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Bastian Schmitt, Christian Kiefer, Karsten Kihn und Andreas Schiitze

Universitat des Saarlandes, Lehrstuhl fur Messtechnik (LMT), Saarbriicken, Campus A5.1

Zusammenfassung

Die Analyse von Flissigkeitsgemischen beziglich ihrer Zusammensetzung (ber einen grof3en
Konzentrationsbereich stellt noch immer eine Herausforderung dar. Das Spektrum reicht von der Erfassung
von Methanol in Wasser fiir Direktmethanolbrennstoffzellen tber die Olqualititsmessung bis hin zur
Erfassung von Verunreinigungen in Lebensmitteln. Hierfir wird ein Sensorprinzip untersucht, das
unterschiedliche thermische Eigenschaften wie die resultierende Warmeleitfahigkeit und -kapazitat in der
Mischung erfasst. Vor diesem Hintergrund wurde ein Analysesystem, bestehend aus Messkammer,
Spritzenpumpen zur Fluiddosierung als auch entsprechenden Sensoren konzipiert und realisiert. In ersten
Versuchen bestatigte sich die Anwendbarkeit des Systems.

1 Konzept

In ersten Messungen werden zwei Flissigkeiten mit unterschiedlichen thermischen Eigenschaften vor der in
Bild 1 gezeigten Messkammer aus PVDF gemischt und anschliefend in die Kammer geleitet, in der das
Mischungsverhaltnis durch Messung der thermischen Eigenschaften bestimmt wird. Dies geschieht durch
einen Temperaturpuls, eingepragt durch einen zentral auf der Sensorplatine angeordneten Heizer, dessen
Ausbreitung im Medium Uber vier um den Heizer angeordnete Widerstandsstrukturen gemessen wird. Neben
der statischen Messung der Temperaturverteilung soll auch das Zeitverhalten des Temperaturpulses
ausgewertet werden, um dadurch Informationen sowohl Uber die Warmeleitfahigkeit als auch
Warmekapazitat der Mischung zu gewinnen. Derzeit werden zwei Aufbauvarianten verfolgt, einerseits eine
Uber SMD-Widerstande realisierte Sensorplatine (Makromodell), andererseits ein mittels Fotolithografie
strukturierter Sensorchip (Mikromodell). Beide Varianten sind in Bild 3 schematisch dargestellt.
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Bild 1 Messkammer mit Sensorplatine. Das Volumen kann variabel durch einen in der Mitte befindlichen StoRel
angepasst werden. Zur elektrischen Kontaktierung werden Kontaktstifte genutzt, die durch die Messkammer hindurch
zur Sensorplatine gefiihrt sind

2 Messaufbau

Der gesamte Messaufbau ist in Bild 2 dargestellt. Zur Erzeugung der zu messenden Flissigkeitsgemische
sind Spritzenpumpen vorhanden, mit denen sich Verhaltnisse von bis zu 1:500.000 erzeugen lassen. Die
Gemische werden in die dargestellte Mischkammer geleitet und bedecken den in Bild 3 dargestellten Sensor.



Durch den Heizer in der Mitte der Sensoren wird ein wahrend der Heizphase konstanter Strom geleitet und
somit ein Temperaturpuls eingepréagt. Mittels Vierleitermessung kann durch den Spannungsabfall am Heizer
dessen Widerstand und damit dessen Temperatur exakt bestimmt werden. Zusatzlich wird mittels der vier
Temperatursensoren die Temperaturverteilung gemessen. Die Signalauswertung erfolgt in LabVIEW, wabei
die Messdaten mit einem Datenerfassungsmodul (N1 USB-6008, Fa. National Instruments) erfasst werden.
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Bild 2 Messaufbau mit Signalerfassung bestehend aus Spritzenpumpen zur Erzeugung eines definierten Gemischs,
Messkammer, PC mit LabVIEW zur Ansteuerung und Messdatenauswertung sowie DAQ und Signalverarbeitungs-
elektronik zur Signalerfassung

2.1 Aufbau der Sensoren

Die mikrostrukturierten Sensoren aus Bild 3 links bestehen aus auf Borosilikatglas gesputtertem Titan. Die
Schichtdicke der resistiven Schicht betragt etwa 0,5 um. Die Abmessungen der temperaturempfindlichen
Widerstandselemente wurden so ausgelegt, dass zur Verringerung der Eigenerwdarmung und somit zur
Vermeidung einer Verfalschung des Ergebnisses Grundwiderstdnde von etwa 2 kQ erreicht wurden. Der
Widerstand des kreisférmigen Heizers in der Mitte der Chips kann wéhrend des Heizens mittels
Vierleitermessung exakt bestimmt werden, um dadurch die genaue Temperatur bzw. Leistung regeln zu
kdnnen. Zum Testen eines low-cost-Ansatzes wurde zusétzlich eine mittels SMD-Widerstdnden realisierte
Sensorplatine wie in Bild 3 rechts zu sehen erstellt. Es wurden verschiedene Sensorgeometrien mit
variierenden Abmessungen der Heizer und Abstdnden zu den temperaturempfindlichen Widerstanden

realisiert, um den Einfluss dieser GroRen testen zu konnen.
4 mm

P
L |

4 mm

=)

23 mm
23 mm

23 mm 23 mm

Bild 3 Links: Draufsicht des mikrostrukturierten Sensoraufbaus mit Detailansicht des Heizers sowie der vier
temperatur-empfindlichen Widerstandselemente

Rechts: Draufsicht eines SMD-Chipaufbaus. In der Mitte dargestellt ist ein Ring aus SMD-Schichtwiderstdanden zum
Einprdgen eines Temperaturpulses mit einem zentralen SMD-Temperaturwiderstand. Aufen dargestellt sind
Temperaturwiderstdnde zur lokalen Messung der Temperaturverteilung




So betragt der Heizerdurchmesser zwischen 0,5 und 1 mm, die Abstdnde zwischen Heizer und Sensor
betragen zwischen 0,5 und 2 mm. Wie die ersten Ergebnisse zeigen, siehe Abschnitt 4, hat dieser Abstand
einen groRBen Einfluss auf die Selektivitat der Messung. Zusatzlich wurden auch Chips realisiert, auf denen
die einzelnen Temperatursensoren unterschiedliche Abstdnde zum Heizer aufweisen, um — bei Annahme
einer symmetrischen Temperaturverteilung — zusétzliche Informationen gewinnen zu kénnen. Auf der
Sensorplatine mit SMD-Bauteilen wird die Temperatur durch den inneren Ring von Widerstanden eingeprégt.
Der Widerstand im Zentrum des Chips dient der Temperaturmessung der vier Heizerwiderstande. Die
Anordnung der Kontaktpads auf den Sensoren entspricht der der Durchkontaktierungen der Messkammer.

2.2 Bestimmung des Temperaturkoeffizienten von Titan

Um die Temperatur mit den mikrostrukturierten Sensoren exakt messen zu kdnnen musste in einem ersten
Schritt der Temperaturkoeffizient des elektrischen Widerstands der Titan-Dinnschicht bestimmt werden.
Hierfur wurden die mikrostrukturierten Chips in einem Klimaschrank in 10 °C-Schritten von 20 °C bis 80 °C
erwarmt und dabei der elektrische Widerstand der je vier einzelnen Widerstandsstrukturen sowie des Heizers
erfasst, einen Auszug der dabei ermittelten Werte flir sechs Sensorstrukturen auf unterschiedlichen Chips
zeigt Bild 4. Der sich daraus ergebende lineare Temperaturkoeffizient oo bei einer Referenztemperatur
To= 0 °C ergibt sich somit gemaR R(T) = R(To) - (1+0,(T-Ty)) durch Linearisierung der Kennlinien, siehe
Bild 4 rechts. Somit kann die Temperatur bis auf weniger als +2°C genau gemessen werden.
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Bild 4 Abhéangigkeit des elektrischen Widerstands der Titanstrukturen von der Temperatur und resultierender linearer
Temperaturkoeffizient ag

3 Simulationsergebnisse

Zur Abschatzung der erzielbaren Messwerte wurde das Problem in COMSOL Multiphysics (Fa. Comsol AB)
simuliert. Hierbei zeigte sich entgegen den Erwartungen, dass bei einer Zunahme der Warmeleitfahigkeit des
Flussigkeitsgemischs die an den vier Sensoren gemessene Temperatur abnimmt. Dies resultiert daraus, dass
das verwendete Borosilikatglas mit 1,2 W/m/K eine etwa doppelt so grole Warmeleitfahigkeit wie das zu
messende Gemisch aufweist. Somit findet die Warmeleitung hauptsachlich im Substrat statt. Steigt nun die
Warmeleitfahigkeit des Gemischs, so wird mehr Energie durch das Medium abgefiihrt und die Temperaturen
der Sensoren steigen weniger an. Des Weiteren zeigte sich ein starker Einfluss von Konvektion innerhalb der
Mischkammer bei Kammerhohen tiber 1 mm. Diese bewirkt, dass das erwarmte Gemisch iber dem Heizer
aufsteigt und von den Seiten der Kammer die nicht erwarmte Flissigkeit nachstromt. Somit werden die
Widersténde zundchst von der kalten Fliissigkeit Gberstromt, was sich negativ auf die Messung auswirkt. Die
Simulation zeigt damit, dass die Sensoranordnung idealerweise auf einem Membransubstrat realisiert werden
sollte, um die stérende Wéarmeleitung durch das Substrat zu minimieren, alternativ konnte evtl. auch
Kunststoff genutzt werden. Zudem sollten kleine Kammerhéhen verwendet werden um die Konvektion zu
unterbinden.



4 Messergebnisse

Zur Ansteuerung des Heizers wurde fiir erste Versuche ein rechteckiger Signalverlauf mit einer Amplitude
von 2 mA Dbei einem Offset von ebenfalls 2 mA gewahlt. Die Frequenz betrug 0,25 Hz bei einem Tast-
verhéltnis von 25 %. Je nach Heizergrundwiderstand ergibt sich somit eine eingepragte Heizleistung von
etwa 32 mW, was trotz des thermischen Messprinzips einen sehr geringen Wert darstellt. Eine einzelne
Messperiode ist in Bild 5 links dargestellt. Bei der Zugabe von Methanol zu Wasser zeigt sich eine Zunahme
der gemessenen Temperatur. Dieser Trend deckt sich mit den Simulationsergebnissen, da bei Zunahme des
Methanolanteils die Wéarmeleitfahigkeit des Gemisches sinkt. In Bild 5 rechts ist der Einfluss des Abstandes
der Sensoren zum Heizer zu erkennen. Dabei wurde die Spannungsdifferenz vor und am Ende der Heizphase
bestimmt und fir unterschiedliche Mischungsverhdltnisse in Abhangigkeit des Abstands vom Heizer zum
Sensor aufgetragen. Es ist zu erkennen, dass die Selektivitat bei kleineren Abstadnden steigt. Weitere
Versuche sollen auch das Zeitverhalten betrachten, um neben der Warmeleitfahigkeit auch die
Waérmekapazitat als MessgroRe auszunutzen, um damit eine hohere Selektivitidt zu erzielen. Jeweils zu
Beginn und Ende des Heizvorgangs sind starke Uberschwinger erkennbar, die mit steigendem Methanol-
anteil abnehmen und im Zuge der weiterfiihrenden Arbeit ebenfalls zur Auswertung herangezogen werden
sollen. Die Ursache dieser Uberschwinger wird durch weitere Messungen untersucht.
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Bild 5 Links: Darstellung einer Messperiode bei unterschiedlichen Mischungsverhéltnissen von Methanol und Wasser
bei einem Sensorabstand von 0,5 mm. Rechts: Vergleich des Sensorsignals bei unterschiedlichen Abstanden der
Sensoren zum Heizer

5 Ausblick

Die Ergebnisse der ersten Messungen beziiglich der Geometrie der Sensorstrukturen werden genutzt um neue
Sensoren mit groerer Empfindlichkeit und Selektivitat herzustellen. Die Ergebnisse der Simulation und der
ersten Messungen bestdtigen den Ansatz und zeigen insbesondere das Optimierungspotential durch
Miniaturisierung der Sensoren auf. Nach der Bestimmung der Ursache der Uberschwinger jeweils zu Beginn
und Ende der Heizphase wird Uberprift, ob die Auswertung dieser mit in den Algorithmus zur Bestimmung
des Mischungsverhéltnisses aufgenommen werden kann.

Das gewahlte Spritzenpumpensystem ermdglicht zudem die Realisierung von Mischungsverhaltnissen bis zu
1:500.000. Um auch sehr kleine Beimengungen bzw. Verunreinigungen erfassen zu kénnen, soll das mikro-
thermische Sensorsystem erganzt werden durch Messung der dielektrischen Eigenschaften. Hierbei sollen
neuartige nanostrukturierte Sensoren zum Einsatz kommen, die ein Fractional Order Verhalten zeigen [1].
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