanolu je intenzitet CH trake vec¢i nego u slucaju prethodno opisanih prostijih
alkohola, a uzrok tome je veci sadrzaj ugljenika i veéi broj C —H veza (Ghezelbash et al., 2017).
Snimanje emisionog spektra je uradeno kako bi se odabrali odgovarajuci opticki filteri za spektralno
razloZena snimanja. Filteri su takvi da pokrivaju interval talasnih duZina na kojima su detektovane
najintenzivnije emisije iz praznjenja: 431.2 nm (CH), 656.4 nm (H..) i 777.2 nm (O). Spektralno
razloZzeno snimanje u UV oblasti nije bilo moguée zbog objektiva na kameri koji ima staklenu
optiku.
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Slika 3.46. Opticki emisioni spektar prazmnjenja u pari n—butanola na pd =0.10 Torr cm i rastojanju d =1.1 cm
(Vb =605 V; i =1ud). Sirina slita spektrografa je 100 um.

Aksijalne prostorne raspodele emisije u Taunzendovom praznjenju u pari n—butanola integrisane u
celom vidljivom spektru (ukupni profili), kao i u izabrnim uskim intervalima talasnih duzina u
okolini najintenzivnijih linija (profili dobijeni snimanjem kroz filtere) prikazane su na slici 3.47.
Snimanja su uradena u intervalu pd vrednosti od 0.10 do 0.50 Torr cm za meduelektrodno rastojanje
od 3.1cm i u intervalu od 0.10 do 0.30 Torr cm za rastojanje 1.1 cm. Na slici 3.47b) su ispod
grafika date odgovarajuce 2D slike praZnjenja slikane sa opti¢kim filterima iz kojih su duZz prikazane
isprekidane linije izvucene aksijalne raspodele emisije (aksijalni profili). U slu¢aju n—butanola
integrisani profili ukupne emisije (puna linija) imaju izrazeni maksimum intenziteta ispred katode,
kako u levoj grani PaSenove krive, na nizim pritiscima — ve¢im E/N, tako i u njenom minimumu.
Ovakav izgled aksijalnog profila, odnosno postojanje pika emisije ispred katode je posledica
ekscitacije gasa teskim Cesticama (brzim neutralima) (Petrovi¢ et al.,1992; Mari¢ et al., 2003). Na
0.15 Torr cm se na ukupnom profilu primecuje maksimum intenziteta emisije ispred anode nastao
usled procesa ekscitacije indukovanih sudarima elektrona i neutrala, i raste sa poveé¢anjem pritiska.

Aksijalni profil CH emisije (isprekidana linija) oblikom prati profil ukupne emisije (puna linija) za
sve vrednosti pd parametra i nesto je manjeg intenziteta. S druge strane, H, (crtica—tacka linija) i O
(kratka isprekidana linija) aksijalni emisioni profili su dosta niZeg intenziteta nego CH emisioni
profil, tako da je i njihov udeo u ukupnoj emisiji dosta manji nego onaj koji dolazi iz oblasti
pokrivene CH filterom. Dodatno, oblik H, emisionog profila na razli¢iotim E/N govori da je na
najnizem prikazanom pritisku (pd = 0.10 Torr cm) vodonik takode pobuden u sudarima sa teSkim
Cesticama (postojanje maksimuma emisije ispred katode), dok se sa porastom pritiska elektronska
ekscitacija i jonizacija povecava da bi profil ve¢ u PaSenovom minimumu (pd =0.30 Torr cm)
poprimio skoro eksponencijalni oblik sa pikom ispred anode (0.30 Torr cm na slici 3.47b)), za
razliku od ukupnog profila (puna linija) koji pokazuje priblizno podjednak doprinos elektronske
ekscitacije 1 ekscitacije indukovane teskim cesticama. Aksijalni profil O emisije (kratka isprekidana
linija) se jako dobro slaze sa oblikom ukupnog profila (puna linija) na svim prikazanim pd
vrednostima.
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Slika 3.47. Aksijalne raspodele intenziteta ukupne, CH, H, i O emisije u Taunzendovom praznjenju u pari n—butanola
snimljeni tokom merenja probojnih napona (PaSenove krive). Merenja su uradena za a) d =1.1cmib)d =3.1cm. Za
rastojanje od 3.1 cm su ispod grafika prikazane 2D slike emisije snimljene koriséenjem optickih filtera za 431.2 nm
(CH), 656.4 nm (H,) ina 777.2 nm (O).
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Slika 3.48. Aksijalne raspodele intenziteta emisije Taunzendovog praznjenja u pari n—butanola snimljene u a) levoj
grani Pasenove krive na pd = 0.15Torr ecm i ¢) u blzini minimuma PaSenove krive na pd = 0.30 Torr cm. Na X - 0si
prikazan je proizvod rastojanja katode d i pritiska p kako bi se omogucilo poredenje raspodela koje su snimljene na
istom pd, ali na razlic¢itim meduelektrodnim rastojanjima. Punim linijama su prikazane ukupne raspodele emisije
integrisane u vidljivom delu spektra, isprekidanom linijom su prikazane raspodele emisije snimljene upotrebom CH
optickog filtera i crtica-tacka linijom su prikazane raspodele emisije snimljene upotrebom H. optickog filtera. CH
raspodele su normirane na odgovarajuce ukupne profile, dok su Ha raspodele medusobno normirane radi lakseg
poredenja rezultata dobijenih za razlicita rastojanja.

Na slici 3.48 su prikazani rezultati za dve vrednosti pd parametra 0.15 Torr cm (leva grana Pasenove
krive) i 0.30 Torr cm (okolina minimuma na PaSenovoj krivi) na meduelektrodnim rastojanjima od
1.1 3.1 cm. Raspodele emisije su skalirane po parametru pd (d je rastojanje od katode) tako da je
omoguc¢eno poredenje na razliCitim rastojanjima elektroda/pritiscima tj. razli€itim vrednostima
redukovanog elektricnog polja E/N. Na malim vrednostima pd i visokim E/N, teske Cestice, joni i
neutrali, dobijaju dovoljno energije da bi vrsili ekscitaciju, pa ¢ak i jonizaciju. Na pd = 0.15 Torr cm
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procesi indukovani teskim Cesticama preovladuju u praznjenju, $to se ogleda u emisionom profilu
¢iji je maksimum intanziteta ispred katode (slika 3.48a)). U okolini Pasenovog minimuma, na
pd =0.30 Torr cm, primetna su dva pika u intenzitetu emisije, manji ispred katode i ve¢i ispred
anode koji ukazuje na elektronsku ekscitaciju (slika 3.48b)). Rezultati prikazani na slici 3.48
ukazuju da su osnovni procesi koji se odvijaju u proboju i u slabostrujnim praznjenjima isti na istim
vrednostima pd parametra, za opseg rastojanja izmedu elektroda koji je ovde prikazan, $to govori da
1 struktura praznjenja ostaje nepromenjena.

3.44 ODREDPIVANJE JONIZACIONOG KOEFICIJENTA a |
KOEFICIJENTA SEKUNDARNE EMISIJE ELEKTRONA y

Za praznjenje u pari n—butanola odredeni su jonizacioni koeficijenti u uslovima koji su
ispunili zahtev da u praznjenju dominira elektronska jonizacija i ekscitacija molekula gasa, dakle na
vi§im pritiscima, odnosno nizim vrednostima redukovanog elektri¢nog polja — okolina minimuma i
desna grana Pasenove krive. Jonizacioni koeficijent je dobijen iz aksijalnih emisionih raspodela
intenziteta praznjenja (aksijalnih emisionih profila) snimljenih u slabostrujnom praznjenju u limitu
malih struja, odnosno u uslovima proboja (za detaljniji opis pogledati odeljak 3.1.4.). U nasem
eksperimentu je bilo moguée odrediti jonizacione koeficijente samo u uskom opsegu redukovanog
elektri¢nog polja od 2.3 kTd do 4.1 kTd (slika 3.49).
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Slika 3.49. Zavisnost efektivnog jonizacionog koeficijenta (a/N) od jacine redukovanog elektricnog polja (E/N): a) u
pari n—-butanola (bakarna katoda) i b) u parama metanola, etanola, izopropanola i n-butanola (bakarna katoda).

Zavisnost efektivnog jonizacionog koeficijenta o/N od redukovanog elektri¢nog polja E/N dobijena
u praznjenju u pari n—butanola prikazana je na slici 3.49 a), dok je na istoj slici pod b) dato
poredenje vrednosti efektivnog jonizacionog koeficijenta u praznjenjima u parama metanola,
etanola, izopropanola i n-butanola (Sivos et al., 2019). Koliko je nama poznato u literaturi nema
podataka o jonizacionom koeficijentu za praznjenje u n-butanolu (butanolu). Zato je bilo
interesantno videti i uporediti vrednosti za jonizacioni koeficijent u parama alkohola koje su
ispitivane u nasem eksperimentu. Vrednosti efektivnog jonizacionog koeficijenta u n—butanolu za
interval E/N od 2.3 do 4.1 kTd su i do 1.6 puta vete nego vrednosti jonizacionog koeficijenta u
parama metanola i etanola, dok je razlika sa izopropanolom skoro zanemarljiva.

Za praznjenje u pari n—butanola odredeni su 1 efektivni koeficijenti sekudarne emisije elektrona yeff
u zavisnosti od E/N koji su prikazani na slici 3.50. Slika 3.50 a) prikazuje odnos vrednosti yefr koje
su dobijene bez i sa ura¢unavanjem do (duzine uravnotezenja) (Phelps i Petrovi¢, 1999) u formulu za
koeficijent sekundarne emisije elektrona (jednacina 3.1). Vidi se da razlika u vrednostima za yeff
moze da bude i do dva reda veli¢ine kada se u formuli zanemari parametar do. Na slici 3.50 b) dato
je poredenje vrednosti et koeficijenata za praznjenja u parama metanola, etanola, izopropanola i n—
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butanola dobijenih u nasem eksperimentu, za interval vrednosti E/N od 1.5 do 8.8 kTd. Za opseg
vrednosti jacina redukovanog elektri¢nog polja od 1.8 do 4.3 kTd, vrednosti koeficijenta yefr za n—
butanol se u proseku razlikuju za faktor 0.02 u odnosu na odgovarajuce vrednosti yeff za metanol i
etanol, dok se sa izopropanolom gotovo preklapaju u intervalu E/N od 3 do 4 kTd. Vrednosti
efektivnih koeficijenata a i y su odredene za uski interval relativno visokih vrednosti E/N, jer nije
bilo moguce ostvariti stabilni rad praznjenja na manjim E/N, odnosno vi§im pritiscima.
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Slika 3.50. Zavisnost efektivnog koeficijenta sekundarne emisije elektrona yerr od redukovanog elektricnog polja EIN: a)
u praznjenju u pari n-butanola (bakarna katoda) gde su vrednosti za yest dobijene bez uracunavanja duZine
uravnotezenja do (prazni kvadrati) i sa uracunavanjem do (puni krugovi); b) za praznjenja u parama metanola, etanola,
izopropanola i n-butanola (bakarna katoda) sa uracunatim do.

3.45 STRUJIJNO-NAPONSKE KARAKTERISTIKE | PROSTORNE
RASPODELE PRAZNJENJA

Za DC praznjenje u pari n-butanola snimljena je strujno—naponska (V-I) karakteristika za pd
vrednost od 0.15 Torr cm (slika 3.51), koja lezi na levoj grani PaSenove krive. Merenje je uradeno
na elektrodnom rastojanju od 1.1 cm za probojni napon od 447 V. Na V-l karakteristici se jasno
izdvajaju oblasti koje odgovaraju razli€itim reZimima rada praznjenja: a) Tunzendov, b) normalni
tinjavi i ¢) abnormalni tinjavi rezim, dok prekid na V-I karakteristici, na prelazu iz Taunzendovog u
normalno tinjavo praznjenje, odgovara oblasti samostalnih neprigusenih oscilacija. Ubaceni grafik
na slici 3.51 prikazuje odredivanje negativne diferencijalne otpornosti, koja za snimljenu V-I
karakterisitku na 0.15 Torr cm iznosi Rp =-93 kQ. Simboli na slici odgovaraju kombinacijama
otpornika razli¢itih otpornosti Rs i Rm koje su kori$¢ene u toku merenja.

Na slici 3.52 su date aksijalne raspodele emisije (aksijalni emisioni profili) koje odgovaraju V-I
karakterisitci na 0.15Torrcm, i snimane su u razliitim rezimima rada praZnjenja: a)
Taunzendovom, b) normalnom tinjavom i ¢) abnormalnom. Ako se pogledaju emisioni profili
dobijeni integracijom u celoj vidljivoj oblasti (puna linija na slici 3.52) primecuje se izrazeni pik u
intenzitetu emisije koji se formira u oblasti ispred katode. Dakle, procesi ekscitacije i jonizacije su u
ovom sluc¢aju indukovani teskim Cesticama, najverovatnije brzim neutralima. Kako struja praznjenja
raste, odnosno kako praZznjenje prolazi kroz razli¢ite rezume rada, raste i intenzitet ukupne emisije iz
praznjenja. Dodatno, sa porastom struje raste 1 pik intenziteta emisije ispred anode i dostize svoj
maksimum u abnormalnom rezimu, kada postaje jednak po intenzitetu maksimumu emisije ispred
katode (puna linija na slici 3.52¢)). Dakle ovo govori da su u abnormalnom praznjenju podjednako
zastupljeni kako procesi indukovani teSkim cCesticama, tako i elektronski procesi ekscitacije i
jonizacije. Takode se uo¢ava da se sa porastom struje pomera i maksimum inteziteta ispred anode ka
katodi, §to je posledica promene duzine formiranog katodnog pada (slika 3.52a)—C)).
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Slika 3.51. Strujno — naponske karakteristike praznjenja u pari n-butanola na elektrodnom rastojanju d = 1.1 cm, za
vrednost proizvoda pd = 0.15Torrcm i V, =447 V. Na ubacenom grafiku je data odgovarajuéa negativna
diferencijalna otpornost Rp. Slovne oznake od (a) do (c) odgovaraju aksijalnim raspodelama intenziteta emisije
(aksijalnim emisionim profilima) na slici 3.52.

Profili dobijeni snimanjem kroz opticke filtere su dosta niZzeg intenziteta nego ukupni profil, ali su
skalirani odgovaraju¢im faktorom kako bi se poklopili sa maksimalnim intenzitetom ukupnog
profila ispred katode ili anode. Ovo je uradeno radi lakSeg poredenja dobijenih rezultata. Ako se
pogleda CH emisija (crna isprekidana linija) primecuje se da je ona u svim rezZimima rada praznjenja
dominantno indukovana teSkim Cesticama, jako izrazen maksimum intanziteta emisije u oblasti
ispred katode. Dodatno CH profil oblikom dobro prati ukupni profil emisije u svim rezimima rada
praznjenja. S druge strane, ako se pogleda H, emisioni profil (crvena crtica—tacka linija na slici
3.52) on u svim reZimima praznjenja ima maksimum intenziteta emisije u oblasti ispred anode,
odnosno pokazuje eksponencijalni porast intenziteta emisije od katode ka anodi. Ovakav izgled
emisionog profila govori da do ekscitacije i jonizacije dolazi usled reakcije/sudara atoma i molekula
gasa sa elektronima.

Sto se tite O emisije (plava isprekidana linija na slici 3.52) ona je u Taunzendovom praZnjenju
posledica procesa ekscitacije teSkim Cesticama, dok u normalnom 1 abnormalnom praznjenju skoro
jednak doprinos ekscitaciji daju i teske Cestice i elektroni (podjednaki pikovi emisije ispred katode i
anode). Moze se zakljuciti da znacajan deo ukupne emisije ispred katode upravo dolazi iz oblasti
talasnih duzina koje pokriva CH filter, dok dosta manji deo dolazi iz oblasti pokrivene O filterom. S
druge strane u ukupnoj emisiji u oblasti ispred anode primetno ucestvuje emisija koja dolazi iz
oblasti pokrevene H, filterom. Ovako snimljeni aksijalni profili su dali uvid kako u dominantne
procese u razli¢itim rezimima rada praznjenja, tako 1 u vrste Cestica koje ucestvuju u njima.
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Slika 3.52. Aksijalne raspodele intenziteta emisije iz praznjenja u pari n-butanola, za pd = 0.15 Torrcm i d = 1.1 cm,
koje odgovaraju karakteristicnim rezimima praznjenja na V-1 karakteristici (slika 3.51). Raspodele intenziteta emisije
(emisioni profili) su dobijene izvlacenjem intenziteta duz ose prikazane isprekidanom linijom na 2D slikama. Na
graficima su dati ukupni profili i profili dobijeni upotrebom optickih filtera za izdvajanje emisije na CH na 431.2 nm,
H. na 656.4 nm i O na 777.2 nm. Profili snimljeni optickim filterima su pomnoZeni odgovarajuéim faktorima sklairanja
radi boljeg poredenja dobijenih rezultata (treba napomenuti da prilikom skaliranja nije odrzan relativni odnos

intenziteta snimljenih profila sa optickim filterima).
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3.4.6 ZAKLJUCAK

U poglavlju 3.4. je dat opis rezultata merenja elektri¢nih i opti¢kih osobina proboja i razlicitih
karakteristi¢nih rezima rada DC praznjenja u pari n-butanola. Snimanje Pasenovih kriva, odnosno
merenje probojnih napona, kao i snimanja odgovarajucih aksijalnih raspodela intenziteta emisije iz
praznjenja uradena su u Sirokom intervalu pd vrednosti na dva meduelektrodna rastojanja:
d=11lcmid=3.1cm.

Za elektrodno rastojanje od 1.1 cm i pd vrednost od 0.10 Torr cm prikazan je snimljeni emisioni
spektar praznjenja u pari n-butanola, na osnovu koga su prepoznati dominantni proizvodi
disocijacije molekula n-butanola u praznjenju. Dobijeni opti¢ki emisioni spektar je posluzio za izbor
odgovarajuc¢ih optickih filtera, koji su koris¢eni za spektralno razlozena snimanja emisije iZ 0v0Q
praznjenja.

Aksijalni emisioni profili su integrisani u celom vidljivom spektru, ali su i snimani koris¢enjem
odgovarajucih opti¢kih filtera kojima su izdvojene emisije na 431.2 nm (CH traka), na 656.4 nm (H,
linija) i na 777.2 nm (O linija). Na osnovu snimljenih aksijalnih raspodela emisije uoceno je da teske
Cestice znacajno ucestvuju u proboju i to u Sirokom opsegu pd parametra (E/N >4 kTd). Ovo je
potvrdeno i poredenjem sa aksijalnim raspodelama intenziteta emisije snimljenim koriS¢enjem
optickih filtera koji odgovaraju talasnim duzinama emisije CH radikala, O i H atoma (H, linija).
Takode je iz aksijalnih profila emisije, snimljenih za proboj na visim pritiscima (manjim E/N),
direktno odreden jonizacioni koeficijent a, a zatim izracunat efektivni prinos sekundarnih elektrona
vett. Ovako dobijene rezultate za koeficijent jonizacije i efektivni prinos sekundarnih elektrona za
praznjenje u n-butanolu nije bilo moguce porediti sa podacima iz literature, jer ih po naSem saznanju
u dostupnoj literaturi nema.

U okviru ovog poglavlja prikazani su i rezultati vezani za strujno—naponsku (V—I) karakteristiku
praznjenja snimljenu za rastojanje elektroda od 1.1 cm na pd od 0.15 Torr cm, §to odgovara
uslovima u levoj grani PaSenove krive. Uz V—I karakteristiku su prikazane 1 odgovarajuce aksijalne
raspodele emisije (aksijalni emisioni profili) u razli¢itim reZimima praZznjenja, kako za celi vidljivi
spektar, tako i sa CH, O i Hq filterima. Pokazano je da na niskom pritisku (veliko E/N) prostorna
struktura praZnjenja ima izraZzenu oblast emisije ispred katode. Snimljeni profili CH emisije, iako
niZeg intenziteta, po obliku prate profile praZnjenja snimljene u celom vidljivom spektru. Ono §to je
zanimljivo je da u svim rezimima rada praznjenja Ho emisioni profil ima pik ispred anode,
prikazuju¢i eksponencijalni porast intenziteta emisije od katode ka anodi, §to je posledica
dominanto elektronskih procesa. Dok CH i O emisioni profili imaju izraZeniji pik ispred katode,
koji je posledica procesa indukovanih teSkim cesticama. MozZe se zakljuciti da ukupnoj emisiji u
oblasti ispred katode znacajan deo daje CH emisija, koja je posledica procesa indukovanih teskim
¢esticama u svim reZimima rada praZnjenja.
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4. VODENA PARA

Neravnotezna niskotemperaturna praznjenja u vodi i u vodenoj pari, zauzimaju posebno
mesto u oblasti plazma fizike koja proucava elektri¢na praznjenja u tecnostima, njihovim parama i
na granici gas—te¢nost. Ovo je sasvim razumljivo ako se uzme u obzir to da je upravo voda jedan od
najrasprostranjenijih molekula u svemiru (Kessler, 2002), da se moze naci u atmosferama planeta i
satelita, da je prisutna na kometama i pri formiranju zvezda. Samo u naSem Solarnom sistemu je
prisustvo vode detektovano u atmosferama Marsa, Jupitera, Merkura, Venere, Neptuna, Urana kao i
u atmosferi patuljaste planete Ceres, na kojoj je pored prisustva vodene pare detektovano i prisustvo
leda (Tereszchuk et al., 2002; Bernath, 2002; Raponi et al., 2018; Carrozzo et al. 2018). Znacajan
deo kometa se sastoji od zamrznute vode i one ispustaju vodenu paru kada se nadu blizu Sunca. Cak
postoji i teorija da je voda dospela do povrsine planete Zemlje kroz sudare sa kometama koje poti¢u
iz udeljenih regiona Suncevog sistema. Vodena para je opazena u meduzvezdanim oblacima (Faure
et al., 2019) bilo kao molekul, bilo kao klasteri — posebno H3zO*(H20)n. U svim ovim situacijama
moze se ocekivati neka vrsta formiranja jonizovanog gasa odnosno, interakcije slicne gasnim
praznjenjima pa je to deo motivacije za izu¢avanje praznjenja u vodenoj pari (pa i u samoj tecnoj
vodi).

“Ksater Okator

»

Slika 4.1. Ceres (levo) i njegova dva kratera Okator (eng. Ocattor Crater) i DZuling (eng. Juling Crater) (desno).
Istrazivanja objavijena u martu 2018. otkrila su obilje leda na severnom zidu kratera Dzuling (precnik ovog kratera je
20 km) i pokazala da je Ceresova povrsina (kora) debela oko 40 km i da je bogata vodom, raznim solima i, moZda,
organskim materijama. U Okatorskom krateru, odnosno u njegovim svetlim regionima dominiraju natrijum — karbonati,
koji su detektovani pored drugih hidratisanih karbonata na povrsini Ceresa, a koji uglavnom nastaju u okeanima, sto
govori o tome da je ova planeta i hemijski i geoloski aktivno telo (Carrozzo et al., 2018, Raponi et al., 2018; NASA/JPL-
Caltech/UCLA/MPS/DLR/IDA, 2019).

Praznjenja u vodenoj pari imaju $iroko polje primenjivosti, kao §to je, na primer, eliminacija
potencijalno opasnih mikroorganizama i1 biomolekula, koja je od velikog zna€aja u prehrambenoj,
tekstilnoj 1 vazduhoplovnoj industriji, u sterilizaciji i dekontaminaciji raznih povrs§ina i instrumenata
u medicini, zatim u zaStiti Zivotne sredine, usavrSavanju izvora svetlosti koji ne sadrze Zivu, u
obradi, tretmanu i funkcionalizaciji materijala i u biomedicini (Stalder et al., 2006; Artamonova et
al., 2008; Fumagalli et al., 2012; Joshi et al., 2011; Rossi et al., 2009). Znacajna je primena
podvodnih praZznjenja za ¢iS€enje brodskih korita od korozije i nagomilane materije. Upravo zbog
raznolikosti mogu¢ih primena raste potreba za razvojem 1 dizajniranjem razli¢itih izvora ovih
plazmi, koji mogu da rade na atmosferskom i niskom pritisku, kao i u samoj te¢nosti. Zajednicka
karakteristika svih gore pomenutih primena praznjenja u vodenoj pari je upravo samo radno
okruZenje koje je dosta kompleksno. Tako je na niskim pritiscima ono sacinjeno od meSavine gasa
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(npr. plemeniti gasovi: Ne, Ar, Kr) i pare (Artamonova et al., 2008; Fumagalli et al., 2012), dok se
kod primena koje rade na atmosferskom pritisku praznjenje najces¢e odvija u vlaznom vazduhu, ili
Cak u sredini saturisanoj vodenom parom usled, na primer isparavanja te¢ne elektrode ili formiranja
magle (Shirai et al., 2011; Morgan i Rosocha, 2012). S druge strane, kod praznjenja u te¢nostima
radna sredina je obi¢no, heterogeni sistem tecnosti i mehuri¢a vazduha (Babaeva i Kushner, 2009).
Dodatno, uredaji koji se koriste u raznim aplikacijama u vecini slucajeva imaju izvore praznjenja
slozene geometrije. Uzimajuéi sve ovo u obzir, kao i slozenost osobina i ponaSanja neravnoteznog
praznjenja samog po sebi, sasvim je jasno da je potpuno razumevanje i opisivanje procesa, koji se
deSavaju u ovim praznjenjima, jako tezak i1 kompleksan zadatak. Naime, suStinska priroda
prouCavanja neravnoteznih plazmi lezi u detaljnom poznavanju i razumevanju kombinovanja
atomskih 1 molekulskih procesa i procesa na povrSinama, koji zajedno grade kompleksnu sliku
samog praznjenja. Upravo je ovo razlog zbog kog je potrebno imati ispravne i taéne podatke i
fenomenologiju, koji su dobro testirani kvantitativnim poredenjem sa eksperimentima.

Cilj naSeg istrazivanja praznjenja u vodenoj pari je dobijanje nekih od osnovnih podataka o proboju
i rezimima rada na niskim pritiscima, u $irokom opsegu struja praznjenja. I pored toga Sto se u
primenama uglavnom koriste uredaji koji poseduju sloZzenu geometriju, fundamentalne procese je, u
kvantitativnom smislu, najbolje objasnjavati u jednostavnoj geometriji i upravo je to razlog $to su
nasa merenja radena u neravnoteznom plan—paralelnom DC praZznjenju u vodenoj pari. Ovakva
merenja pri razli¢itim radnim uslovima praznjenja imaju za cilj formiranje baze referentnih podataka
koji bi se koristili u tumacenju i modelovanju kompleksnijih praznjenja. Jedan deo rezultata vezanih
za merenja u praznjenju u vodenoj pari prikazani su u Doktorskoj disertaciji dr Nikole Skora (Skoro,
2012) — PaSenove krive merene na razli¢itim meduelektodnim rastojanjima, koeficijenti o 1 y i
strujno—naponske karakteristike snimljene za meduelektrodna rastojanja od 1.1, 2.1 i 3.1 cm. U
ovom odeljku bi¢e data merenja: optickih emisionih spektara, spektralno razloZenih snimanja
raspodela emisije iz slabostrujnog praznjenja, vremenski razlozenih snimanja abnormalnog tinjavog
praznjenja i odgovarajuce strujno—naponske karakteristike, vremena preleta jona u slabostrujnom
DC praznjenju i uticaja postojanja kapljica na formiranje proboja, ¢ime ¢emo dopuniti i prosiriti ve¢
postojece podatke vezane za praZznjenje u vodenoj pari.

4.1 SPEKTRALNO RAZLOZENA MERENJA

PraZnjenja u parama tec¢nosti karakteriSu jako kompleksni elementarni fizicki 1 hemijski
procesi, pa je i u slucaju vodene pare ispitivanje proSireno spektralno razloZzenim merenjima emisije
svetlosti 1z praznjenja. Snimljeni opticki emisioni spektri praznjenja u vodenoj pari pruZili su uvid u
dominantne proizvode disocijacije molekula vode u praznjenju. Na slici 4.2 prikazani su emisioni
spektri snimljeni na razli¢itim vrednostima pd parametra — okolina minimuma i leva grana Pasenove
krive. Merenja su radena za elektrodno rastojanje od 1.1 cm, uz upotrebu dva slita : 25 i 100 um, u
opsegu talasnih duzina od 250 do 900 nm.

U praZznjenju u vodenoj pari u opsegu talasnih duZina od 250 do 900 nm moZe se uociti emisija
slede¢ih ekscitovanih fragmenata: OH radikala, vodonikovih (Balmerova serija) i kiseonikovih
atoma. Nastanak gore pomenutih vrsta u praZznjenju moze biti posledica dva procesa: elektronske
disocijativne ekscitacije molekula vode (ekscitacija i disocijacija molekula usled udara elektrona) i
elektronske disocijativne rekombinacije H>O" ili H3O" jona (zahvat elekrona od strane pozitivnog
jona i formiranje neutralnog molekula koji dalje disosuje) (Sonnenfroh et al., 1993). Emisija OH
radikala (prelaz AT* — X2I1, Av=0) u naSem praznjenju je najverovatnije posledica udara
elektorna u molekul vode i predstavlja najupecatljiviju karakteristiku emisionog spektra vodene
pare/vode. To je emisija koja se sastoji od kompleksnog sistema traka koje leZe u opsegu od 306 nm
do 350 nm, sa najveéim intanzitetom na 306.4 nm.
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Slika 4.2. Opticki emisioni spektri praznjenja u vodenoj pari : a) pd =0.20 Torrcm, V, =985V i b) pd=0.70 i
0.60 Torr cm, Vp, =538 Vi Vi, = 536 V, respektivno.

Pored ovog sistema moze se uociti i emisija OH na 281.1 nm (slika 4.2b)) koja odgovara sistemu
A2Z* — X?TI, Av = 1 sa trakama u opsegu talasnih duzina od 281 nm do 295 nm. Takode, u reakciji
sa elektronima nastaju i vodonikovi atomi, ¢ije su emisione linije na 383.5, 434.0, 486.1 1 656.4 nm,
kao i pobudeni O atomi (slika 4.2) od kojih su 3p°P —3s%S° na 844.7 nm i 3p°P — 3s°S° na
777.4nm detektovani u naSem eksperimentu. Ovakav izgled emisionog spektra praznjenja u
vodenoj pari moZe biti posledica sledec¢ih reakcija disocijativne ekscitacije vode, koje su date u radu
Binakera i saradnika (Beenakker et al., 1974):

H.0 > H(n=1)+OH (A’ZY)
— H(n=3)+OH (X?1)
H (n = 4) + OH (X2II)
H (n =5) + OH (X?II)
H (n=3) + OH (A%LY)
— 0 (3p°P) + Ha (X'Z])
- O@PP)+H(M=1)+H((N=1)
— O (3p°P) + Ha (X'%{)
—- O@pP)+H((M=1)+H((N=1)
- 0@2p*P)+H(=1)+H((=3)

VL
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Dodatno je pokazano da je za nastajanje OH radikala u pobudenom stanju AZ* potrebno primeniti
najmanje energiju od 9.13 eV (Rosen, 1970), pa ovaj prag odgovara pobudenim stanjima molekula
vode u opsegu od 9.13 — 9.3 eV (Beenakker et al., 1974: Itikawa i Mason, 2005) $to odgovara prvoj
reakciji. Pragovi energija potrebnih za nastajanje OH(X2IT), H(n = 3) (Ha), H(n = 4) (Hp), H(n =5)
(Hy), O (3p°P) i O (3p°P) su 17.2eV, 17.2eV, 17.8¢eV, 18.1eV, 20.4eV i 20.2 eV respektivno
(Beenakker et al., 1974; Bruggeman et al., 2009). Treba napomenuti da je najmanja vrednost
energije potrebna za jonizaciju molekula vode 15.1 eV (Bruggeman et al., 2009) i da pri tom, ¢ak i u

praznjenjima malih energija, molekul vode uglavnom disosuje na H atom i OH radikal (Watson,
1924).

Kako je najintenzivnija emisija u spektru praznjenja u vodenoj pari na 656.4 nm, odnosno potice od
H. linije vodonikove Balmerove serije, za spektralno razlozena snimanja prostornih raspodela
emisije, izabran je odgovaraju¢i uskopropusni opticki filter uz pomo¢ kog su dobijene prostorne
raspodele praznjenja. Na slici 4.3 prikazane su aksijalne raspodele emisije (aksijalni profili) i
Pasenove krive snimljene za dva meduelektrodna rastojanja 0.5 i 1.1 cm (Skoro, 2012).
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Slika 4.3. @) Pasenove krive dobijene za dva meduelektrodna rastojanja 1.1 i 0.5 cm (Skoro, 2012); aksijalni profili
emisije iz Taunzendovog praznjenja u vodenoj pari snimljeni u levoj grani Pasenove krive na b) pd = 0.20 Torr cm i c)
pd = 0.40 Torr cm i u minimumu PaSenove krive na d) pd = 0.70 Torr cm. Rastojanje od katode d je pomnoZeno sa p da
bi se omogucilo poredenje na istim vrednostima pd za razlicita meduelektrodna rastojanja. Puna linija odgovara
profilima integrisanim u vidljivom delu spektra, dok isprekidana linija predstavlja profil dobijen snimanjem kroz H,
opticki filter. Intenziteti aksijalnih H, emisionih profila su normirani na maksimalni intenzitet ukupnih profila faktorom
2 radi lakseg poredenja.

Odabrani profili integrisane emisije i H, emisije na pd=0.20 Torrcm (slika 4.3b)),
pd = 0.40 Torr cm (slika 4.3c)) i pd =0.70 Torr cm (slika 4.3d)) ilustruju kako promena parametra
pd (E/N) uti¢e na strukturu i osnovne procese u praznjenju. Prikazani profili su skalirani po pd
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parametru, d je rastojanje od katode. Na ovaj nacin je omoguceno poredenje raspodela intenziteta
emisije dobijenih za razli¢ita meduelektrodna rastojanja, odnosno na razli¢itim pritiscima, ¢ime se u
isto vreme moze testirati i validnost skaliranja pd parametrom (Francis, 1956; Mari¢ et al., 2003,
Petrovi¢ et al., 2008).

Na niskim pd i visokim vrednostima redukovanog elektricnog polja (E/N) teske Cestice — joni i
neutrali — sticu dovoljno energije za ekscitaciju i jonizaciju okolnog gasa. Na pd = 0.20 Torr cm
procesi indukovani teSkim Cesticama preovladuju nad procesima indukovanim elektronima, §to se
ispoljava kroz emisioni profil ¢iji se maksimum intenziteta nalazi ispred katode (slika 4.3 b)). U
ovom slu¢aju najverovatnije kandidate, za indukovanje jake emisije u katodnoj oblasti predstavljaju
brzi vodonikovi atomi (Petrovi¢ et al., 1992; Petrovi¢ i Phelps, 2009). Dalje, sa pomeranjem ka
minimumu, odnosno sa povecanjem pd i smanjenjem E/N, menja se i izgled profila, odnosno procesi
u praznjenju, tako na 0.40 Torr cm (slika 4.3 ¢)) i dalje je primetan pik ispred katode, ali je takode
prisutan i izrazeniji pik intenziteta emisije u oblasti ispred anode, nastao usled procesa indukovanih
elektronima (elektronska ekscitacija 1 jonizacija). U oblasti minimuma PaSenove krive,
pd =0.70 Torr cm (slika 4.3 d)), mozZe se zapaziti tipi¢an eksponencijalni porast intenziteta emisije
od katode ka anodi koji ukazuje na elektronsku ekscitaciju. Sam pocetak naglog porasta intanziteta
emisije (slika 4.3 d)) je pomeren od katode za duzinu tzv. nehidrodinamic¢kog regiona u kome
elektroni jo§ uvek nemaju dovoljno energije za ekscitaciju (Malovi¢ et al, 2003; Mari¢ et al, 2014;
Folkard i Haydon, 1973).

Ako pogledamo aksijalne raspodele emisije date na slici 4.3 mozemo videti da se oblici aksijalnih
emisionih profila integrisanih u vidljivoj oblasti (pune linije) odli¢no slazu sa profilima dobijenim
upotrebom optickog filtera na 656.4 nm, odnosno sa H, aksijalnim emisionim profilima (isprekidane
linije) (€iji su intenziteti normirani na maksimalni intenzitet ukupnih profila faktorom 2 radi lakSeg
poredenja), na svim vrednostima parametra pd (E/N). Takode, primetno je dobro medusobno
slaganje u obliku aksijalnih emisionih profila integrisanih u vidljivoj oblasti na razli¢itim
meduelektrodnim rastojanjima, $to govori u prilog tome da su zakoni skaliranja odrzivi na istim pd,
odnosno E/N. Drugim re¢ima, osnovni procesi koji odreduju i defini§u sam proboj i slabostrujna
praznjenja ostaju isti za isto pd, odnosno struktura praznjenja ostaje nepromenjena. Ovakva
snimanja prostornih raspodela praznjenja pruzaju podatke kojima je omoguceno kontinualno
pracenje prelaza izmedu dva rezima, a takode ovako dobijeni profili, uz upotrebu odgovarajucih
tehnika, mogu biti upotrebljeni za dobijanje kvantitativnih podataka o sudarima teskih Cestica u
vodenoj pari.

4.2 STRUINO-NAPONSKE KARAKTERISTIKE | VREMENSKI RAZVQOJ
ABNORMALNOG PRAZNJENJA

Da bi se dobio odgovor da li na ukupnu kinetiku praZnjenja uti¢u procesi viseg reda ili
nelinearnosti potrebno je proveriti skaliranje svojstava praznjenja. Pokazano je da u slucaju
praznjenja u gasovima na niskim pritiscima vazi skaliranje sa pd, E/N ali i sa j/p% U ve¢ini slu¢ajeva
kada se skalira sa gustinom struje, pretpostavlja se da je povrSina koja se koristi za normalizaciju
jednaka celoj povrsini praznjenja, odnosno celoj povrsini elektrode. Felps i saradnici su Cesto isticali
da bi se trebala uzeti u obzir realna povrsina praznjenja, a ne pretpostavljati da praznjenje u svakom
trenutku zauzima celu povrSinu elektroda. Odredivanje realnih povrSina praznjenja je postalo
moguce upotrebom transparentnih provodnih elektroda, koje su omogucéile dobijanje radijalne
raspodele praznjenja i samim tim sprovodenje realnih testova skaliranja (kao $to je to po prvi put
uradeno u radu Skoro et al., 2008). Na ovaj nacin je pokazano da su teorijska predvidanja koja su
tvrdila da je gustina struje konstantna tokom normalnog tinjavog praznjenja tacna, $to znaci da se
cela oblast normalnog rezima svodi na jednu j/p? tacku. Na slici 4.4 su date strujno—naponske
karakteristike u funkciji struje i za praznjenje u vodenoj pari na pd=0.60 Torrcm za
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meduelektrodna rastojanja od 1.1 cm (Skoro, 2012) i 0.5 cm. Na slici 4.4 grafik desno daje uveéani
izgled slabostrujne oblasti (Taunzendov rezim) praznjenja (~1 pA do ~20 pA) za ova dva rastojanja
elektroda. Napon je dat kao razlika napona praznjenja V i probojnog napona Vi, kako bi se
eliminisale razlike u pripremi katode koje dovode do razliitih probojnih napona. Tako se
prikazivanjem nadnapona (eng. overvoltage) pokazuje deo napona koji se konvertuje u struju i
aktivno ucestvuje u strujno—naponskoj karakteristici.
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Slika 4.4. Strujno-naponske karakteristike praznjenja u vodenoj pari na pd = 0.60 Torr cm, snimljene za dva razlicita
rastojanja: A — d=0.5cm, gde je probojni napon V, =550V i 0 — d=1.1cm, gde je probojni napon V, =531V
(merenja za d =1.1cm Skoro, 2012). Na ubacenom grafiku prikazane su odgovarajuce negativne diferencijalne
otpornosti Rp. Na grafiku desno data je uveéana oblast Taunzendovog praznjenja za oblast struja od ~1 uA do ~18 uA.

Na slici 4.5 su prikazane V-1 karakteristike u funkciji j/p? za meduelektrodna rastojanja od 3.1, 2.1,
1.1 i 0.5cm. U ovom slucaju su za rastojanja od 3.1 — 1.1 cm odredene efektivne povrsine
praznjenja iz bo¢nih snimaka koris¢enjem uproséene Abelove inverzije, dok je u slucaju rastojanja
od 0.5 cm, iz boénih snimaka bilo moguce samo grubo proceniti efektivnu povrSinu praznjenja zbog
pojave dvostrukih kanala u blizini zidova 1 nesimetricnosti praznjenja (pogledati odeljak 5.1.
Visestruki kanali praznjenja u vodenoj pari). Ovakva gruba procena efektivnog pre¢nika praznjenja
je omogucila da se proveri da li su 1 pored postojanja dvostrukih kanala, osobine praznjenja bliske
oc¢ekivanim osobinama baziranim na zakonima skaliranja.
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Slika 4.5. Strujno-naponske karakteristike za praznjenje u vodenoj pari na niskom pritisku na pd = 0.60 Torr cm i na
rastojanjima d = 0.5cm i d = 1.1 cm, skalirane parametrom j/p?. V je napon praznjenja a Vy je probojni napon. a)
Dodatno je prikazan grafik sa uvecanom oblaséu slabostrujnog Taunzendovog praznjenja kako bi se bolje videlo
poklapanje skaliranja za razlicita rastojanja u ovoj oblasti praznjenja.

b)AV(j/p?) strujno—naponske karakteristike dobijene skaliranjem sa razlicitim povrsinama praznjenja:e— 2r = 5.4 cm —
precnik koji odgovara prazmjenju koje zauzima celu povrsinu elektroda i o—2ret — precnik koji odgovara realnoj
povrsini koju praznjenje zauzima odredenoj na osnovu bocnih snimaka.
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Na V-l karakteristikama (slika 4.5a)) se mogu uociti oblasti koje odgovaraju Taunzendovom,
normalnom tinjavom, abnormalnom tinjavom rezimu i oblast slobodnih oscilacija (prekid bez tacaka
na strujno—naponskoj karakteristici izmedu Taunzendovog i normalnog tinjavog praznjenja). Vidi se
da se praznjenja na razli¢itim rastojanjima elektroda dobro skaliraju u slabostrujnoj Taunzendovoj
oblasti (uvecani grafik na slici 4.5a)). Ovo znaci da u nasem praznjenju nema procesa koji bi doveli
do narusavanja skaliranja, kao $to su tro—Cesti¢ni sudari, procesi stepenaste ekscitacije i jonizacije,
grejanje gasa ili elektrode itd. (Mari¢ et al., 2003; Francis, 1956). Na ve¢im strujama (normalno
praznjenje) moze se primetiti razlika u vrednostima napona — vece vrednosti napona na veéim
meduelektrodnim rastojanjima (2.1 i 3.1 cm u odnosu na 1.1 i 0.5 cm), odnosno niZzim pritiscima.
Ovakav rast napona na ve¢im d se moze povezati sa veéim difuzionim gubicima. U slu¢ajevima
kada duzina meduelektrodnog rastojanja postaje uporediva sa pre¢nikom praznjenja, radijalni gubici
naelektrisanih Cestica bivaju sve znacajniji, dok na nizim pritiscima dodatan uticaj moze imati i
raspodela elektricnog polja oko krajeva katode (Donkd et al., 1999). Dodatno, ako pogledamo
normalni tinjavi rezim na V-| karakteristikama uocava se da su naponi na rastojanjima 0.5 i 1.1 cm
pribliznih vrednosti. Ove male razlike u naponima mogu biti posledica toga da pd nije ba$ identi¢no
ili razlike u sekundarnoj emisiji elektrona, praznjenje se na 0.5 cm odvija u blizini krajeva $to moze
imati za posledicu to da je povrSina katode neSto drugacija u blizini krajeva, nego u njenom centru.
Dodatno, i promene u probojnom naponu mogu doprineti promenama uslova na povrsini katode.
Vazno je naglasiti da je poredenje napona u abnormalnom reZimu oteZano zbog nedovoljnog broja
tacaka, pogotovo na manjem meduelektrodnom rastojanju. Vazno je naglasiti da normalni tinjavi
rezim prakti¢no odgovara jednoj tacki na j/p? skali §to govori da je gustina struje konstantna u celom
regionu pre razvoja abnormalnog praznjenja (slika 4.5).

Na slici 4.5b) dato je poredenje j/p? skaliranja na 1.1 cm, koje pokazuje izgled karakterisitike kada
se za pre¢nik praznjenja pri raéunanju gustine struje j uzme preénik cele elektrode (2r = 5.4 cm) —
prikazano punim simbolima i realni (efektivni) precnik praznjenja (2ref) — prikazano praznim
simbolima. Glavna razlika koja se uocava jeste izgled oblasti normalnog tinjavog reZima, koja u
sluc¢aju gustine struje normirane sa celom povrSinom elektrode pokazuje postojanje platoa umesto
jedne tacke na j/p? skali, odnosno pokazuje da gustina struje nije konstantna tokom normalnog
tinjavog praznjenja, §to nije tacno. Zato je jako vazno, da bi se skaliranje pravilno primenilo, za
povrsinu uzimati izmerenu realnu efektivnu povrSinu koju praZnjenje zauzima.

Ispitivanje 1 pracenje vremenski razloZene strukture praznjenja moZe dati uvid u kinetiku procesa
koji dovode do razvoja katodnog pada, konstrikcija i drugih karakteristika tinjavih praznjenja na
niskim pritiscima u vodenoj pari. Ovde prikazani rezultati se zasnivaju na sistematski vremenski
razloZenim snimcima emisije svetlosti iz praznjenja brzom ICCD kamerom. Ovo u stvari znaci da se
vremenski razvoj strukture praZnjenja prati snimanjem emisije iz praZznjenja sa izuzetno kratkim
vremenskim prozorom (ekspozicijom) kamere i to sukcesivno (uzastopno) u vremenu, od trenutka
proboja pa do uspostavljanja kvazistacionarnog reZima. Snimanje emitovane svetlosti iz praznjenja
je sinhronizovano sa razvojem praznjenja i merenjem struje i napona.

Vremenski razvoj abnormalnog tinjavog praznjenja u vodenoj pari sa potpuno razvijenim katodnim
padom je prikazan na slikama 4.7 i1 4.8. Merenje je uradeno za meduelektrodno rastojanje od 1.1 cm
na pd = 0.60 Torr cm (u minimumu Pasenove krive) u tacki koja je oznacena slovom A na slici 4.6.

Na slici 4.7 dati su talasni oblici, odnosno signali struje i napona () i aksijalne raspodele emisije
(aksijalni emisioni profili) svetlosti iz praznjenja (b). Tackama su na graficima oznaceni trenuci u
kojima su dobijeni 2D snimci emisije iz praznjenja prikazani na slici 4.8, koris¢eni za izvlacenje
aksijalnih emisionih profila datih na slici 4.7b).
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@ V-7 karakterisitka
| m— Pasenova kriva

Slika 4.6 3D grafik sa Pasenovom krivom za praznjenje u vodenoj pari na rastojanju d = 1.1 cm (Skoro N., 2012) i
odgovarajuca V-1 karakteristika snimana u minimumu PaSenove krive na pd = 0.60 Torr cm. Slovom A je oznacena
tacka u abnormalnom rezimu za koju je uraden vremenski razvoj formiranja praznjenja dat na slikama 4.7 i 4.8.
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Slika 4.7 a) Talasni oblici (signali) napona i struje praznjenja u toku formiranja abnormalnog tinjavog rezima u
vodenoj pari (pd = 0.60 Torrcm, d =1.1cm, Vp =531 Vii=2 mA).

b) Aksijalne raspodele emisije (aksijalni emisioni profili) intenziteta svetlosti snimljene ICCD kamerom u odabranim
trenucima tokom razvoja praznjenja koji su obelezeni brojevima od 1 do 6.

Tacke obelezene brojevima (1-6) odgovaraju trenucima snimanja 2D strukture praznjenja datim na slici 4.8.

Emisioni profil koji odgovara poc¢etnom trenutku t = 0 pus zbog jako velikog Suma nije prikazan na
graficima. Sa grafika prikazanog na slici 4.7a) vidi se da se nakon ~20 ps praznjenje nalazi u
stacionarnom stanju. Tokom prvih 7 ps praznjenje radi u Taunzendovom rezimu, a profil pokazuje
porast intenziteta emisije od katode ka anodi sa maksimumom ispred anode, Sto je posledica
elektronske ekscitacije (slika 4.7b) profili 1 i 2). U tacki 2 efekti prostornog naelektrisanja postaju
znaajni 1 dovode do naglog povecanja struje 1 smanjenja napona praznjenja. Prostorno
naelektrisanje koje nastaje u praznjenju dovodi do formiranja katodnog pada i oblasti negativnog
svetljenja, koja se pomera od anode ka katodi kako se katodni pad razvija (slika 4.7b) profili 2-5).
Sa povecanjem struje pojavljuje se pik emisije u oblasti ispred katode (slika 4.7b) profili 3) koji
nastaje usled procesa ekscitacije teSkim Cesticama, najverovatnije brzim vodonikovim atomima, koji
mogu nastati u sudarima sa brzim jonima kada dolazi do prenosa naelektrisanja (eng. charge
exchange collisions). Sam efekat teskih Cestica je posledica pojacavanja elektricnog polja koje
nastaje tokom razvoja katodnog pada i skra¢enja duzine katodnog pada.
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Slika 4.8 2D slike vremenskog razvoja abnormalnog tinjavog praznjenja u vodenoj pari na pd =0.60 Torr cm i
d =1.1 em koje odgovaraju tackama sa slike 4.7. Slike su snimljene sa ekspozicijom kamere od 200 ns. Na slikama su
obelezeni polozaji katode (k) i anode (a).

Dalje, vidi se da tokom porasta struje praznjenja prvo znacajno raste doprinos elektrona u
ekscitaciji, dok doprinos teskih Cestica dolazi do izrazaja nesto kasnije. Ovakva dinamika je
oc¢ekivana imajuéi u vidu razlike u brzinama preleta elektrona i jona. Pored toga, zanimljivo je da je
emisija maksimalna u opsegu 3—4, dok se maksimum struje dostize tek u tacki 5; Sto daje uvid u
brzine kojima funkcija raspodele po energijama i samim tim i procesi ekscitacije prate promene
elektri¢nog polja u odnosu na odgovarajuce promene flukseva naelektrisanih Cestica, koje su vezane
za promenu struje praznjenja.

U trenutku kada struja dosegne svoju maksimalnu vrednost, poloZaj oblasti negativnog svetljenja je
najblizi katodi (slika 4.7b) profil 5). Ubrzo nakon ovoga, struja opada i praznjenje ulazi u
stacionarni rezim (slika 4.7b) profil 6). Tokom prelaska u stacionarni rezim intenziteti emisije ispred
katode i anode se smanjuju, a oblast negativnog svetljenja se pomera ka anodi. Aksijalni profil u
stacionarnom stanju ima izrazeniji maksimum emisije ispred anode u odnosu na maksimum ispred
katode, §to pokazuje znacajniju ulogu elektrona u procesima ekscitacije i jonizacije u praznjenju
(slike 4.7 i 4.8 oznaka 6).

4.3 ANALIZA VREMENA PRELETA JONA U SLABOSTRUJNOM DC
PRAZNJENJU U VODENOJ PARI

U praznjenju u vodenoj pari teske Cestice — pozitivni joni, kao i brzi neutrali dobijeni u
sudarima sa prenosom naelektrisanja (eng. charge transfer collisions), mogu imati znacajan
doprinos u procesima ekscitacije u srednjim i jakim redukovanim elektri¢énim poljima E/N (Sivos et
al., 2015). Polazna pretpostavka je bila ta da su vodonikovi joni i brzi neutrali najverovatniji
kandidati jer se ove Castice najlaks$e proizvode kroz disocijaciju u praznjenju u vodenoj pari. U
okviru ovog odeljka bi¢e predstavljeni rezultati ¢iji je cilj identifikacija dominantnih teskih Cestica
koje nastaju u ovom praznjenju.

U analizi rezultata vezanih za parametre praznjenja koriS¢en je model koji su razvili Felps, Petrovié¢
I Jelenkovi¢ 1993. godine (prethodno opisan u odeljku 1.4) (Phelps, Petrovi¢ i Jelenkovi¢, 1993).
Model se moze primeniti samo u slu€aju slabostrujnog Taunzendovog praznjenja, gde prostorno
naelektrisanje ne uti¢e znacajno na primenjeno spoljasnje elektri¢no polje, odnosno ne perturbuje
ga. Primena ovog modela dozvoljava racunanje vremena preleta jona koriS¢enjem parametara

119



4. Vodena para

elektricnog kola i eksperimentalno dobijenih ugaonih ucestanosti 1 koeficijenata priguSenja. Podaci
koji su kori$¢eni u okviru proracuna su dobijeni optimizacijom, odnosno fitovanjem talasnog signala
struje praznjenja u rezimu prigusenih oscilacija (slika 4.9). Poredenjem ovako dobijenih vremena
preleta jona sa direktno izmerenim vremenima preleta jona iz literature (Stefanovi¢ i Petrovi¢, 1997;
Phelps, 1990; Miller et al., 1968; Graham et al., 1973), mogu se proceniti dominantne teske Cestice
koje ucestvuju u praznjenju.

Oblici strujnog i1 naponskog talasnog signala praznjenja u rezimu prigusenih oscilacija mogu se
dobro opisati funkcijom sledeceg oblika:

y(t) = Aexp(—kt)ssin(wt) — B (4.1),

gde su A'i B konstante, a k i @ su koeficijent prigusenja oscilacija i ugaona uéestanost. Na slici 4.9a)
je prikazan primer izmerenog strujnog talasnog signala praznjenja u rezimu prigusenih oscilacija,
dok je na ubacdenom grafiku dato poredenje izmerene struje i odgovarajuceg fita (slika 4.9b)
dobijenog primenom gore prikazane funkcije. Kako bi se dobilo vreme preleta jona potrebno je
odrediti parametre praznjenja (o/N; y, kv; ki, 0g/0V 1 Rp) koji figurisu u jednac¢inama PPJ modela.
Koeficijent jonizacije a/N je dobijen iz eksperimentalnih merenja i dat je na slici 4.10 u zavisnosti
od redukovanog elektri¢nog polja E/N. Koeficijent sekundarne emisije elektrona y (slika 4.11) je
racunat iz uslova za proboj u gasu (jednacina 1.6):

1 =yg(exp(a(E/N))d — 1) (4.2),

gde je yss vrednost koeficijenta sekundarne emisije koja odgovara vrednosti napona proboja Vb,
odnosno vrednosti redukovanog elektri¢énog polja E/N koje zadovoljavaju gore dat uslov.
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. — struja fit b

140+
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Slika 4.9 a) Talasni oblik izmerenog strujnog signala u praznjenju u vodenoj pari, gde Iss predstavlja vrednost
kvazistacionarne struje, i b) kriva optimizacije, odnosno fit strujnog signala. Strujni talasni signal je snimljen za
pd =0.30 Torrcm, d =2.1 cm, Ry = 1.2 MQ, Ry = 100 kQ i Iss = 43 uA. Dobijeni koeficijent prigusenja je k = 3.3 kHz,

a ugaona ucestanost je w = 64.9 kHz.

Odstupanja fitovanog i merenog profila su znacajna jedino u zoni kada struja ima svoje maksimalne
vrednosti. Tada je i verovatno da jednsotavna zavisnost (4.1) nije dovoljna da opiSe prelaznu
promenu napona zbog mogucdih prolazaka kroz razli¢ite rezime (Taunzendovo, tinjavo i abnormalno
tinjavo praznjenje — Mari¢, Malovi¢ 1 Petrovi¢, 2009). Zato smo se mi fokusirali na fitovanje struje
kada je vrednost manja od polovine maksimuma gde kriva odli¢no prati eksperimentalno snimljenu
vremensku zavisnost i gde se razvoj struje moze opisati kao priguSena oscilacija sa jednim
koeficijentom prigusenja.
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Slika 4.10 Zavisnost redukovanog efektivnog jonizacionog koeficijenta od redukovanog elektricnog polja. Nasi rezultati
(kvadrati) su uporedeni sa rezultatima Hasegave i saradnika (Hasegawa et al., 2007) (krsti¢i) i de Urkiha i saradnika
(de Urquijo. et al., 2013) (krugovi). Linije predstavijaju fitove jonizacionih koeficijenata analitickom formulom datom u
Jednacini 4.8.
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Slika 4.11 Zavisnost efektivnog koeficijenta sekundarne emisije elektrona od redukovanog elektricnog polja. Tacke
prikazane punim simbolima su racunate sa zanemarivanjem do — duzine uravnotezenja, dok prazni simboli predstavljaju
tacke sa uracunavanjem do. Nasi rezultati (kvadrati) su dobijeni koriscenjem bakarne katode, rezultati Hasegave i
saradnika (krstici) sa katodom od nerdajuceg celika u cijoj se sredini nalazi ugradena kvarcna ploca na koju je naparen
tanak sloj zlata( Hasegawa et al., 2007).

Parametar kv se dobija na osnovu jednacine za y iz modela PPJ (jednacina 1.21, odeljak 1.4):

Kada dode do proboja u gasu moze se uzeti da je V=Vp i | =0, i kada se to zameni u jednacinu 4.3
dobija se sledeci izraz za kv:

ky = (4.4),

gde je yp tzv. ,,potencijalno izbacivanje” elektrona. Parametar 0g/0V predstavlja izvod koeficijenta
umnozavanja elektrona g po naponu praznjenja V i1 dobija se diferenciranjem jednacine za Q:

g =yW)(exp(a(V)d) — 1) (4.5)
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Diferenciranjem se dobija:

99 _

dy Jda
FTARET; — (exp(ad) — 1) + y=—d exp(ad) (4.6),

av

gde je 0y/0V = kv. Vrednost izvoda koeficijenta jonizacije a po naponu V, se dobija kao:

da 1 d(a/N)

oV~ da(E/N) (7

u kome figurise izvod koeficijenta jonizacije po redukovanom elektricnom polju, gde se za o/N
uzima njegov analiticki izraz oblika (Mari¢, Radmilovi¢c—Radenovic i Petrovi¢, 2005):

= ziZ:OAi exp (E_/—Bl\l/> (4.8)

U slucaju parametra ki koristi se izraz za negativnu diferencijalnu otpornost Rp (jedna¢ina 1.24 u
odeljku 1.4) koji daje:

ay
k, = _RDYSSW (4.9)

Kada se odrede svi prethodno navedeni parametri moze se dobiti vrednost za vreme preleta
dominantnih jona T (tabela 4.1) reSavanjem jednacine za ucestanost oscilacija:

— k? (4.10),

(U

] l Iss(k; — Ripky) -

[(R * m) Vss (1 + Vss)

RCT

odnosno ako je ispunjen uslov w?>>k? dobija se sledeéi izraz (jednacina 1.22 u odeljku 1.4):

ag
[av
RSC T

2 _

(Rs + R, + Rp) (4.11),

gde je C parazitivna kapacitivnost kola, Rs i Rm su otpornosti u elektricnom kolu, yss je efektivni
prinos elektrona po upadnom jonu na povrSinu katode pri stacionarnoj vrednosti napona praznjenja,
kv €lan je priblizan doprinos ,kinetickog™ izbacivanja elektrona sa povrSine katode i ki ¢lan
predstavlja prinos elektrona na katodi (Phelps, Petrovi¢ i Jelenkovié, 1993).

Na slici 4.12 je prikazano vreme preleta jona T u praznjenju u vodenoj pari dobijeno za razlicite
vrednosti redukovanog elektricnog polja E/N. Na istom grafiku su, radi poredenja, data i vremena
preleta vodonikovih jona H*, Hy>", Hs", H", Hai™ (gde ff u indeksu oznacava free fall — slobodni
prelet) koja su dobijena za praznjenje u vodoniku (Phelps, 1990; Stefanovi¢ i Petrovi¢, 1997). U
slu¢aju vodene pare vremena preleta su odredena za uslove praznjenja u kojima procesi indukovani
teSkim Cesticama imaju znacajnu ulogu u slabostrujnom reZimu. Proracuni su uradeni za uslove u
minimumu PaSenove krive na pd =0.60 Torrcm i d=1.1cm, kao i za uslove u levoj grani
Pasenove krive na pd =0.30 Torrcm za d =2.1 i 3.1 cm. Ako se pogledaju dobijeni rezultati za
vreme preleta vidi se da je u intervalu srednjih vrednosti jacine redukovanog elektricnog polja u
praznjenju dominantan vodonikov jon H2*. SloZeniji i tezi joni bi imali znacajnije duza vremena
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preleta, drugim re¢ima nalazili bi se iznad oblasti H2"™ jona (ozna¢eno takastom linijom na grafiku).
Zanimljivo bi bilo videti koji su joni dominantni u praznjenju na ve¢im vrednostima redukovanog
elektri¢nog polja E/N u levoj grani Pasenove krive, odnosno proSiriti interval E/N i odrediti oblasti u
kojima razli¢iti joni imaju dominantnu ulogu u praznjenju.
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Slika 4.12 Vreme preleta jona T u zavisnosti od redukovanog elektricnog polja E/N za praznjenja u vodenoj pari i u
vodoniku. Praznjenje u vodenoj pari: puni simboli — vrednosti dobijene optimizacijom eksperimentalne zavisnosti w(I)
koris¢enjem jednacine 4.10: m— d=11cm, e— d=21cm A- d=3.1cm. Praznjenje u vodoniku: linije — vreme
preleta vodonikovih jona iz literature (Phelps, 1990), linije+simboli — vreme ,,slobodnog preleta” vodonikovih jona
(Stefanovié i Petrovic., 1997).

Tabela 4.1 Izracunate vrednosti parametara praznjenja u vodenoj pari dobijenih iz fitovanja prelaznih napona i struja
i koriscenih za racunanje vremena preleta jona T i njihove drift brzine W.

pd (Torr cm) 0.60 0.30 0.30
d (cm) 1.1 2.1 3.1

p (Pa) 71 16.5 11
Vi (V) 531 600 619
E/N (x 102 Vm?) 2500 | 6500 6500
a/N (x 10 m?) 1.21 1.67 1.67
y 0.073 | 0.31 0.43
k (Hz) 1671 | 3311 3915
o (H2) 50484 | 64884 31200
kv (x 10 V1) 1.4 5.2 6.9
ki (A 4.8 53 163
0g/oV (x 104 V1 9.4 16 20
Cp (x 1022 F) 45 35 40
Rp (x 10 Q) —69 -107 -191
T (x 107 s) 7.9 4.7 11
W( x 106 cm s%) 140 | 4.49 2.86

Na slici 4.12 prikazane su drift brzine W iz literature: a) za elektrone u praznjenju u vodenoj pari
(Hasegawa et al., 2007; Yousfi i Benabdessadok, 1996; Lowke i Rees, 1963) zajedno sa
vrednostima koje su dobijene iz naSeg eksperimenta (brzine drifta za jone) i b) drift brzine jona u
praznjenju u vodoniku (na grafiku prikazani simbol-linijom) (Phelps, 1990), negativnih jona u
vodenoj pari (prikazani simbolima) (de Urquijo, 2013) i vrednosti iz naSeg eksperimenta (crveni
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simboli). Vrednost za drift brzinu W izraunali smo pomocu podataka za vreme preleta jona T
(tabela 4.1) koriste¢i sledecu formulu:

W= (4.12)
_T . )

gde d predstavlja meduelektrodno rastojanje. Sa grafika na slici 4.12a) se vidi da su rezultati
Hasegave i saradnika (Hasegawa et al., 2007) neSto nize vrednosti od rezultata Jousfaja i
Benabdesadoka (Yousfi i Benabdessadok, 1996), dok rezultati Lauvka i Risa (Lowke i Rees, 1963)
leZe u znatno nizem intervalu E/N. Nasi rezultati, iako su u pitanju samo tri tacke, su za oko dva
reda veliCine manji od rezultata Hasegave i saradnika, Sto je i oCekivano za brzinu jona u odnosu na
brzinu elektrona i leze u vec¢em intervalu redukovanog elektri¢nog polja od 2.5 do 6.5 kTd. Na slici
4.12b) prikazano je poredenje drift brzina jona vodonika za praznjenja u Hz (Phelps, 1990) i u H20.
Pored naSih rezultata za vodenu paru, radi bolje ilustracije date su i drift brzine raCunate na osnovu
rezultata de Urkiha i saradnika (de Urquijo, 2013) koji su merili vreme preleta negativnih jona u
vodenoj pari, ali u dosta nizem intervalu redukovanog elektri¢nog polja — od 10 do 60 Td. Ovde je
vazno reé¢i da u dostupnoj literaturi nema puno podataka o vremenima preleta i drift brzinama jona u
praznjenju u vodenoj pari, a i mali broj postoje¢ih rezultata odgovara niskim E/N (do stotinak Td),
Sto dosta otezava bolje i preciznije poredenje sa nasim rezultatima.
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Slika 4.12 a) Poredenje drift brzine W elektrona it literature (Hasegawa et al., 2007; Yousfi i Benabdessadok, 1996;
Lowke i Rees, 1963) sa drift brzinom jona iz naSeg eksperimentau za praznjenje u vodenoj pari i b) poredenje drift
brzine vodonikovih jona H* i Hy™ dobijene za praznjenje u vodoniku (Phelps, 1990), H" i H3™ (Miller et al., 1968) i H-
jona (Graham et al., 1973) sa drift brzinom jona u nasem eksperimentu sa vodenoom parom i rezultatima na osnovu
rada de Urkiha (de Urquijo et al, 2013): (plavi prazni kruzi¢i) drift brzine negativnih jona na istom pritisku a razlicitim
E/Ni (plavi puni kruzic¢i) drift brzine H jona na istom E/N a razlicitom pritisku.

4.4 MIKROPRAZNJENJE U VODENOJ PARI

U cilju boljeg razumevanja praznjenja u vodenoj pari, kao i ponasanja praznjenja na granici
gas-tecnost, uradena su merenja u uslovima kada je pritisak u komori dovoljno visok da moze do¢i
do kondenzacije i formiranja kapljica. Pri sobnoj temperaturi, u vodenoj pari dolazi do formiranja
kapljica na pritisku od oko 20 Torr. U centimetarskoj geometriji nije bilo moguce stabilisati
praznjenje zbog pojave strimera pa je se za ova merenja koriS¢ena komora mikrometarskih
dimenzija, kako bi se praznjenje dovelo u oblast pd koja odgovara minimumu Pasenove krive.
Komora je detaljno opisana u odeljku 2.1.2. Komora za praznjenje.
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Merenja su uradena na dva meduelektrodna rastojanja d = 0.5 mm i 1 mm. Na slici 4.13 prikazani su
rezultati merenja probojnog napona u zavisnosti od pd — Pasenova kriva. Dodatno, dato je i
poredenje rezultata za probojni napon koji su dobijeni na razli¢itim meduelektrodnim rastojanjima.
Pasenove krive za praznjenje u vodenoj pari prikazane linijjama su merene na sobnoj temperaturi od
22°C u komori za centimetarska praznjenja (detaljan opis komore je dat u odeljku 2.1.2. Komora za
praznjenje) pri elektrodnom rastojanju od 0.5 cm (crna linija) i 1.1 cm (zelena linija). Simbolima u
obliku dijamanta dati su rezultati dobijeni merenjem u pi-komori na sobnoj temperaturi od 22°C na
dva meduelektrodna rastojanja: 0.5 mm (puni simboli) i 1 mm (prazni simboli).

Kako pritisak pare za vodu na temperaturi od 22°C iznosi 19.8 Torr, , granica nakon koje moze do¢i
do pojave kapljica lezi na pd vrednosti od 0.99 Torr cm za rastojanje 0.5 mm i na 1.99 Torr cm za
d=1mm. Ako pogledamo PasSenove krive na slici 4.13 mozemo videti dobro slaganje kriva
dobijenih na 0.5 cm (crna linija) i 0.5 mm (puni simboli), kao i onih za 1.1 cm (crvena linija) i 1 mm
(prazni simboli). Tokom merenja na milimetarskim rastojanjima praznjenje je radilo u rezimu
relaksacionih oscilacija koje su kori$¢enje za odredivanje probojnog napona (Mari¢ et al., 2009;
Kuschel etal., 2011).

Tokom ovih merenja nije primeéeno nista neobicno u radu praznjenja, stabilnosti pritiska i vrednosti
probojnog napona, iako smo uspeli da odemo na vrednosti pd-a koje su malo iznad granice za
formiranje kapljica. Pretpostavljamo da na najviSim pritiscima koji su ovde izmereni sa vrednostima
u blizini pritiska pare, nije doslo do prezasi¢enja i kondenzacije pare. Dakle, bilo je neophodno otici
na jo$ vise pritiske. To je moguce ostvariti na dva na¢ina: smanjivanjem rastojanja izmedu elektroda
ili smanjivanjem vrednosti za pritisak pare — spuStanjem temperature na kojoj se nalazi komora za
praznjenje. Naime sa smanjivanjem rastojanja dolazi do menjanja odnosa izmedu precnika elektroda
1 meduelektrodnog rastojanja §to moze usloviti dodatne nestabilnosti u radu praznjenja (Petrovi¢ et
al, 2008; Maric¢ et al., 2009).
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Slika 4.13 Poredenje Pasenovih kriva dobijenih merenjem na rastojanjima od 0.5 (crna linija) i 1.1 cm (crvena linija) i
merenjem u komori za mikro-praznjenja na rastojanjima izmedu elektroda od 0.5 mm (puni crni simboli) i 1 mm (prazni
crveni simboli). Tokom merenja komora se nalazila na sobnoj temperaturi od 22°C.

Drugi deo merenja na malim rastojanjima u komori za p-praznjenja se bazirao na spustanju prtiska
na kome dolazi do formaranja kapljica (pritisak pare), odnosno na spusStanju temperature na kojoj se
nalazi komora za praznjenje. To je ostvareno tako §to je komora zatvorena u specijalno napravljenu
kutiju od izolacionog materijala (stiropora) kako bi se omogucilo efikasnije hladenje 1 odrzavanje
temperature. Na taj nadin je komora tokom merenja bila na temperaturi od 8 °C i pritisak potreban za
formiranje kapljica je spusten na 8.1 Torr, $to je omogucilo da odemo na vece vrednosti pd koje leze
u desnoj grani PaSenove krive. Na slici 4.14 prikazani su rezultati za probojni napon (puni krugovi)
dobijeni u gore opisanim uslovima. I u ovim uslovima se praznjenje ukljucivalo u reZzimu
relaksacionih oscilacija.
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Slika 4.14 Poredenje Pasenovih kriva dobijenih merenjem na rastojanjima od 0.5 (crna linija) i 1.1 cm (crvena linija) i
merenjem u komori za mikro-praznjenja na rastojanjima izmedu elektroda od 0.5 mm (puni crni simboli) i 1 mm (prazni
crveni simboli). Tokom merenja komora se nalazila na sobnoj temperaturi od 22°C. Zelenim punim simbolima su
oznaceni izmereni probojni naponi za uslove kada je komora hladena i drzana na temperaturi od 8°C, dok je rastojanje
izmedu elektroda podeseno na 1 mm.

Za razliku od merenja kada je komora bila na sobnoj temperaturi, sada je praznjenje uspevalo da se
ukljuci stabilno i 1 do 2 min da radi u stabilnom modu, da bi nakon toga opet preslo u oscilacije.
Ovakvo ponasanje je primeéeno za pd =1.29 i 1.33 Torr cm. Tacke na PaSenovoj krivi koje
odgovaraju stabilnom stacionarnom rezimu su oznacene na slici 4.14 slovima (ss) i leze na znatno
vis$im naponima (1177 V i 1405 V). Izgledi naponskog i strujnog signala su prikazani na slici 4.15:
a) u stabilnom stacionarnom rezimu praznjenja i b) u rezimu relaksacionih oscilacija. U ovom
sluéaju je primeceno da se praznjenje stabilno palilo na vi§im naponima ~1.2 i 1.4 kV na struji od
~1 pA da bi nakon odredenog vremenskog perioda samo skliznulo u oscilatorni rezim (relaksacione
oscilacije) i nastavilo da radi na nizem naponu (533 V i 541 V) i visoj struji ~20 pA. Takode je
primeceno da u toku merenja pritisak u komori po¢ne da raste za 0.5 do 1 Torr pa nakon toga
opadne na priblizno pocetnu vrednost, a da se pri tom ne menja ni struja ni napon. Pretpostavka je
da je ovakvo ponaSanje praznjenja posledica promene uslova u praznjenju, najverovatnije nastala
usled faznog prelaza u gasu pri visokim pritiscima, odnosno kondenzacije na povr§inama ili ¢ak i
kapljica u pari, §to ima za posledicu visoki probojni napon (reda kilovolta).
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Slika 4.15 Izgled talasnih signala struje i napona kada se praznjenje u vodenoj pari na pd =1.29 Torrcm id =1 mm:
a) ukljuci u stabilnom modu (i =0.8 ud, Vo =1405V) i b) kada radi u modu relaksacionih oscilacija (i =19 u4,
Vp =541 V).

Na slici 4.16 dat je grafik zavisnosti AV(i). Na grafiku 4.16 a) uporedili smo zavsnost AV(i)
snimljenu za praznjenje na 1.1 cm (puni simboli) na 0.60 Torr cm sa AV(i) na istom pd-u dobijenu
za rastojanje od 1 mm u rezimu relaksacionih oscilacija (linija) i stacinarnog moda praZznjenja (ss —
simboli). MoZe se videti da se u relaksacionom oscilatornom rezimu (linija na slici 4.16a) struja
razvija od skoro nulte vrednosti i ide do visokih vrednosti ~100 pA, da bi se nakon toga ponovo
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vratila na pocetnu vrednost — na nisku struju. Strujno—naponske karakterisitke tokom oscilacija
imaju kruzne oblike (slika 4.16b). Na slici 4.16 b) su prikazane zavisnosti AV(i) na razli¢itim pd
vrednostima za praznjenje u vodenoj pari na rastojanju izmedu elektroda od 1 mm. Kada se
praznjenje ukljuci u rezimu relaksacionih oscilacija vrednost probojng napona na razli¢itim pd-
ovima se krece u intervalu od ~500 V do ~600 V, dok se struja razvija od ~1 pA do 140 PA da bi se
nakon dostizanja maksimalne vrednosti ponovo vratila na poc¢etnu malu vrednost (slika 4.16b i bl).
U sluc¢aju kada se praznjenje ukljuci stabilno (simboli na slici 4.16 b1) probojne vrednosti napona su
reda kilovolta dok praznjenje radi stabilno na struji koja je ~1 pA.
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Slika 4.16 Izgled zavisnosti napona od struje za praznjenje u vodenoj pari na meduelektrodnom rastojanju od 1 mm — a)
poredenje V(i) snimljenih u stacionarnom modu rada praznjenja na 1.1 cm (simboli) i u modu relaksacionih oscilacija
na 1 mm (linija) za vrednost pd = 0.60 Torrr cm; i b) izgled zavisnosti napona od struje za razlicite vrednosti pd
parametra na meduelektrodnom rastojanju 1 mm gde je simbolima oznaceno stacionarno stanje, a linijama relaksacioni
oscilatorni rezim. Strelicama je oznaceno vreme, a napon je predstavijen kao razlika napona praznjenja i probojnog
napona Vu. Na slici al) je prikazan rezultat za relaksacione oscilacije normiran na svaku 100. tacku radi bolje
preglednosti, a slika bl) prikazuje poredenje zavisnosti V(i) na razlicitim pd kada se za napon uzme napon praznjenja.

Kako je komora morala biti hladena nismo bili u moguénosti da ICCD kamerom snimimo izgled
praznjenja kroz transparentnu anodu. 2D slike izgleda praZznjenja u trenucima stabilnog rada bi
omogucile taan uvid u ono S$to se deSava 1 pokazale bi da li se praZnjenje ukljucilo u
Taunzendovom ili nekom drugom rezimu. Dodatno, omogucavanje rada praZnjenja na vecim
vrednostima pritiska, daleko iznad pritiska pare na datoj temperaturi komore bi obezbedilo dodatne
informacije o osobinama i ponaSanju praznjenja na visokim pritiscima kada ima viSe formiranih
kapljica, Sto bi pruzilo odgovore na pitanja vezana za proboj u heterogenim sistemima (te¢nost-
mehuriéi) 1 na prelazu iz pare u te¢nost.
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4.5 ZAKLJUCAK

U ovoj glavi je prikazan pregled rezultata vezanih za praznjenje u vodenoj pari na
rastojanjima od 0.05, 0.1, 0.5 i 1.1 cm. Na osnovu spektralno razlozenog snimanja emisije iz
praznjenja dobijeni su emsioni spektri praznjenja u vodenoj pari za meduelektrodno rastojanje od
1.1 cm, na pritiscima koji odgovaraju levoj grani Pasenove krive (pd =0.20 Torr cm) i njenom
minimumu (pd =0.60 i 0.70 Torr cm). Ovako dobijeni emisioni opticki spektri dali su uvid u
dominantne proizvode disocijacije u ovom praznjenju. NajizraZenije linije u spektrima pripadaju
vodonikovom atomu, ta¢nije Balmerovoj vodonikovoj seriji (linije za Hq, Hp, Hy i Hs), O atomu i
OH radikalu. Dodatno, tokom snimanja prostorne strukture praznjenja koris¢en je i opticki filter na
656.4 nm, Sto je omogucilo poredenje ukupnih aksijalnih raspodela praznjenja sa onim dobijenim sa
filterom i dalo informacije o osnovnim procesima koji vladaju u praznjenju, kao 1 o vrsti Cestica koje
u njima ucestvuju. Aksijalne emisione raspodele (aksijalni emisioni profili) koje su skalirane
proizvodom pritiska i rastojanja od katode su omogucile poredenje profila koji su snimljeni na istom
pd, a razli¢itim meduelektrodnim rastojanjima d, ¢ime je potvrdeno da na istim pd glavni procesi u
praznjenju ostaju ne promenjeni, bez obzira na rastojenje d.

Uradeno je i skaliranje strujno—naponske karakteristike parametrom j/p?, kao i vremenski razlozeno
snimanje razvoja abnormalnog praznjenja za meduelektrodno rastojanje od 1.1cm i
pd = 0.60 Torr cm. Objasnjen je znacaj uzimanja realne efektivne povrSine praznjenja prilikom
raCunanja gustine struje, i samim tim pravilno sklairanje snimljenih strujno—naponskih
karakteristika. Ovo je posluZilo kao egzaktni pokazatelj tacnosti teorijskih predvidanja koja su
tvrdila da gustina struje tokom normalnog tinjavog praznjenja ostaje ista, $to je manifestvovano time
da se ceo plato normalnog tinjavog rezima urusava i svodi na jednu j/p? tatku. S druge strane,
ispitivanje i1 pra¢enje vremenski razlozene strukture praznjenja dalo je uvid u kinetiku procesa koji
dovode do razvoja katodnog pada i samog abnormalnog tinjavog rezima, kao i u ulogu razlicitih
vrsta Cestica (elektrona i teskih Cestica) tokom formiranja praznjenja.

Iz prigusenih oscilacija koje su snimljene na prelazu iz Taunzendovog u normalno tinjavo
praznjenje, primenom modela koji su razvili Felps, Petrovi¢ i1 Jelenkovi¢ 1993. godine, odredena su
vremena preleta jona. Ovako dobijena vremena preleta su uporedena sa rezultatima racunatim za
vreme preleta jona u vodonikovom preZznjenju, jer na Zalost u literaturi nismo pronasli podatke
vezane za vodenu paru. Dobijeni eksperimentalni rezultati su pokazali da je u intervalu srednjih
vrednosti redukovanog elektriénog polja u praznjenju dominantan Hz* vodonikov jon. Na osnovu
vremena preleta 1 rastojanja elektroda izraCunate su brzine drifta koje su uporedene sa
odgovaraju¢im rezultatima iz literature. Rezultati naSeg eksperimenta su se dobro slozili sa
rezultatima iz literature, a kako su izmereni na ve¢im vrednostima E/N prosirili su oblast do sada
odredenih drift brzina (do 1 kTd) na vece vrednosti redukovanog elektri¢nog polja (do 7 KTd).

U ovoj glavi su prikazani i rezultati merenja probojnih napona na pritiscima koji su reda pritiska
pare za vodu. Probojni naponi su mereni za dva uslova: 1) na meduelektrodnim rastojanjima 0.5 1 1
mm kada je komora drzana na sobnoj temperaturi (22°C) i 2) na meduelektrodnom rastojanju od 1
mm kada je komora dodatno hladena (8°C) kako bi pritisak potreban za fazni prelaz u gasu bio $to
nizi. Probojni naponi izmereni u prvom slucaju se dobro slazu sa Pasenovim krivama izmerenim u
centimetarskim praznjenjima (d = 0.5 i 1.1 cm). U drugom slucaju, izmereni probojni naponi na
pritiscima iznad pritiska pare (8.1 Torr ili na pd =0.81 Torr cm) na pd=1.29 i 1.31 Torr cm su
pokazali da se praznjenje na ovim pritiscima stabilno ukljucuje na visokim naponima reda kV (struja
je ~1 nA), i nakon par minuta stabilnog rada upada u relaksacione oscilacije nastavljajuci da radi na
niZem naponu i nesto visoj struji. Pretpostavka je da je ovakvo ponaSanje posledica faznog prelaza u
gasu, odnosno pojave kondenzacije ili kapljica teCnosti. Kako nije bilo mogucée snimiti izgled
stacionarnog praznjenja prilikom proboja, zbog koriS¢enja anode od nerdajuceg celika, nismo u
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mogucnosti da sa sagurnos¢u utvrdimo kako praznjenje prostorno izgleda u trenutku proboja i da li
je u pitanju Taunzendov rezim ili neki drugi mod praznjenja. Da bi se proSirila postoje¢a merenja
potrebno je sve ponoviti sa transparentnom anodom koja ¢e omoguditi dobijjanje radijalnih
raspodela emisije iz praznjenja, i pokusati oti¢i na jo§ vise pritiske iznad pritiska pare, tako §to bi se
dodatno smanjilo meduelektrodno rastojanje, a komora hladila u cilju spustanja granice za fazni
prelaz u vodenoj pari. Treba napomenuti da prilikom smanjivanja meduelektrodnog rastojanja treba
voditi raCuna o odnosu precnika elektroda i rastojanja i odrzavati ga takvim da se radijalni gubici
naelektrisanih Cestica ograni¢e na prihvatljivi nivo ¢ime bi se omogucila primena i vaZenje
jednodimenzionalne Taunzendove teorije.
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5. ANOMALNA PONASANJA ISPITIVANIH
PRAZNJENJA

Ovo poglavlje ¢e obuhvatiti pregled netipicnog (anomalnog) ponasanja ispitivanog
neravnoteznog praznjenja na niskim pritiscima u parama tecnosti koje su proucavane u okviru ove
disertacije: u alkoholima i vodi. Rad sa praznjenjima u parama tec¢nosti je sam po sebi dosta slozen,
polaze¢i od Cinjenice da se radi o neravnoteznim praznjenjima, preko problematike vezane za
odrzavanje odgovarajuce Cistoce pare, kontrole i stabilizacije pritiska, kao i kontrole stanja povrsine
katode $to je u direktnoj vezi sa proizvodnjom sekundarnih elektrona i radom samog praznjenja.
Medutim, problematika rada sa neravnoteZnim praznjenjima u parama tecnosti se moze uspesno
prevazi¢i dobro dizajniranim i osmisljenim eksperimentom, kao i proverenom primenjenom
eksperimentalnom tehnikom koja daje pouzdane i reproducibilne rezultate. U prethodnim
poglavljima su prikazani rezultati merenja probojnih napona (Pasenove krive) i snimanja strujno—
naponskih karakteristika u parama tec¢nosti. U toku ovih merenja, pod odredenim uslovima uoceni
su i ispitani fenomeni, odnosno, nestandardni modovi ponasanja praznjenja kao §to su pojava
viSestrukih kanala praznjenja i1 nagle promene reZima praznjenja u oblasti jakih struja, pracene
promenama u elektri¢nim i emisionim osobinama.

U prvom delu ¢e biti prikazani rezultati koji se odnose na pojavu viSestrukih kanala u
praznjenju u vodenoj pari, dok ¢e drugi deo sadrzati rezultate vezane za naglu promenu rezima
praznjenja u oblasti jakih struja u praznjenju u parama metanola i etanola.

5.1 VISESTRUKI KANALI PRAZNJENJA U VODENOJ PARI

Na prelazu iz difuznog reZima rada Taunzendovog praZnjenja u normalni tinjavi reZim moze
do¢i do pojave konstrikovanog moda praznjenja. Konstrikovani mod praznjenja (konstrikovani
kanal praznjenja) ¢e se formirati ako postoji takva koli¢ina prostornog naelektrisanja dovoljna da
potpuno zakloni (ekranira) spoljasnje homogeno elektri¢no polje, a ovo ¢e dovesti do manjeg polja
u ve¢em delu ali veéeg polja u manjem delu prostora izmedu elektroda. Zbog eksponencijalnog
rasta koeficijenta jonizacije sa poljem doc¢i¢e do znatnog i brzog povecanja ukupne jonizacije
elektrona u nastalom konstrikovanom kanalu. Ovakav kanal praZnjenja moZze da radi (zadovolji
uslov proboja) na nizem naponu i dokle god je visi napon doveden na elektrode provesée vecu
struju §to ¢e dovesti do veceg pada napona na rednim otpornicima, do smanjenja radnog napona 1
samim tim do gaSenja ostalih kanala praZznjenja. Na slici 5.1 dat je 3D grafik na kome su zajedno
prikazane PaSenova kriva (rezultati za Pasenovu krivu su ranije prikazani u disertaciji dr Nikole
Skora, 2012) i strujno—naponska karakteristika, koja je snimljena za uslove Pasenovog minimuma
na pd =0.60 Torr cm i meduelektrodnom rastojanju od 0.5 cm. U toku snimanja primeceno je
postojanje dvostrukih kanala praznjenja u Taunzendovom i normalnom tinjavom rezimu. Brojevima
1 12 suna slici 5.1 obelezene tacke u kojima su snimljene raspodele emisije svetlosti prikazane na
3D graficima na slici 5.2. Sa slike 5.2 vidi se postojanje dva maksimuma u radijalnoj raspodeli od
kojih je jedan znatno jaci (primarni). Drugi, slabiji, kanal je oznacen kao sekundarni i nalazi se
nedaleko od zida komore za praznjenje suprotno od pozicije primarnog kanala.
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VODENA PARA
1200 = Pagenova kriva za d = 0.5 cm
V-1 karakteristika za pd = 0.60 Torr cm
|

Slika 5.1. Pasenova kriva (Skoro., 2012) i strujno—naponska karakteristika na pd = 0.60 Torrcm i d =0.5cm za

praznjenje u vodenoj pari. Na grafiku su sa brojevima 1 i 2 obelezZene tacke cije su aksijalne prostorne raspodele emisije
prikazane na slici 5.2.
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Slika 5.2. 3D prikaz aksijalnih raspodela emisije dvostrukih kanala u parazZnjenju u vodenoj pari sa odgovarajuéim
projekcijama aksijalnih i radijalnih profila i 2D slikama praznjenja: a) u Taunzendovom praznjenju za i =3 PA i
V =542V, tacka 1 sa slike 5.1. i b) u normalnom tinjavom praznjenju za i = 530 PA iV =439 V, tacka 2 sa slike 5.1.

Aksijalne raspodele emisije svetlosti dobijene su na osnovu 2D slika praznjenja, izvlacenjem
vektora intenziteta duz ose komore, koji odgovaraju primarnom i sekundarnom kanalu snimljenim u
Taunzendovom 1 normalnom reZimu 1 prikazane su na slici 5.3. Sa grafika se moZe videti da su
intenziteti emisije koji odgovaraju sekundarnom kanalu nizi, kako na manjoj struji od 3 PA, tako i
na vecoj struji od 530 YA, u odnosu na primarni kanal praznjenja. Dodatno, ako se pogleda oblik
raspodela emisije iz sekundarnog kanala primecuje se da se one dobro poklapaju sa oblicima
raspodela emisije iz primarnog kanala. Na osnovu ovoga se moze zakljuciti da oba kanala (i
primarni i sekundarni) rade u istom rezimu praznjenja. Kako bi se bolje uporedili ovako snimljeni
kanali praZznjenja, maksimalni intenziteti sekundarnih kanala su normalizovani na maksimalne
intenzitete odgovaraju¢ih primarnih kanala. Zanimljivo je napomenuti da su aksijalne raspodele
emisije (aksijalni profili) za razli¢ite struje normalizovani istim faktorom (k =12.5), $to znaci da su
relativni intenziteti emisije u dvostrukim kanalima ocuvani u razli¢itim rezimima praznjenja. Na
slici 5.3 vidi se mali ali primetan pomeraj maksimuma od anode ka katodi u odnosu na raspodelu za
Taunzendov rezim. Ovo pokazuje da je u oba kanala praznjenje u reZimu abnormalnog tinjavog

praznjenja §to nije neocekivano, jer bi 10 puta manja struja u sekundarnom kanalu i dalje bila 53 pA
Sto je dovoljno za formiranje prielektrodne oblasti u uskom kanalu.
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Slika 5.3. Aksijalne raspodele emisije za pd = 0.60 Torr cm i d = 0.5 Torr cm, koje su dobijene izvlacenjem vektora
intenziteta duz konstrikovanih kanala praznjenja, kao $to je naznaceno punim linijama na odgovarajuc¢im 2D slikama u
Taunzendovom rezimu (3 PA) i u normalnom tinjavom reZimu praznjenja (530 PA).
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Slika 5.4. Radijalne raspodele emisije (a,b) dobijene izvlacenjem vektora intenziteta iz odgovarajuc¢ih 2D slika
snimljenih duz ose komore i kroz transparentnu anodu u Taunzendovom reZimu (3 YA) i u normalnom tinjavom rezimu
praznjenja (530 WA). Strelicama su na 2D slikama oznaceni glavni (narandzasta strelica) i sekundarni kanal (plava

strelica).

Na slici 5.4 date su raspodele emisije koje su dobijene iz 2D slika praZnjenja snimljenim kroz
transparentnu anodu i koje su uporedene sa onim dobijenim bo¢nim snimanjem praZnjenja.
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Radijalni profili emisije se mogu odrediti 1 na osnovu bo¢nih snimaka kamerom, izdvajanjem
vektora intenziteta duz pravca normalnog na osu komore za praznjenje (Mari¢, 2002). Poredenjem
ovako dobijenih radijalnih profila praznjenja vidi se da se primarni i sekundarni kanali po obliku
dobro slazu (slika 5.5). Medutim postoji mala razlika u veli¢ini pre¢nika odgovarajucih kanala koji
su dobijeni iz razli¢itih snimaka. Ono, §to se jo§ moze primetiti je izostanak sekundarnog kanala na
2D slici praznjenja kroz transparentnu anodu u normalnom tinjavom rezimu na struji od 530 pA, sto
moze biti posledica jako veceg intenziteta emisije glavnog kanala Koji je zaklonio po intenzitetu
dosta slabiji sekundarni kanal, ali i slabije transparentnosti anode i kra¢eg vremena snimanja. To
takode moze da znaci i da su sekundarni kanali nestabilni 1 da se u nekim uslovima mogu ugasiti

— = glavni radijalni kanal (2D slika praznjenja duz ose komore)
— «=— glavni radijalni kanal (2D slika praznjenja kroz anodu)

= -= sekundarni radijalni kanal(2D slika praznjenja duz ose komore)
= -= sekundarni radijalni kanal (2D slika praznjenja kroz anodu)
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Slika 5.5 Radijalne raspodele emisije dobijene izviacenjem vektora intenziteta iz odgovarajucih 2D slika snimljenih duz
ose komore i kroz transparentnu anodu u Taunzendovom rezimu (3 YUA). Dato je poredenje glavnih i sekundarnih kanala
praznjenja koji su dobijeni iz 2D slika praznjenja. Profili snimljeni kroz anodu su pomnozeni odgovarajucim faktorom
skaliranja kako bi se bolje videla slicnost izmedu radijalnih profila dobijenih na dva razlicita nacina (iz bocnih simaka
kamerom i kroz transparentnu anodu).

Radijalni profili dobijeni snimanjem Kkroz transparentnu anodu pruzaju mogucénost ta¢nog
odredivanja efektivne povrSine koju praznjenje zauzima na elektrodi, i samim tim omogucavaju
egzaktno j/p? skaliranje strujno—naponske karakterisitke. Na slici 5.6 data je zavisnost razlike
napona 47 od redukovane gustine struje j/p? za meduelektrodno rastojanje od 0.5 cm u praznjenju u
vodenoj pari. Prikazane su karakterisitke dobijene tako Sto je za efektivni pre¢nik praZnjenja uzet
celi pre¢nik elektrode 5.4 cm (prikazano praznim simbolima), efektivni preénik procenjen na
osnovu radijalnih profila dobijenih iz bo¢nih snimaka (prikazano punim simbolima) 1 efektivni
pre¢nik praznjenja dobijen iz snimaka kroz transparentnu anodu (slike 5.4 1 5.5) (prazni smiboli sa
taCkom). Oznake a) i b) na slici odgovaraju uslovima praznjenja sa slike 5.4 u kojima se javljaju
dvostruki kanali praznjenja. Na slici 5.6 oznaka a) odgovara tacki sa V-I karakterisitke na struji od
3 wA (Taunzendova oblast) gde bi se ocekivalo da praznjenje zauzima skoro celu povrsinu
elektrode (efektivni precnik od 5.4 cm) i da je simetri¢no (prazni crveni krug), ali zbog pojave
dvostrukih kanala na osnovu radijalnih profila iz bo¢nih snimaka grubo je procenjen efektivni
precnik praznjenja (pun crveni krug). Meditim, realnu sliku o izgledu praznjenja i povrsini koju ono
zauzima u odnosu na elektrode moguce je dobiti jedino snimanjima kroz transparentnu elektrodu (u
nasem slucaju je transparentna anoda). Dodatno, kroz celi nornalni tinjavi reZim gustina struje
ostaje konstantna, $to je ilustrovano time da se cela oblast normalnog rezima moze svesti na jednu
j/p? tacku (crni krugovi), dok u sluaju kada je gustina struje normirana sa celom povr§inom
elektrode postoji plato u normalnom rezimu umesto jedne tacke na j/p? skali (prazni crni krugovi)
J # const. Dakle, slika 5.6 dobro ilustruje kakve greSke u skaliranju mogu nastati kada se za
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efektivni precnik uzima precnik elektroda u odnosu na slucaj kada se odreduje na osnovu radijalnih
profila i snimaka kroz transparentnu anodu.
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Slika 5,6. Strujno-naponska karakteristika za praznjenje u vodenoj pari na niskom pritisku na pd = 0.60 Torr cm i na
rastojanju d = 0.5 cm skalirana parametrom j/p?. V je napon praznjenja, a Vv, =550V je probojni napon. Slovima a) i
b) odgovaraju uslovi snimanja sa slike 5.4.

AV{(j/p?) strujno—naponske karakteristike su dobijene skaliranjem sa razlicitim povrSinama praznjenja:e— 2r = 5.4 cm —
precnik koji odgovara praznjenju koje zauzima celu povrsinu elektroda i o—2re — precnik koji odgovara efektivnoj
povrsini koju praznjenje zauzima odredenoj na osnovu bocnih snimaka i O—2rex — efektivni precnik praznjenja koji
odgovara realnoj povrsini praznjenja dobijen na osnovu snimaka kroz anodu (slika 5.4).

Koegzistencija dva kanala praznjenja moze biti povezana sa malom duzinom difuzije na vi§im
pritiscima 1 velikim preénikom elektroda u odnosu na meduelektrodno rastojanje kada
konstrikovani kanali praznjenja mogu da rade nezavisno jedan od drugog (Petrovi¢ et al., 2008;
Mari¢ et al., 2009). Pojava medusobno odvojenih kanala praznjenja primeéena je i izucavana kod
mikropraznjenja kako u impulsnom tako i u jednosmernom rezimu rada. Kod ovih praznjenja pod
odredenim uslovima su dobijani Citavi razli¢iti paterni praznjenja (Wang, et al., 2018; Schoenbach
et al., 2004; Becker et al., 2006; Schoenbach i Becker, 2016). U ovom radu mi smo uspeli da
izdvojimo nastanak najjednostavnijeg kompleksnog profila koji se sastoji od dva provodna kanala.
Posmatranjem osobina vidi se da su ovo nezavisni kanali koji funkcioni$u na identic¢an nacin.

5.2 NAGLA PROMENA REZIMA PRAZNJENJA U OBLASTI JAKIH
STRUJA U PARAMA ALKOHOLA

Proucavanje praznjenja u parama alkohola ukazalo je na postojanje fenomena koji nije
opazen u praznjenju u vodenoj pari. Tokom snimanja strujno—naponskih karakteristika u praznjenju
u parama metanola i etanola, u reZzimu jakih struja, uocene su nagle promene rezima rada praznjenja
koje su pracene promenama u emisionim i elektricnim osobinama samog praznjenja.

Na slici 5.7 dat je 3D grafik sa PaSenovom krivom praznjenja u pari metanola dobijenoj za
meduelektrodno rastojanje od 1.1 cm i odgovaraju¢om strujno—naponskom Kkarakteristikom
snimljenom na pd =0.40 Torr cm, odnosno na pd vrednosti koja odgovara minimumu PaSenove
krive.
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\'
METANOL

Pasenova krivaza d = 1.1 cm

V-I karakteristika za pd = 0.40 Torrcm |

Slika 5.7. 3D grafik PaSenove krive za praznjenje u pari metanola na rastojanju od 1.1 cm i strujno—naponska
karakterisitka za pd = 0.40 Torr cm (u minimumu PaSenove krive).

U toku snimanja strujno—naponske karakteristike, tacnije u abnormalnom praznjenju na viSim
strujama, primeceno je da u toku jednog naponskog impulsa trajanja 6 ms, dolazi do promene
rezima rada praznjenja. Ova promena rezima rada se na strujnom i naponskom signalu manifestuje
pojavom stepenika u samom obliku signala (slika 5.9). Da bi se bolje videlo $ta se zapravo desava,
uraden je vremenski razvoj abnormalnog praznjenja u tackama koje leze na visokoj struji. Tacke u
kojima je raden vremenski razvoj su oznacene praznim simbolima (prazni krugovi) na slici 5.8. Na
istoj slici puni krugovi predstavljaju vrednosti struje i napona pre stepenika, koje su date na slici 5.9.
Primecuje se da pre prelaza praznjenje radi u normalnom tinjavom rezimu, dok nakon prelaza
uskace u abnormalni rezim sa ve¢im naponom ali nizom strujom, $to je u suprotnosti sa ocekivanim
da sa porastom napona raste i struja praznjenja.
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Slika 5.8. Strujno—naponska karakteristika za praznjenje u pari metanola za pd =0.40 Torrcm i d = 1.1 cm. Napon
predstavija razliku izmedu napona praznjenja i probojnog napona (Vo= 455V). Promena (prelaz) reZima rada
praznjenja je oznacena strelicama i kruznim simbolima, koji odgovaraju vrednostima sa slike 5.9.

&
S)

Na slici 5.9 prikazana su dva primera efekta u kome struja i napon imaju izraZeni stepenasti oblik
signala usled prelaznog moda praznjenja. Ovaj efekat prelaza u rezimu praZnjenja se javlja u opsegu
struja koje odgovaraju prelazu iz normalnog u abnormalni rezim, od 620 pA (sam pocetak
pozitivnog nagiba strujno—naponske karakteristike) do 840 pA. U prvom primeru na nizoj struji
~620 pA (slika 5.9a) prelazni rezim se javlja oko 0.2 ms nakon pocetka impulsa. Tokom prelaza,
praznjenje prelazi na ~30 V visi napon i ~70 pA nizu struju. Prelaz traje oko 4 ps.
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Slika 5.9. Signali napona i struje dobijeni na a) nizoj struji (i =557 uA) i b) vecoj stacionarnoj struji (i = 621 ud) na
kojima se vidi prelaz koji se javlja u vidu stepenika u toku jednog impulsa. Napon predstavija razliku izmedu napona
praznjenja i probojnog napona (Vy=455V). Vrednosti pre i posle prelaza su predstavljene punim i praznim
simbolima u obliku kruga, respektivno, i odgovaraju vrednostima sa slike 5.8.

U drugom primeru, na slici 5.9b) ovaj efekt se pojavljuje na nesto vecoj pocetnoj struji od ~830 pA,
ali za razliku od prvog slucaja, ovde se prelaz deSava nakon ~2 ms nakon pocetka impulsa. U ovom
slucaju praznjenje nakon stepenika radi na ~70 V vecem naponu i ~200 pA nizoj struji. Vreme
trajanja prelaza je ~10 ps. Vazno je naglasiti da je u oba slucaja prelaz iz jednog moda praznjenja u
drugi gladak, bez prisustva nestabilnosti ili oscilacija u naponskim i strujnim signalima.

Takode uporedo sa snimanjem signala (talasnih oblika) napona i struje, ICCD kamerom je u
nekoliko tacaka (vremenskih trenutaka) snimana i emisija svetlosti iz praznjenja, duz ose komore
(bo¢ni snimak), u toku trajanja jednog impulsa. Primer izgleda praznjenja u toku jednog impulsa, u
trenucima pre i1 posle stepenika je dat na slici 5.10. Prikazan je 2D izgled praznjenja dobijen
integracijom celog spektra (slika 5.10a) i upotrebom optickog filtera za CH traku na 431.2 nm (slika
5.10b). Sa 2D slika se vidi da je intenzitet emisije svetlosti pre stepenika manji nego nakon
stepenika.

pre stepenika  posle stepenika pre stepenika  posle stepenika

S— S—
— —

a) Slike dobijene integracijom celog spektra  b) Slike dobijene sa optickim filterom za CH traku

Slika 5.10 2D slike praznjenja dobijene duz ose komore u tackama pre i posle stepenika koje odgovaraju tackama sa
slike 5.9b): a) slike dobijene integracijom celog spektra i b) slike dobijene koris¢enjem optickog filtera za izdvajanje
talasne duzine koja odgovara CH traci na 431.2 nm.

Na osnovu 2D slika praznjenja dobijene su aksijalne raspodele emisije iz praZnjenja (aksijalni
emisioni profili) prikazane na slikama 5.11 1 5.12, koje odgovaraju tackama sa slike 5.9b) pre i
posle stepenika. Na slici 5.11 date su ukupne i CH aksijalne raspodele dobijene pre (puni simboli) i
posle (prazni simboli) stepenika. Oblik profila dobijenih upotrebom optickog filtera za CH traku
dobro prati oblik ukupnih profila dobijenih integracijom celog vidljivog spektra. Na osnovu ovoga
se vidi da emisija pobudenih CH radikala zna€ajno, ¢ak dominantno, doprinosi celokupnoj emisiji u
intervalu talasnih duzina 0d~400-800 nm. CH profili su ne$to nizeg intenziteta emisije u poredenju

136



5. Anomalna ponasanja ispitivanih praznjenja

sa ukupnim profilima, a na graficima su radi lakSeg poredenja normirani na maskimalni intenzitet
ukupnih profila (faktor normiranja k = 9).
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Slika 5.11. Aksijalne raspodele emisije (aksijalni profili) praznjenja u pari metanola dobijene iz 2D slika praznjenja duz
0se komore (slika 5.10) u tackama pre (puni simboli) i posle (prazni simboli) stepenika koje odgovaraju trenucima
vremena datim na slici 5.9b). Dato je poredenje profila dobijenih sa i bez koris¢enja optickog filtera za CH traku. CH
aksijalni profili su normirani faktorom k = 9 radi lakSeg poredenja sa profilima ukupne emisije u vidljivom spektru.

Na slici 5.12 dato je poredenje: a) ukupnih profila pre (puni simboli) i posle (prazni simboli)
stepenika i b) profila dobijenih sa optickim filterom za CH traku, koji su snimani sa vremenom
ekspozicije kamere od 100 us i odgovaraju tackama na slici 5.9b). Zajedni¢ko za profile pre i posle
stepenika je da su u procesima ekscitacije i jonizacije teske Cestice skoro podjednako efektivne u
proizvodnji emisije kao i elektroni, $to se ogleda u postojanju maksimuma svetljenja ispred katode.
Iako nakon stepenika struja opadne, ukupni intenzitet emisije iz praznjenja je veci, Sto se lepo vidi
sa grafika na slici 5.12. Medutim, odnos maksimuma intenziteta profila ispred elektroda pre
stepenika (puni simboli) i posle stepenika (prazni simboli), za oba sluc¢aja (a) 1 b)) data na slici 5.9,
su isti (oko 9).
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Slika 5.12 Aksijalne raspodele emisije (aksijalni profili) praznjenja u pari metanola dobijene iz 2D slika praznjenja duz
ose komore (slika 5.10) u tackama pre (puni simboli) i posle (prazni simboli) stepenika koje odgovaraju trenucima
vremena datim na slici 5.9b). Dato je poredenje: a) ukupnih profila pre (puni simboli) i posle (prazni simboli) i b)
profila dobijenih koris¢enjem optickog filtera za CH traku, u trenucima pre (puni simboli) i posle (prazni simboli)
stepenika. CH profil pre stepenika je fitovan funkcijom koja je suma dva Gausijana (crvena linija) kako bi se lakse uocio
maksimum intenziteta ispred anode. Promene pocetnih (inicijalnih) vrednosti napona i struje u stacionarnom stanju
posle stepenika (prelaza) su: 6V =70 V, di = -200 uA. Duzina katodnog pada je oznacena sa dcr.

Takode, na osnovu radijalnih profila (slika 5.13) dobijenih iz 2D slika praZznjenja sa slike 5.10, vidi
se da profili pre 1 posle stepenika imaju istu Sirinu (precnik), odnosno istu efektivnu povrSinu
praznjenja (Skoro et al., 2008). Glavnu razliku u profilima pre i posle stepenika predstavlja pozicija
emisionog pika koji odgovara negativhom svetljenju tj. odnosno granici katodnog pada (Mari¢ et al.,
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2002, Mari¢ et al., 2003). Granica oblasti katodnog pada (dcr na slici 5.12) se pomera blize katodi
nakon prelaza (posle stepenika), §to je u suprotnosti sa smanjenjem struje praznjenja, ali je u skladu
sa povecanjem E/N.
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Slika 5.13. Radijalne raspodele emisije (radijalni profili) praznjenja u pari metanola dobijene iz 2D slika praznjenja
(slika 5.10) u tackama pre (puni simboli) i posle (prazni simboli) stepenika koje odgovaraju trenucima vremena datim
na slici 5.9b). a) Radijalni ukupni profili i b)radijlani profili dobijeni koris¢enjem optickog filtera za CH traku.

U praZnejnju u pari etanola je takode primecen efekat promene moda praZznjenja na visokim
strujama. Na slici 5.14 dat je 3D grafik na kome su prikazane Pasenova kriva za praznjenje u pari
etanola na 1.1 cm i odgovarajuca strujno—naponska karakteristika snimljena za uslove u levoj grani
Pasenove krive na pd = 0.20 Torr cm.

ETANOL
= PaSenova krivazad=1.1 cm
700 V-I karakteristika za pd = 0.20 Torr cm
1

P
=
“

Slika 5.14 3D grafik PaSenove krive za praznjenje u pari etanola na rastojanju od 1.1 cm i strujno—naponska
karakterisitka za pd = 0.20 Torr cm (u levoj grani Pasenove krive).

Pojava prelaznog reZima je primecena u toku snimanja normalnog rezima rada praznjenja, odnosno
na samom prelazu in normalnog tinjavog u abnormalno praZznjenje (pocetak pozitivnog nagiba V—I
karakteristike). Na slici 5.15 su prikazane tacke (puni krugovi) u kojima je proucavan vremenski
razvoj praznjenja, dat na slici 5.16. Puni krugovi predstavljaju tacke nakon prelaza, dok su prazni
ekvivalentni vrednostima pre stepenika. Kao 1 u slu¢aju metanola, i kod etanola praznjenje pre
prelaza radi na nizem naponu (prazni krugovi) i vi$oj struji u abnormalnom rezimu, a nakon prelaza
skace na viSi napon i niZzu struju (puni krugovi), ¢ija je posledica dosta strmiji pozitivni nagib
strujno—naponske karakteristike.
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Slika 5.15 Strujno—naponska karakteristika za praznjenje u pari metanola za pd = 0.40 Torr cm i d = 1.1 cm. Napon
predstavija razliku izmedu napona praznjenja i probojnog napona (Vy=455V). Promena (prelaz) rezima rada
praznjenja je oznacena strelicama i kruznim simbolima, koji odgovaraju vrednostima sa slike 5.16.

Slika 5.16 daje vremenski razvoj za dva slufaja u kojima je primecen efekat promene moda
praznjenja u toku trajanja jednog impulsa, odnosno daje izglede naponskog i strujnog signala
(talasnog oblika) koji imaju izraZzeni stepenik usled promene moda praznjenja. Prelazni rezim u
praznjenju je prisutan u opsegu struja od 860 pA (pocetak pozitivnog nagiba V-l karakteristike) do
1430 pA. U prvom primeru, na nizoj struji (slika 5.16a) prelaz u rezimu rada se deSava priblizno
2 ms nakon pocetka impulsa. U toku prelaza praznjenje prelazi na ~40 V visi napon i ~130 pA nizu
struju. Prelaz je gladak i traje oko 15 ps. U drugom primeru (slika 5.16b) isti efekat se javlja na viSoj
pocetnoj struji od ~1680 pA, ali ovde do prelaza dolazi svega 30 us nakon pocetka stabilnog rada
praznjenja, drugim rec¢ima 30 ps nakon pocetka primenjenog impulsa. Sam prelaz traje oko 3 ps,
nakon ¢ega praznjenje skace na ~70 V visi napon i ~ 320 pA nizu struju. U ovom slucaju se prelaz
javlja ranije u toku impulsa na viSim pocetnim strujama. U oba slucaja prelaz je gladak, bez
nestabilnosti i oscilacija u talasnim signalima napona i struje.
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Slika 5.16 Signali napona i struje dobijeni na a) niZoj struji (pocetna iq=1240uAd) i b) visoj struji (poletna
ig = 1680 ud) na kojima se vidi prelaz koji se javlja u vidu stepenika u toku jednog impulsa. Napon predstavija razliku
izmedu napona praznjenja i probojnog napona (V, = 486 V). Vrednosti pre i posle prelaza su predstavljene praznim i
punim simbolima u obliku kruga, respektivno, i odgovaraju vrednostima sa slike 5.15.

Zabelezene su prostorne raspodele emisije praznjenja (2D slike praznjenja) nekoliko puta u toku
trajanja jednog impulsa. Slika 5.17 prikazuje aksijalne raspodele emisije (aksijalne emisione
profile) koji su dobijeni iz snimaka kamerom sa kratkim trajanjem ekspozicije oko 0.2 us, a koje
odgovaraju tatkama sa slike 5.16b). MoZe se primetiti da aksijalni profili pre (prazni simboli) 1
posle (puni simboli) stepenika imaju izrazeni maksimum intenziteta emisije u oblasti ispred katode,
Sto je posledica znacajnog udela teskih Cestica u procesima ekscitacije 1 jonizacije. Kao §to je vec
ranije spomenuto struja praznjenja opada nakon stepenika, ali ukupni intenzitet emisije raste. Jedina
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5. Anomalna ponasanja ispitivanih praznjenja

bitna razlika izmedu profila pre i posle prelaza jeste pozicija pika emisije koji oznacava negativno
svetljenje, odnosno koji oznacava duzinu katodnog pada dcr. Dakle, granica katodnog pada se
pomera ka katodi, drugim re¢ima nakon prelaza (posle stepenika) se duzina katodnog pada
samnjuje. Kao i1 u sluaju metanola, i ovde su odnosi maksimuma intenziteta aksijalnih profila
ispred elektroda za uslove pre (prazni simboli) i posle (puni simboli) stepenika isti (oko 3). Iz
radijalnih profila pre i posle stepenika (slika 5.18), dobijenih na osnovu 2D boc¢nih snimaka
praznjenja, moze se videti da je precnik praznjenja u oba slucaja isti, odnosno pre i posle stepenika
praznjenje ima istu efektivnu povrsinu.
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Slika 5.17 Aksijalne raspodele emisije (aksijalni profili) praznjenja u pari etanola dobijene iz 2D slika praznjenja duz
ose komore u tackama pre (prazni simboli) i posle (puni simboli) stepenika koje odgovaraju trenucima vremena datim
na slici 5.16b). Dato je poredenje ukupnih profila pre (prazni simboli) i posle (puni simboli) stepenika. Promene
pocetnih (inicijalnih) vrednosti napona i struje u stacionarnom stanju posle stepenika (prelaza) su: oV =70V,
0i = -320 uA. Duzina katodnog pada je oznacena sa dcr.
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Slika 5.18 Radijalne raspodele emisije (radijalni profili) praznjenja u pari etanola dobijene iz 2D bocnih slika
praznjenja u tackama pre (prazni simboli) i posle (puni simboli) stepenika koje odgovaraju trenucima vremena datim na
slici 5.16b). Profil pre stepenika je normalizovan na maksimalnu vrednost emisije profila posle stepenika.

Na slici 5.19 date su aksijalne raspodele emisije pre (prazni simboli) i posle (puni simboli) stepenika
dobijene upotrebom optickog filtera kojim je izdvojena emisija na talasnoj duzini koja odgovara H
liniji na 656.4 nm. Ovi aksijalni emisioni profili su slikani u trenucima koji odgovaraju tackama sa
slike 5.16b). Kada se pogledaju ovi emisioni profili uo¢ava se da je maksimum intenziteta emisije
sada ispred anode, odnosno da je ekscitacija i jonizacija dominantno indukovana elektronima, dok
teSke Cestice u njima ne ucestvuju. Dakle, brzi vodonikovi neutrali su pretezno elektronski
ekscitovani, i u ukupnoj emisiji u¢estvuju u delu koji odgovara procesima indukovanim elektronima
u oblasti ispred anode. Takode se i kod H, profila javlja pomeranje maksimuma intenziteta emisije
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5. Anomalna ponasanja ispitivanih praznjenja

ka katodi, nakon stepenika, kao §to je i u sluc¢aju ukupnih aksijalnih profila. Ovakvo pomeranje
granice katodnog pada je jako neobi¢no, ako se ima u vidu to da nakon stepenika praznjenje radi na
nizoj struji. Za ocekivati bi bilo da sa smanjenjem struje duzina katodnog pada raste (Mari¢ et al.,
2002). Uzrok ovakve promene raspodele elektri¢nog polja, struje i napona praznjenja nije najjasniji.
Ako se uzme u obzir to da je vreme pojave efekta prelaznog rezima reproducibilno u uzastopnim
impulsima, onda se on ne moze pripisati procesima talozenja (depozicije) ili rasprSivanja
(spaterovanja) na povrSinama. Grejanje gasa ili elektrode ne bi trebalo da znacajno uticu jer su
primenjivani kratki naponski impulsi i praznjenje radi u sporom proto¢nom rezimu ¢ime su
predupredeni ovi efekti grejanja.
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Slika 5.19 Aksijalne raspodele emisije (aksijalni profili) praznjenja u pari etanola dobijene iz 2D slika praznjenja duz
ose komore sa upotrebom optickog filtera za vodonikovu liniju na 656 nm u tackama koje odgovaraju trenucima
vremena datim na slici 5.15b). Dato je poredenje H, profila pre (prazni simboli) i posle (puni simboli) stepenika. 2D
slike snimljene sa 20 akumulacija i ekspozicijom od 20 us i maksimalnim pojacanjem (Gain = 255).

Ovakvo ponaSanje praznjenja, odnosno pojava prelaznog reZzima u okviru jednog primenjenog
impulsa, je verovatno povezano sa promenom ravnoteze ekscitovanih ili naelektrisanih cestica
(vrsta): jona ili elektronski i vibraciono ekscitovanih proizvoda disocijacije i adsorbovanih vrsta u
praznjenju. S toga se u odredenom vremenskom intervalu, nakon primene naponskog impulsa,
dominantne gasovite vrste koje nastaju u praZznjenju mogu menjati 1 na taj nacin uticati na ravnotezu
naelektrisanih i ekscitovanih vrsta u praznjenju. U slu¢aju argona sli¢ne promene rezima su opazene
od strane Petrovica 1 Felpsa (Petrovi¢ 1 Phelps,1997 (Fig. 3)) ali tu dolazi do promene radijalnog
profila posle promene rezima rada.

5.3 ZAKLJUCAK

U poglavlju 5 dati su rezultati vezani za primecena anomalna ponasanja praznjenja u parama
metanola, etanola i vode. U praznjenju u vodenoj pari tokom snimanja strujno—naponske
karakteristike za pd=0.60 Torrcm pri rastojanju elektroda od 0.5 cm uoceno je postojanje
dvostrukih kanala praZznjenja u Taunzendovom i normalnom tinjavom reZimu. Prikazane su
odgovarajuce aksijalne raspodele emisije iz praznjenja koje odgovaraju glavnom 1 sekundarnom
kanalu praznjenja kao i odgovaraju¢e 2D slike praZnjenja dobijene snimanjem ICCD kamerom.
Takode su date 1 radijalne raspodele emisije 1 2D slike praZnjenja dobijene snimanjem kroz
transparentnu anodu. Intenzitet emisije sekundarnog kanala je manji u odnosu na intenzitet emisije
glavnog kanala ali poklapanje oblika dobijenih aksijalnih profila za ove kanale dokazuje da oba rade
u istom rezimu praznjenja. Interesantno je da su profili dobijeni na razli¢itim strujama
normalizovani istim faktorom, $to pokazuje da je relativni intenzitet emisije u dvostrukim kanalima
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odrzan za razliCite rezime praznjenja. Koegzistencija dvostrukih kanala u praznjenju moze biti
posledica male duzine difuzije na viSim pritiscima 1 velikog pre¢nika elektroda u odnosu na
rastojanje izmedu elektroda, pa konstrikcije (kanali praznjenja) mogu raditi nezavisno jedna od
druge. Postojanje visestrukih kanala je zabeleZeno u mikropraznjenjima i praznjenjima sa Supljom
katodom.

Drugi anomalni efekat je primecen u ponaSanju praznjenja u parama alkohola metanola i etanola na
visokim strujama, na kojima je opaZeno postojanje prelaznog rezima (moda) praznjenja u toku
trajanja jednog primenjenog naponskog impulsa tokom stabilnog rada praznjenja. Postojanje
prelaznog moda je primeceno u normalnom tinjavom praznjenju, tacnije na prelazu iz normalnog u
abnormalno tinjavo praznjenje, na pocetku pozitivnog nagiba strujno—naponske karakteristike. Bez
propratnih nestabilnosti ili oscilacija i bez znacajnih promena u posmatranoj spoljasnjoj prostornoj
strukturi praznjenje se prebacuje iz jednog u drugi stabilni mod rada prelaze¢i sa vise na nizu struju i
sa nizeg na visi napon u toku jednog impulsa. Prelaz u pozeljniji mod rada, nakon nekog vremena
stabilnog rada, je verovatno posledica promene ravnoteZze naelektrisanih i ekscitovanih vrsta,
proizvoda disocijacije i adsorbovanih vrsta nastalih u praznjenju. Efekat je interesantan kako sa
stanoviSta osnovnih karakteristika praznjenja tako 1 sa stanovisSta primena koje rade u pulsnom ili
visokofrekventnom tinjavom rezimu praznjenja.
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6. ZAKLJUCAK

Ova doktorska disertacija daje pregled eksperimentalno ispitivanih osobina neravnoteznih
niskotemperaturnih DC praznjenja u jednostavnoj plan—paralelnoj elektrodnoj geometriji u parama
teCnosti. Motivacija za ovaj tip istrazivanja lezi u naglom razvoju plazma medicine, koji je obelezio
poslednjih par godina i uslovio porast broja radova na temu interakcije plazme i tecnosti, kao 1
njihovih primena. Ipak, nedovoljno poznavanje osnovnih procesa kao i mali broj dostupnih
podataka, posebno o koncentracijama reaktivnih vrsta u praznjenjima u mehuri¢ima i praznjenjima
unutar tecnosti, jo§ uvek predstavljaju jedan od glavnih problema. Cilj ovde izloZenog istrazivanja
jeste prelaz sa gasnih praZnjenja na praznjenja u tecnostima, koja ¢e svakako biti predmet daljeg
rada. Dakle, ideja je da ova disertacija bude spona izmedu praznjenja u parama te¢nosti (gasna
praznjenja) i u teCnostima, i u tu svrhu daje pregled podataka neophodnih za razumevanje procesa
koji odreduju osobine proboja i praznjenja u parama/tecnostima, konkretno u vodenoj pari i parama
alkohola: metanolu, etanolu, izopropanolu i n-butanolu na niskim pritiscima u Sirokom opsegu
struja.

Eksperimentalni rad u okviru ove disertacije je baziran na proucavanju DC proboja u parama
tenosti, merenju strujno—naponskih karakteristika i vremenski razlozenih snimanja prostorne
strukture praznjenja tokom formiranja jakostrujnog abnormalnog rezima, kao 1 na snimanju
spektralno razlozenih prostornih raspodela emisije svetlosti iz praznjenja. Za predmet istrazivanja
izabrane su pare alkohola, kao predstavnika najjednostavnijih organskih tecnosti, koje su od interesa
zbog raznovrsnosti primena poc¢ev od industrije goriva/biogoriva (za direktno dobijanje vodonika —
goriva buducénosti), preko primene u razvoju tehnologija za unapredivanje postojecih i razvoj novih
materijala, u procesima polimerizacije, u proizvodnji tankih filmova (DLC filmovi (engl. diamond-
like carbon film) i nanokompozitni tanki filmovi) do sinteze ugljeni¢nih nanocestica i nanografena.
Pored alkohola, istrazivanja su ukljucila i nastavak rada na praznjenju u vodenoj pari , koje je
sastvani deo bio-medicinskih primena, a znacajno je i u obradi, tretmanu i funkcionalizaciji
materijala, zastiti Zivotne sredine itd.

U parama alkohola: u metanolu, etanolu, izopropanolu i n-butanolu, je za dve vrednosti elektrodnog
rastojanja (1.1 i 3.1 cm) izvrSeno merenje probojnog napona u zavisnosti od proizvoda pritiska i
meduelektrodnog rastojanja, odnosno Pasenove krive, uz istovremeno snimanje aksijalnih raspodela
emisije svetlosti iz slabostrujnog praznjenja u celom vidljivom spektru i u odredenom intervalu
talasnih duzina upotrebom odgovarajuéih optickih filtera (koriséeni filteri: 425, 660 i 780 nm).
Najvisi probojni naponi su izmereni za paru metanola. Dodatno, snimljene PaSenove krive pokazuju
da se minimum pomera ka nizim pritiscima, visim E/N, za kompleksnije alkohole. Kompleksnost je
proporcionalna broju atoma u molekulu, pa sa porastom kompleksnosti raste i broj modova za
vibracionu ekscitaciju, §to dovodi do vecih gubitaka koji zahtevaju vece vrednosti E/N kako bi
elektroni postigli energije koje dozvoljavaju jonizaciju kako bi doSlo do proboja. Desno od
Pasenovog minimuma (na ve¢im vrednostima pd), ovaj zahtev je zadovoljen porastom probojnog
napona, ali levo od PaSenovog minimuma (na manjim vrednostima pd), najefikasniji naéin za
dostizanje visokog E/N (odnosno srednje energije) je pomeranje minimuma ka nizim vrednostima
pd-a. S toga, najslozeniji (najkompleksniji) molekul ima najveée probojne napone u desnoj grani
Pasenove krive, a najnize probojne napone u levoj grani PaSenove krive. Prema tome, zavisnost
naSih rezultata od kompleksnosti (slozenosti) je vezana za procese indukovane fotonima, jer
disocijacija mora da se odvija duz istih osnovnih potencijalnih krivih za molekule.

Snimljene aksijalne raspodele emisije svetlosti iz slabostrujnog praznjenja otkrivaju da teske Cestice
imaju znacajan doprinos u proboju u parama alkohola, u Sirokom intervalu pd vrednsoti, odnosno

143



6. Zakljucak

E/N. Cak i na srednjim vrednostima redukovanog elektriénog polja, od 3 do 5 KkTd, procesi
indukovani teskim Cesticama imaju znacajnu ulogu u praznjenju. Na ve¢im vrednostima E/N, ovi
procesi postaju dominantni

Uradena su i spektralno razloZzena snimanja emisije svetlosti iz slabostrujnog praznjenja u cilju
dobijanja optickih emisinih spektara ovih alkohola. Na osnovu rezultata dobijenih ovakvim
snimanjima identifikovani su procesi koji imaju glavnu ulogu u proboju i odrzavanju slabostrujnog
praznjenja na odredenim pd vrednostima, ali je takode omoguéen i uvid u dominantne proizvode
disocijacije polaznih (roditeljskih) molekula u praznjenju. Najizrazenije emisije u spektrima
alkohola poti¢u od CH (431.2 nm i 387.2 nm) i OH (306.4 nm) radikala i H, vodonikove Balmerove
linije (656.4 nm). Iz aksijalnih raspodela emisije svetlosti iz praznjenja (aksijalni emisioni profili)
direktno je odreden jonizacioni koeficijent, koji je omoguéio raCunanje efektivnog prinosa
sekundarnih elektrona (koeficijenta sekundarne emisije elektrona ) u ovim praznjenjima. Dobijeni
rezultati za jonizacioni koeficijent za metanol i etanol su uporedivi sa rezultatima iz literature, dok
su za izopropanol i n-butanol, po naSem saznanju, ovde prikazani prvi rezultati tog tipa. Nasi
rezultati za jonizacioni keficijent i efektivni prinos sekundarnih elektrona leze u intervalu vrednosti
redukovanog elektri¢nog polja E/N od ~1 kTd do ~9 kTd, dajuéi tako rezultate na vrednostima
redukovanog elektricnog polja iznad 3 KTd za koje do sada nije bilo podataka u literaturi. Snimljene
su strujno—naponske karakteristike praznjenja u alkoholima za meduelektrodno rastojanje od 1.1 cm
I pd vrednosti koje leze u minimumu i u levoj grani Pasenove krive. Odgovarajuce aksijalne
raspodele emisije svetlosti snimljene u razliitim rezimima omogucile su posmatranje prostorne
strukture praznjenja integrisane u celom vidljivom spektru i u uskim intervalima talasnih duzina
izdvojenim pomocu optickih filtera.

Rad na proboju i praznjenjima u vodenoj pari, zapoéet u doktorskoj disertaciji dr Nikole Skora
(Skoro, 2012), prosiren je merenjima elektri¢nih i optickih osobina proboja i razli¢itih
karakteristi¢nih rezima jednosmernog praznjenja u vodenoj pari, na meduelektrodnim rastojanjima:
0.05, 0.1, 0.5 1.1 cm. Snimljeni su opticki emisioni spektri slabostrujnog praznjenja u vodenoj pari
na rastojanju d=21.1cm i na pd vrednostima koje leZze u levoj grani PaSenove krive
(pd =0.20 Torr cm) i u njenom minimumu (pd = 0.60 i 0.70 Torr cm). Najizrazenije linije u spektru
vodene pare pripadaju vodonikovom atomu, tacnije Balmerovoj vodonikovoj seriji (linije za Hq, Hp,
H, i Hs), OH radikalu i kiseonikovom atomu. Kori§¢enje opti¢kog filtera na 656.4 nm omogucilo je
poredenje aksijalnih raspodela emisije svetlosti iz praznjenja snimanih na razli¢itim pd vrednostima
koje su dobijene integracijom u celom vidljivom spektru i u uskom intervalu talasnih duzina oko
656.4 nm, Sto odgovara H, liniji. Snimljene aksijalne raspodele emisije (aksijalni emisioni profili)
su skalirane sa parametrom skaliranja pd (p — pritisak, d — udaljenost katode), $to je omogucilo
poredenje profila snimljenih na istom pd, a razli¢itim meduelektrodnim rastojanjima d. Ovako
skalirani aksijalni emisioni profili su pokazali da na istim pd vrednostima glavni procesi u
praznjenju ostaju nepromenjeni bez obzira na promenu rastojanja d. Strujno—naponske
karakteristike, koje su snimljene na 0.5, 1.1, 2.1 i 3.1cm i pd=0.60 Torrcm, su skalirane
parametrom j/p?. Pokazan je znac¢aj uzimanja realne efektivne povrsine praznjenja da bi se dobila
realna gustina struje praznjenja. Ovime je egzaktno potvrdena ispravnost teorijskih predvidanja o
konstantnoj gustini struje tokom normalnog tinjavog rezima. Drugim re¢ima, na skaliranim V-I
karakteristikama, ceo plato koji odgovara normalnom tinjavom reZzimu se sazima u jednu j/p? tacku.

Uradena je 1 prostorno—vremenska analiza razvoja abnormalnog reZima praznjenja u vodenoj pari,
istovremenim snimanjem elektri¢nih signala i1 emisije svetlosti iz praznjenja. Time je omoguceno
posmatranje Kinetike procesa koji dovode do formiranja katodnog pada, uz dobijanje informacije o
ulozi razlicitih vrsta Cestica (elektrona i teskih Cestica) u formiranju abnormalnog praznjenja.

Odredena su i vremena preleta jona u vodenoj pari koja su pokazala da je u intervalu srednjih
vrednosti redukovanog elektriénog polja dominantan H>" vodonikov jon. 1z vremena preleta i
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meduelektrodnog rastojanja odredene su brzine drifta jona za interval E/N od ~2 kT do 7 kTd.
Poredenje sa postoje¢im rezultatima iz literature za brzine drifta u vodenoj pari je pokazalo dobro
slaganje ¢ime su postojeci rezultati proSireni na vise vrednosti E/N.

Dodatno, pored rezultata za probojne napone u centimetarskim praznjenjima dali smo i rezultate
dobijene minijaturizacijom preznjenja u vodenoj pari. Cilj je bio izmeriti probojne napone u
uslovima kada u praznjenju dolazi do formiranja kondenzacije i kapljica vode (pritisci visi od tzv.
pritiska pare). Probojni naponi su mereni za dva uslova: 1) na meduelektrodnim rastojanjima 0.5 i
1 mm kada je komora drZana na sobnoj temperaturi (22°C) i 2) na meduelektrodnom rastojanju od
1 mm kada je komora dodatno hladena (8°C) kako bi pritisak potreban za fazni prelaz u gasu bio $to
nizi. U slucaju 1) izmereni probojni naponi (dobijeni iz relaksacionih oscilacija, praznjenje se
uklju¢ivalo u oscilatornom rezimu) se dobro slazu sa Pasenovim krivama izmerenim u
centimetarskim praznjenjima (d = 0.5 i 1.1 cm), dok u slucaju 2) pri merenju probojnih napona na
pritiscima iznad pritiska pare (8.1 Torr ili na pd =0.81 Torr cm) primeceno je da se praznjenje
ukljucuje u stacionarnom modu (stabilni rad praznjenja) sa probojnim naponima reda kilovolta
(struja je ~1 pA). Zanimljivo je da nakon par minuta stabilnog rada praznjenje upada u relaksacione
oscilacije nastavljajuci da radi na nizem naponu i nesto visoj struji. Pretpostavka je da je ovakvo
ponasanje posledica faznog prelaza u gasu, odnosno pojave kondenzacije ili kapljica te¢nosti.

U okvir ove disertacije su usla i ispitivanja anomalnih ponasanja praznjenja koja su primecena
tokom rada sa parama tecnosti, a koja se odnose na pojavu visestrukih kanala praznjenja u vodenoj
pari 1 na nagle promene rezima praznjenja u oblasti jakih struja, pra¢ene promenama u elektri¢nim 1
emisionim osobinama u praznejnima u metanolu i etanolu. Tokom snimanja strujno—naponske
karakteristike u praznjenju u vodenoj pari na pd =0.60 Torr cm i rastojanju elektroda od 0.5 cm
uoceno je postojanje dvostrukih kanala praznjenja u Taunzendovom i normalnom tinjavom rezimu.
Poredenjem aksijalnih raspodela emisije svetlosti iz glavnog i sekundarnog kanala praznjenja
pokazano je da, iako je intenzitet emisije sekundarnog kanala manji u odnosu na intenzitet emisije
glavnog kanala, po obliku se aksijalni profil sekundarnog kanala slaze sa glavnim tj. poklapaju se.
Ovo dokazuje da oba kanala rade u istom rezimu praznjenja. Takode su profili dobijeni na razli¢itim
strujama normalizovani istim faktorom, §to pokazuje da je relativni intenzitet emisije u dvostrukim
kanalima odrZan za razli¢ite rezime praZnjenja. Koegzistencija dvostrukih kanala u praznjenju se
povezuje sa malom duzinom difuzije na viSim pritiscima 1 velikim precnikom elektroda u odnosu na
njihovo medusobno rastojanje, pa konstrikcije (kanali praZznjenja) mogu raditi nezavisno jedne od
drugih. Drugi anomalni efekat je primecen u ponaSanju praznjenja u parama alkohola metanola 1
etanola na visokim strujama, na kojima je opaZeno postojanje prelaznog rezima (moda) praznjenja u
toku trajanja jednog primenjenog naponskog impulsa tokom stabilnog rada praznjenja. Ovaj prelazni
mod u radu praznjenja se javlja u normalnom tinjavom praznjenju, tac¢nije na prelazu iz normalnog u
abnormalno tinjavo praZznjenje, na pocetku pozitivnog nagiba strujno—naponske karakteristike.
Praznjenje se, bez propratnih nestabilnosti, oscilacija 1 bez znacajnijih promena u posmatranoj
spoljasnjoj prostornoj strukturi, prebacuje iz jednog u drugi stabilni mod rada prelazeci sa vise na
nizZu struju 1 sa nizeg na visi napon u toku jednog impulsa. Uradena je prostorno—vremenska analiza
razvoja abnormalnog reZzima praznjenja u kom dolazi do pojave prelaznog moda, tako S§to su
istovremeno snimani elektri¢ni signali 1 emisija svetlosti iz praznjenja. Ovime je omoguceno
pracenje i utvrdivanje procesa koji prethode, deSavaju se tokom i nakon prelaznog moda. Snimljeni
aksijalni emisioni profili u trenucima pre i nakon prelaza pokazuju da je pre prelaza emisija iz
praznjenja manjeg intenziteta u odnosu na istu nakon prelaza. Takode, granica katodnog pada,
odnosno polozaj negativnog svetljenja je nakon prelaza blizi katodi, udaljeniji od anode, nego §to je
bio pre prelaza. Spektralno razloZene emisione raspodele svetlosti iz praznjenja koje su dobijene
upotrebom optic¢kih filtera na 431 i 656 nm takode ispoljavaju gore opisane osobine. Pojava
prelaznog moda u radu praznjenja je verovatno posledica promene ravnoteze naelektrisanih i
ekscitovanih vrsta, proizvoda disocijacije i adsorbovanih vrsta nastalih u praznjenju.
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6. Zakljucak

Ovde predstavljeni izmereni podaci obezbeduju osnovu za opisivanje proboja u parama te¢nosti
(vodi i alkoholima) i omoguéavaju postavljanje elementarnih testova (eng. benchmark) pre prelaska
na modelovanje proboja iznad te¢nosti, gde bi te¢nost mogla da bude jedna od elektroda, i proboja u
mehuri¢ima ili direktno u te¢nostima. Treba naglasiti da su ovde prikazani rezultati za prinos
sekundarnih elektrona odredivani za metalne povrSine koje su saturisane parama ispitivanih te¢nosti.
Takode, merenja u naSem eksperimentu se preklapaju sa oblas¢u visokih vrednosti redukovanog
elektri¢nog polja E/N gde se javljaju ,,runaway* elektroni i joni. Ova oblast je veoma zanimljiva sa
stanovista mogucéeg proboja u samoj tecnosti pod dejstvom brzih nanosekundnih visokonaponskih
impulsa. Dodatno, ovde prikazani podaci za jonizacione koeficijente i raspodele emisije iz
praznjenja (ukupne i spektralno razlozene uz pomo¢ optickih filtera) mogu posluziti za normiranje
setova podataka za sudarne preseke (engl. cross sections) i za proracun transportnih koeficijenata
elektrona, jona (pozitivnih i negativnih) i brzih neutrala u parama alkohola i vode (Stojanovi¢ et al.,
2012; Stojanovic et al., 2015). U slu¢aju vodene pare je, u okviru Laboratorije za gasnu elektroniku,
uradeno takvo normiranje setova sudarnih preseka, a koris¢enjem raspodela za H, emisiju dobijeni
su sudarni preseci za brze vodonikove atome (Stojanovi¢ et al., 2016), za koje ranije nije bilo
rezultata. Specificnost naseg eksperimenta, u odnosu na tipi¢ne eksperimente sa rojevima dostupne
u drugim laboratorijama (npr. Pulsed Townsend experiment, Steady State Townsend experiment), je
u tome S$to omogucava normiranje i verifikaciju preseka u oblasti ve¢ih vrednosti redukovanog
elektri¢nog polja E/N (~ kTd), koje su najc¢es$ce zastupljene u praktiénim primenama. Znacaj ovde
izlozenih rezultata je podrzan time $to se smatra da na granici gasovite i te¢ne faze postoje dve
meduoblasti (engl. interface), pa su shodno tome, nasi kvantitativni podaci relevantni za deo oblasti
(interfejs) gasovite faze gde je koncentracija pare dominantna u odnosu na okolni gas. Na kraju
mozemo da zaklju¢imo da ¢e hidratacija elektrona i jona sa povrSine tecnosti znacajno uticati na
promenu kinetike proboja, a simim tim i na formiranje i razvoj praZznjenja.
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M2la, M21, M22 i M23. Rezultati njenih istrazivanja su prezentovani na velikom broju
medunarodnih konferencija. Bila je koautor veé¢eg broja predavanja po pozivu (18) i veéeg broja
radova stampanih u izvodu (19) i u celini (12).

Jelena Marjanovi¢ je predlog teme uspesno odbranila pred Kolegijumom doktorskih studija na
Fizickom fakultetu 27.06.2018. godine. Kolegijum se saglasio i odredio dr Draganu Mari¢ za
mentora. Na sednici Nastavno—nau¢nog veca Fizickog fakulteta odrzanoj 21.11.2018. godine
usvojen je Izvestaj Komisije za ocenu ispunjenosti uslova i opravdanost predlozene teme za izradu
doktorske disertacije pod nazivom Proboj i osobine neravnoteznih DC praznjenja na niskom

pritisku u parama tecnosti, pod mentorstvom dr Dragane Mari¢ nau¢nog savetnika u Institutu za
fiziku.
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H3jaBa 0 ayTopcTBY

Nwme n npezume aytopa Jenena MapjanoBuh

Bpoj unnekca 8001/2018

N3jaBibyjem

J1a je TOKTOpCKa ArcepTallyja moj HacJIOBOM

H[!O60.| H ocobune HCPABHOTCIKHUX DC MPAKILCHA Hd HUCKOM MPUTUCKY YV ITapaMad TCYHOCTH

¢ pE3yiTaT COIICTBCHOI' UCTPAKUBAYKOT paaa,

* Jla IucepTalvja y UeIMHU HU Yy JeJIOBUMA HUje OWia MpeasioskeHa 3a CTULIAke JIpyre TUILIOME
mpeMa CTYJIMjCKUM MPOrpaMuMa JPYTUX BUCOKOIIKOJICKUX YCTAaHOBA;

¢ 1a Cy pE3yJiITaTh KOPCKTHO HABCACHHU U

¢ JJa HUCaM Kpnmo/na ayTOpPCKa I1paBa U KOpI/ICTI/IO/J'Ia HHTCJICKTYaJIHYy CBOjI/IHy APYyrux Jinaa.

IHornuc ayropa

VY beorpany,




U3jaBa 0 HCTOBETHOCTH IITAMIIAHE U €JIEKTPOHCKE Bep3Hje JOKTOPCKOT
pana

Nwme u npe3ume aytopa Jemena Mapjanosuh

Bpoj unaekca 8001/2018

Crynujcku nporpaM _ Du3KKa jOHH30BAHOT Taca U Mmia3Me

Hacnos pana IIpo6oj u ocobune HepasHoTeXHNX DC npaxmerna Ha HUCKOM IIPUTHCKY YV IIapaMa TEYHOCTH

MenTop ___np JIparana Mapuh

W3jaBipyjem na je mraMiiana Bep3rja MOT JOKTOPCKOT pasia HCTOBETHA €IIEKTPOHCKO] BEP3UjU KOjy caM
npeaao/jia paay noxpamuBama y JJururajgHom peno3uropujymy Yuupepsurera y Beorpany.

Jlo3BospaBam j1a ce o0jaBe MOjU JIMYHU MO/IAIU BE3aHU 32 J00Hjake akaJeMCKOT Ha3uBa JOKTOpa HAyKa,
Kao IITO Cy MME U Mpe3uMe, TOIMHA U MecTO polerba U aTym of0paHe paja.

OBM 7NMYHU TONAIlE MOTY ce O0jaBUTH Ha MpEXHHM CTpaHWIaMa AWTHTAIHE OuOIuoTeKe, y
CJICKTPOHCKOM KaTajory u 'y nmyOnukanujama YHuBep3utera y beorpany.

IMoTnie ayropa

V Beorpany,




N3jaBa o0 kopumnhewy

Omnamhyjem YHuUBep3uTeTcKy Ombmmoreky ,,CBero3ap MapkoBuh™ nma y Jlururamnu
perno3uTopujyM YHuBep3UTeTa y beorpaay ynece Mojy JOKTOPCKY JUCEPTALM]y MO HACIOBOM:

IIpo6oj u ocobure HepasHoTekHNX DC npakmema Ha HUCKOM IIPUTHUCKY YV IapaMa TEYHOCTH

KOja je MOje ayTOPCKO JEO.

JlucepTarujy ca CBUM MPHIJIO3MMA IPeao/jia caM y eICKTPOHCKOM (opMaTy MOTOAHOM 33 TPajHO
apXHBHpAbE.

Mojy HOKTOPCKY IUCepTaldjy IMOXpameHy y JUTUTaTHOM pEeno3uTOpHjyMy YHHBEpP3UTETA Y
beorpagy u IOCTyNHY y OTBOPEHOM TMPHUCTYIy MOTY Ja KOPHUCTE CBH KOJH IOIITYjy ojapende
caapkane y onabpanom tumy auienne Kpearusne 3ajequuiie (Creative Commons) 3a Kojy cam ce
OJlTy4YHO/Ta.

1. AytopctBo (CC BY)
2. AyropctBo — Hekomeprujaiaro (CC BY-NC)
EAyTopCTBo — HekomepirjaHo — 6e3 npepaaa (CC BY-NC-ND)
4. AyTopcTBO — HeKOMepIHjaHo — nenuty noj uctum ycnosuma (CC BY-NC-SA)
5. AytopctBo — 6e3 npepana (CC BY-ND)
6. AytopcTBo — nenutr o uctuM ycnosuma (CC BY-SA)
(MonuMo 1a 3a0KpY>KUTE caMO JeHY OJ IIeCT MOHYh)eHUX JIUIIeHIIH.

Kparak onuc nurieHIm je cacTaBHU JIE0 OBE M3jaBe).

IMornuc ayropa

VY beorpany,




1. AyropcTBo. J[03BOJbaBaTE YMHOXABAKE, TUCTPUOYIIM]Y U jJaBHO CAONILITABALE Jelia, U Tpepaie,
aKo ce HaBelle MME ayTopa Ha HauuH ojpeheH ol cTpaHe ayTopa WM JaBaolla JIMLEHIE, YaK U Y
koMepuujanHe cBpxe. OBo je HajcII000JHIja O] CBUX JIMIICHIIH.

2. AyrtopctBO — HekoMepuujaiaHo. Jlo3BospaBaTe YMHOXKaBame, AUCTPUOYIUjy U jaBHO
caomIuTaBame JieNa, U Mpepaje, ako ce HaBele UMe ayTopa Ha HauuH ojJpeleH oJ cTpaHe ayTopa
WM AaBaola auneHne. OBa JTUIeHIIa He J03B0JbaBa KOMEPLUjaIHy yHoTpeOy Aena.

3. AyTOpPCTBO — HEKOMepPUHjaJIHO — 0e3 mpepaaa. J[03BoJbaBaTe yMHOXKaBAmkE, TUCTPUOYIH]Y U
JaBHO caomINTaBame Jena, 6e3 mpoMeHa, MpeoOIMKOBaka WM YyIOTpeOe Jelia y CBOM JIeNy, ako ce
HaBe/Ie MMe ayTopa Ha HauuH ojapeheH on cTpaHe ayTopa win naBaoua jureHne. OBa JUICHIA He
7I03BOJbaBa KOMEPIIMjAIHy yIoTpeOy nena. Y oJHOCY Ha CBE OCTaJie JIMIICHIIE, OBOM JIMIIEHIIOM Ce
orpannyaBa HajBehu oO6uM rnpasa kopunrhema jaena.

4. AyTOpCTBO — HEKOMEPLMjAJIHO — JeJUTH MO UCTUM ycaoBuMa. /l03BosbaBaTe yMHOXKABAHE,
IucTpuOyLMjy W jaBHO CaoNINTaBame JAeiia, M Mpepane, ako ce HaBele MME ayTopa Ha HauuH
oapeheH o cTpaHe ayTopa WM JlJaBaola JHIIEHIE U ako ce Mpepaja JUCTpUOyHpa Mol UCTOM HIIH
cIMYHOM JiuieHoM. OBa JIMIeHIIa He JJ03B0JbaBa KOMEpLUjalHy yHnoTpeOy Aeia u npepaja.

5. AyTopcTBo — 0e3 mpepaaa. /[o3BospaBaTe YMHOXKaBaWke, JUCTPUOYIIH]Y U JABHO CAOIIITABAE
nena, 6e3 MpoMeHa, MPEoOJIMKOBamka WK YIoTpeOe Jielia y CBOM JIelly, akO Ce HaBele UMe ayTopa
Ha HauumH ojpeheH ox cTpaHe ayTtopa WiIM JaBaoua juueHne. OBa JHUIEHNIA [J03BOJbaBa
KOMepIHjaliHy yrnoTpeOy Jena.

6. AyTOpCcTBO — AeJIUTH NMOJ MUCTHM ycjaoBuMa. J[o3BosbaBaTe yMHOXKaBame, AUCTPUOYLHU]Y U
JaBHO caomIlTaBame Jeja, U Ipepaje, ako ce HaBede MMe ayTopa Ha HA4MH ofpeheH of cTpaHe
ayTopa MJIM J1aBaolla JIMIEHIIE U aKo ce Ipepaja TUCTpUOyupa noJ KICTOM UM CIMYHOM JIMLIEHIIOM.
OBa nMIeHIAa J103BOJbAaBa KOMEpLMjalHy ymnoTpeOy nena v mpepajga. CiuyHa je copTBEpCKUM
JMIIEHI[aMa, OJHOCHO JIMLIEHI[aMa OTBOPEHOT KOJa.



