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Kurzfassung

Bei der elektrochemischen Kupferabscheidung wird durch ein inhomogenes Magnetfeld
eine Konvektion innerhalb der Konzentrationsgrenzschicht induziert, die die Struktur der
Abscheidung auf der Elektrodenoberfliche beriihrungslos manipuliert. Der Einfluss der
am Prozess beteiligten Lorentz- und Magnetfeldgradientenkraft wird jedoch kontrovers
diskutiert und bedarf einer experimentellen Bestitigung durch eine Strémungsmessung.
Die messtechnische Herausforderung dabei ist, neben einer geringen Orts- (<10 pm) und
Geschwindigkeitsunsicherheit (<1 %), einen grofien Arbeitsabstand von mehreren 10 mm
zu ermoglichen. Der Laser-Doppler-Profilsensor (LDV-PS) bietet prinzipiell diese Eigen-
schaft. Im Unterschied zu einem konventionellen Laser-Doppler-Velozimeter verwendet
dieser Sensor nicht ein sondern zwei Interferenzstreifensysteme mit charakteristischen
Streifenabstandsverldufen entlang der optischen Achse. Neben der Geschwindigkeit eines
Partikels kann so auch dessen axiale Position z im Messvolumen bestimmt werden. Damit
bietet der LDV-PS eine einkomponentige Geschwindigkeitsprofilmessung mit sehr hoher
Tiefenauflosung trotz eines langen Arbeitsabstands. Basierend auf diesem Prinzip ist das
Ziel dieser Arbeit, die Entwicklung und Anwendung einer Messtechnik, mit der mehrkom-
ponentig und mehrdimensional die kleinskaligen Stréomungsphénomene in unmittelbarer
Elektrodennihe zuverldssig gemessen werden konnen.

Zunéchst wird mit einer Messunsicherheitsbetrachtung gezeigt, dass die zufélligen Mess-
abweichungen durch die Brown’sche Molekularbewegung sowie durch Aberrationen der
Laserstrahlen die Messunsicherheit des LDV-PS limitieren. Darauf aufbauend wird ein an
die Anforderungen in der Elektrochemie angepasster und aberrationsminimierter LDV-PS
realisiert, der eine zweikomponentige Geschwindigkeitsprofilmessung bei einem Arbeits-
abstand von > 60 mm bietet. Erstmalig wird am Beispiel einer Mikrokanalstromung eine
Standardabweichung der axialen Position z von < 1pm bei einer gleichzeitigen relativen
Geschwindigkeitsunsicherheit im Bereich von 0,1 % experimentell demonstriert.

Bei der elektrochemischen Kupferabscheidung unter Magnetfeldeinfluss erméglicht dieser
Sensor, zum ersten Mal die Elektrolytkonvektion innerhalb der ersten 500 pm zur Katho-
de mit einer Ortsauflésung von 50 x 50 x 15 um? detailliert zu analysieren. Geschwindig-
keitsprofilmessungen bis auf 10 pm zur Kathodenoberfliche weisen dabei auf eine kom-
plexe Wechselwirkung zwischen den am Prozess beteiligten Kréiften hin. Die These, dass
in inhomogenen Magnetfeldern die Magnetfeldgradientenkraft die strukturierte Kupfer-
abscheidung mafigeblich beeinflusst, kann experimentell eindeutig bestétigt werden.

Erstmals wird auch eine in-situ Eigenkalibrierung des LDV-PS prisentiert. Diese basiert
auf einer Dreistrahlinterferenz und wird an einer Mikrokanalstromung experimentell er-
probt. Die Ergebnisse zeigen, dass eine Kalibrierunsicherheit von < 0,7 % erreicht werden
kann, aus der selbst in schwer zugénglichen Messregionen eine vernachlissighare maximale
systematische Messabweichung der axialen Position z von nur 200 nm folgt.

Zudem wird ein neuartiger Sensor vorgestellt, der mit einem weiteren Interferenzstreifen-
system und einer kombinierten Phasen-Frequenzauswertung der Burstsignale eine flachen-
hafte Stromungsmessung ermdglicht. Unter Beibehaltung der Eigenschaften des LDV-PS,
wird mit einer minimalen Standardabweichung der lateralen y-Position von 200 nm eine
um zwei Gréfienordnungen héhere laterale Ortsauflosung mit diesem Sensor erreicht. Seine
Funktionstiichtigkeit wird an einer Mikrokanalstromung demonstriert, wobei im Vergleich
zu Simulationsergebnissen eine sehr gute Ubereinstimmung festgestellt werden kann. Bei
nur einem einzigen optischen Zugang bietet dieser Sensor die Perspektive, die kleinska-
ligen Transportprozesse in der Elektrochemie auch ohne Anderung der experimentellen
Randbedingungen 6rtlich hochaufgelést, zweidimensional zu messen.






Abstract

In order to produce structured copper layers on the electrode surface, inhomogeneous
magnetic fields are applied during the electrodeposition process to induce electrolyte con-
vection near the electrode via the magnetohydrodynamic effect. Either the Lorentz or the
magnetic field gradient force dominates. Their contribution, however, is discussed contro-
versially and needs to be investigated by measuring the electrolyte convection inside the
concentration boundary layer. This challenging measurement task requires high spatial
resolution (< 10pm), low velocity uncertainty (< 1%) and a long working distance of
several 10mm. The laser Doppler velocity profile sensor (LDV-PS) features all of these
properties. This sensor is an extended laser Doppler velocimeter. Instead of using one
interference fringe system with nearly constant fringe spacing, the LDV-PS utilizes two
fringe systems with characteristic fringe spacing functions along the optical axis. In this
way, the LDV-PS determines not only the velocity, but also the axial position z of par-
ticles inside its measurement volume and, therefore, offers high spatial resolution despite
a long working distance. Based on this sensor principle, the present work aims to deve-
lop a multi-component, multi-dimensional measurement technique that is able to reliably
quantify the small scale flow phenomena near electrodes.

First, detailed analysis of the measurement uncertainty reveals that random errors due to
Brownian motion and optical aberrations of the laser beams limit the minimum achievable
measurement uncertainty. Based on these findings, a sensor setup with minimum aber-
rations has been developed to adapt the LDV-PS to the challenging measurement task
inside an electrochemical cell. The realized sensor offers two-component velocity profile
measurements with a working distance of > 60 mm. Its high axial spatial resolution of
< 1pum with simultaneous low velocity uncertainty of 0.1% is evidenced under real flow
conditions by a microchannel flow measurement.

Second, to provide information about the influence of acting forces during magneto-
electrolysis of copper, the electrolyte convection within 500 pm of the front of the electro-
de was measured by using the optimized two-component LDV-PS. A spatial resolution
of 50 x 50 x 15 pm? allows for a detailed analysis of the electrolyte convection inside the
concentration boundary layer. Thereby, velocity profile measurements down to 10 pm in
front of the cathode reveal a complex interaction of the forces involved in the electroche-
mical process. In case of inhomogeneous magnetic fields, the predicted influence of the
magnetic field gradient force on the structuring effect observed, is clearly confirmed.

Third, a self-calibration technique for an LDV-PS is presented. Based on three interfering
beams, this technique allows for reliable flow measurements at relatively inaccessable geo-
metries due to an in-situ calibration at the same time. A microchannel flow measurement
shows that a low in-situ self-calibration uncertainty of less than 0.7 % entails a maximum
systematic error of the axial position z of about 200 nm.

Finally, a novel sensor is presented that enables two-dimensional flow measurements with
only one optical access. By using an additional interference fringe system and a combined
phase-frequency evaluation of the burst signals, a minimum standard deviation of the
lateral y-position of approximately 200 nm is achieved. Therefore, the novel sensor offers
up to two orders of magnitude higher spatial resolution in the lateral direction, while
maintaining all other properties of the LDV-PS. Its ability to image flow phenomena at
the micro scale without using a camera is demonstrated at a microchannel flow. With its
unique feature of high spatial resolution in two dimensions despite a long working distance
and the requirement of only one optical access, the sensor promises deeper insights into the
near-electrode convection without the need of changing the experimental constraints.
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w Kreisfrequenz



Akronyme

Abk. Bedeutung

AE Arbeitselektrode

AOM akusto-optischer Modulator

APD Avalanche Photodiode (Lawinenphotodiode)

CCD Charge Coupled Device

CRLB Cramér-Rao Lower Bound (Cramér-Rao-Schranke)
DOC Depth of Correlation (Korrelationstiefe)

FET Fast Fourier Transform

GE Gegenelektrode

GUM Guide of the Expression of Uncertainty in Measurement
HP Halbperiode

1S Interferenzstreifensystem

KKF Kreuzkorrelationsfunktion, Kreuzkorrelation

LDV Laser Doppler Velocimetry

LDV-PS  Laser Doppler Velocity Profile Sensor (Laser-Doppler-Profilsensor)
LDV-FS  Laser Doppler Velocity Field Sensor (Laser-Doppler-Feldsensor)
MHD Magnetohydrodynamik

NA numerische Apertur

PIV Particle Image Velocimetry

SNR signal-to-noise-ratio (Signal-Rausch-Verhaltnis)

nPIV micro Particle Image Velocimetry

QDT Quadratur-Demodulations-Technik
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