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Einleitung

In kraftstoffreichen Bereichen im Zylinder eines Die-
selmotors, wo die Verbrennung durch die Diffusion
von Sauerstoff limitiert ist entstehen RuRpartikel im
Groflenbereich weniger Nanometer [1, 2]. Als tech-
nische Gegenmalname wurde der Dieselpartikelfil-
ter (DPF) eingeflhrt um die Partikelemission um 80-
100% zu reduzieren [3]. Mittels Druckdifferenzmes-
sung wird der Beladungszustand des DPF gemes-
sen und so die regelmalige Filterregeneration si-
chergestellt. Zur Diagnose der Funktion des Filters
wird ein RuBpartikelsensor hinter dem DPF mon-
tiert, dessen Aufgabe es ist, im Falle einer Fehlfunk-
tion kleine RuBmengen im Abgasstrom zu detektie-
ren [4]. Als fihrende Technologie dominiert derzeit
das resistive Messprinzip basierend auf der elektro-
phoretischen Ablagerung von geladenen Rufparti-
keln [5] an einer Interdigitalelektrode (IDE) unter
Ausbildung leitfahiger RuBbriicken [4, 6 bis 9]. In
diesem Beitrag wird gezeigt, wie eine kleine Ande-
rung der Betriebsstrategie des Sensors die Rufan-
lagerung beeinflusst und die Sensitivitdt um bis zu
35% steigert. Die Bedeutung eines homogenen
elektrischen Feldes unmittelbar Uber der Elektrode
wird experimentell und in Simulation erfasst und
flie3t in die Modellbildung zu Erklarung dieses Ef-
fektes ein.

Technologie des Partikelsensors

Fur die gezeigten Experimente wurden Parti-
kelsensoren der Firma Bosch der zweiten Genera-
tion verwendet [9] (Abb. 1).

Abb. 1: Schnittbild einer Bosch PM2.2 Sonde
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Die Sonde besteht aus einem Gehdause mit
Schraubverbindung zur Fixierung am Abgasstrang.
Ein speziell konstruiertes Schutzrohr sorgt fur die la-
minare Uberstrémung des ruRssensitiven Sensorel-
ementes (SE), das im Zentrum der Sonde positio-
niert ist. Fur die Experimente wurden zwei Senso-
relementvarianten verwendet, die als Explosions-
zeichnungen in Abb. 2 dargestellt sind.

le/ Vy

Abb. 2: Explosionszeichnung der verwendeten Sensor-
elementvarianten 1 und 2. Die Varianten unterscheiden
sich in der IDE-Substratschicht: Bei Variante 1 wird die
IDE auf eine eisenhaltige Al,O3 Schicht (schwarz) ge-
druckt.

Das Sensorelement wird in keramischer Mehrlagen-
technologie mittels Siebdruck hergestellt. Aufgrund
der Anforderungen an thermomechanische Stabili-
tat wird das Element auf Basis von Folien aus mit
Yttrium stabilisiertem Zirkoniumdioxid (YSZ) aufge-
baut. Das Element ist ausgestattet mit einem inte-
grierten Heizer, der zusammen mit einem Tempera-
turmessmaander einen Regelkreis zur Thermalisie-
rung bildet. Die rusensitive IDE wird mit einem Fin-
gerabstand von 40um gedruckt. Zum Schutz des
YSZ vor Reduktion durch zu hohe elektrische Span-
nungen werden die funktionalen, beschalteten
Strukturen durch Al2Os isoliert. Entscheidend fur die
gezeigten Experimente ist die eisenhaltige Elektro-
dentragerschicht. Es sei hier im speziellen darauf
hingewiesen, dass diese bei Variante 2 nicht vor-
handen ist (vgl. Abb. 2).

Der Sensor wird zyklisch betrieben, wobei sich eine
Sensorregenerationsphase mit einer Messphase
abwechselt. Zum Start eines Messzyklus wird der
Sensor zur vollstdandigen Pyrolyse des angelager-
ten Rul3es fur ca. 45 Sekunden bei
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Abb. 3: Von links nach rechts. Abkiihlphase der Sensorregeneration und Ubergang in die Messphase. Messphase mit
Stromanstieg durch RuRanlagerung. Regenerationsphase und Start des nachsten Messzyklus.
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Abb. 4: Schematische Darstellung der beiden untersuchten Betriebsstrategien. a) Standardbetrieb. b) Betrieb mit span-
nungsinduzierter Vorkonditionierung bei hohen Temperaturen

ca. 780°C betrieben. Im Anschluss kuhlt der Sensor
auf Abgastemperatur (100-400°C) ab und die Mess-
spannung von 45V wird zwischen den Elektroden
der IDE angelegt. In dieser Phase werden elektrisch
geladene Rufpartikel vom elektrischen Feld elekt-
rophoretisch angezogen und lagern sich je nach La-
dung an den Elektroden an. Aufgrund ihrer elektri-
schen Leitfahigkeit entstehen dort, wo Partikel an-
gelagert werden lokale elektrische Feldiberhéhun-
gen, wodurch die Anlagerung weiterer Partikel an
diesen wahrscheinlicher wird. So entstehen Uber-
strukturen aus RuBpartikeln, die sich entlang der
elektrischen Feldlinien ausrichten und RuBpfade
bzw. RulRbricken zwischen den Elektroden ausbil-
den. Der Strom, der Uber diese Rulibricken flief3t
ist das Sensorsignal das mit der emittierten Rul3-
masse korreliert werden kann. Ein kompletter
Messzyklus ist in

Abb. 3 gezeigt. Fur weiterfuhrende Information sei
an dieser Stelle auf friiher Publikationen zu diesem
Thema verwiesen [4, 6 bis 9].
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Methoden und Experimentelles

Neben der oben beschriebenen herkdmmlichen Be-
triebsstrategie wird hier der Effekt einer alternativen
Betriebsstrategie untersucht. Dabei wird die Mess-
spannung anstatt nur in der Messphase auch be-
reits wahrend der Sensorregeneration geschalten.
Diese Beschaltung wird im Folgenden als ,span-
nungsinduzierte Vorkonditionierung® bei hohen
Temperaturen bezeichnet. Die beiden Betriebsstra-
tegien sind im Vergleich schematisch in Abb. 4 ge-
zeigt.

Zur Untersuchung des Einflusses der in Abb. 4 ge-
zeigten Strategien auf die Sensorempfindlichkeit
werden Messungen am Motorenprifstand durchge-
fuhrt. Als RuBquellen dienen ein BMW B47D2000
und ein Daimler OM646. Die Abgasanlage wurde
um einen drosselbaren Bypass, der den DPF um-
geht erweitert um die Situation eines defekten DPFs
nachzustellen. Daran schlief3t sich die Messstrecke
an, die mit bis zu 40 Sonden bestuckt werden kann.
Zur Empfindlichkeitsmessung werden die Motoren
in stationaren Betriebspunkten betrieben um eine
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konstante RuRkonzentration cruzim Abgas zu reali-
sieren. Die tatsachliche RuRkonzentration wird
durch Sekundarmesstechnik erfasst und geht wie
folgt in die Berechnung der Empfindlichkeit S ein:

1 m?3

CRug * tAusl g*s

Dabei ist tausi die Ausldsezeit, die dem Zeitraum vom
Start der Messphase bis zum Erreichen einer defi-
nierten Stromschwelle (hier ipe = 12pA) entspricht.
Zusatzlich zur Empfindlichkeit der Sensoren wird
das Anlagerungsverhalten von Ruf} analysiert. Hier-
fir werden Sensoren bis zur Ausldseschwelle /ipe =
12uA betrieben und zu diesem Zeitpunkt span-
nungslos geschalten um den Zustand der Rul3bri-
cken zu konservieren. Das beruf3te Sensorelement
wird anschlieBend im Rasterelektronenmikroskop
(REM) analysiert. Aus den Rufbrickenbilder wird
der Verzweigungsgrad der Ruf3briicken mittels Bild-
analyse in Matlab® extrahiert.

Ergebnisse

In ersten Experimenten werden lediglich Sensoren
der Variante 1 (vgl. Abb. 2) vermessen. Direkt ver-
glichen werden die Empfindlichkeiten von Senso-
ren, die mit den beiden in Abb. 4 gezeigten Betriebs-
strategien betrieben wurden. Die Empfindlichkeiten
wurden bei drei verschiedenen Motorbetriebspunk-
ten (BP) gemessen. Die Betriebspunkte sind in Tab.
1 definiert.

Tab. 1: Definition der Motorbetriebspunkte

Betriebspunkt | Drehzahl/ rpm Last/ Nm
BP 1 2200 110
BP 2 3000 63
BP 3 3200 136

Das Ergebnis der Motormessung in Abb. 5 zeigt,
dass die Empfindlichkeit S bei allen drei betrachte-
ten Motorbetriebspunkten durch die spannungsin-
duzierte Vorkonditionierung um bis zu 30% gestei-
gert werden konnte.
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Abb. 5: Empfindlichkeit bei drei Motorbetriebspunkten.
Vergleich von jeweils 5 Sonden je Betriebsstrategie.
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An reprasentativen Sensorelementen aus dieser
Studie wurden RuBbrickenanalysen am REM
durchgefihrt (vgl. Abb. 7a) und c)). Die elektronen-
mikroskopischen Bilder zeigen bereits deutliche
strukturelle Unterschiede der Ruf3briicken. Die Sen-
soren, welche mit spannungs-induzierter Vorkondi-
tionierung betrieben wurden, zeigen gerichtete
RuBbricken, die auf direktem Weg zwischen den
Elektroden wachsen. Nach Standardbetrieb dage-
gen werden stark verzweigte Ru3pfade beobachtet.
Basierend auf Dijkstra’s Algorithmus [10] werden
geschlossene Rul3pfade erkannt und hinsichtlich ih-
rer Tortuositat T analysiert. Die Auswertung mittels
Matlab ist in Abb. 7b) und d) visualisiert und in Tab.
2 mit Werten hinterlegt.

Tab. 2: Ergebnisse der Matlab-Rufipfadanalyse

Betriebsstrategie Tortuositat T
1,396
Standard 1479
— 1,233
Vorkonditioniert 1197

In weiteren Experimenten wurden die Sensor-ele-
mentvarianten 1 und 2 verglichen. Dabei wurden
beide Varianten mit beiden Betriebsstrategien be-
schaltet und bei konstantem Motorbetriebspunkt
(2000rpm / 6Nm) am Prifstand vermessen. Das Er-
gebnis der Vergleichsmessung (vgl. Abb. 6) zeigt,
dass die in Sensorelementvariante 1 zusatzlich im
Aufbau integrierte Schicht aus eisendotiertem Alu-
miniumoxid die Empfindlichkeitssteigerung durch
spannungsinduzierte Vorkonditionierung erheblich
verstarkt. Der Ursprung erhohter Empfindlichkeit ist
die Reduktion des Verzweigungsgrades bzw. der
Tortuositat der RuRbricken durch die Verwendung
der Betriebsstrategie mit spannungsinduzierter Vor-
konditionierung.

1.8 T T T T

- mit spannungsinduzierter Vorkonditionierung

—_
o))

=
™~
T

s
o
T

==}

Variante 2

Normierte Empfindlichkeit
(3% ]

o
]
T

o
)

1
Variante 1
Sensorelementvarianten

Abb. 6: Vergleichsmessung zwischen

Sensorelementvariante 1 und 2 jeweils mit und ohne
spannungsinduzierter Vorkonditionierung betrieben.
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Abb. 7: a) RuBbriickenbild nach Standardbetrieb: S = 0,66 m3g's™. b) Matlab RuRpfaderkennung des REM Bildes a): T
= 1,48. ¢) RuBbriickenbild nach spannungs-induzierter Vorkonditionierung: S = 0,95 m3g-'s™. d) Matlab RuRpfaderken-
nung des REM Bildes c): T= 1,19.
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Abb. 8: REM-EDX Analysen an einem mehrfach betriebenen Sensor. a) Untersuchter Bereich der Interdigitalelektrode
im Elektronenbild. b) Natrium Signal (hell) des EDX Spektrums im untersuchten Bereich

Dieser Effekt kann Uber die Betrachtung des elektri-
schen Feldes Uber der IDE unter Berticksichtigung
von beweglichen Ladungstragern in der Substrat-
schicht erklart werden. Die Homogenitat des elektri-
schen Feldes in der Messphase hangt von der Be-
schaltung des Sensors wahrend der Sensorregene-
ration ab. Die elektrische Flussdichte im Material ist
grofl3 genug um kleine Alkaliionen wie Natrium, die
als Verunreinigung in das Zwischengitter der Sub-
stratschichten gelangen durch das Gitter zu ver-
schieben. Natriummigration konnte durch energie-
dispersive Rontgenspektroskopie (EDX) Analysen
an mehrfach betriebenen Sensorelementen gezeigt
werden. Abb. 8 zeigt, wie sich Natrium im Bereich
der Elektrode mit niedrigerem Potential (0V) anrei-
chert.
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Durch die Migration von ionisiertem Natrium entste-
hen im Bereich der OV-Elektrode natriumreiche Re-
gionen und entsprechend natriumarme Regionen in
der Umgebung der 45V-Elektrode. Auf das elektri-
sche Feld wirken diese Regionen wie Ladungszen-
tren und fUhren so zur Verzerrung des elektrischen
Feldes. Dieser Zusammenhang kann durch Simula-
tion des elektrischen Feldes im 2-D Fall unter Be-
rucksichtigung der Ladungstragerdiffusion gezeigt
werden. Zur Berechnung des elektrischen Feldes in
Abhangigkeit der Ladungstragerbewegung im Sub-
stratmaterial wurde das Simulationstool COMSOL
Multiphysics verwendet. Bei der Simulation wird
eine Verunreinigung durch Natriumionen von
1000ppm angenommen. Zum Ladungsausgleich
wird als Trager der negativen Ladung Sauerstoffio-
nen angenommen. Die Mobilitat der ionischen La-
dungstrager wird Uber die Nernst-Einstein
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Abb. 9: Visualisierung der Simulationsergebnisse. Die Potentialverteilung ist in Graustufen dargestellt. Die schwarzen Linien sind die
Feldlinien des elektrischen Feldes. a) Simulation ohne Berlcksichtigung von Ladungstragern. b) Simulation unter Berticksichtigung
der Mobilitdt von Natrium und Sauerstoff.

Beziehung aus dem Diffusionskoeffizienten in Alu-
miniumoxid und dem angelegten elektrischen Feld
berechnet. Die Diffusionskonstanten der beiden
Spezies wurden der Literatur entnommen [11 bis
14]. Die ionische Bewegung wird tiber den Formel-
zusammenhang der Nernst-Plank-Gleichung mo-
delliert, die den lonentransport in Abhangigkeit ei-
nes elektrischen Potentials und Konzentrationsgra-
dienten beschreibt. Neben der Betrachtung der lo-
nenbewegung im Substratmaterial wird stets auch
der Verlauf der elektrischen Feldlinien im Luftraum
unmittelbar Uber der Elektrode betrachtet, da dies
der Bereich ist, in dem Rul3partikel elektrophore-
tisch angezogen und gerichtet angelagert werden.

Diskussion

Die Experimente zeigen einen Zusammenhang
zwischen den festkorperphysikalischen Vorgangen
im Substratmaterial unter der Interdigitalelektrode
und dem RufRanlagerungsmechanismus. Die span-
nungsinduzierte Vorkonditionierung bei hohen
Temperaturen in Kombination mit einer eisenhalti-
gen Aluminiumoxid-Substratschicht fihrt zur Aus-
bildung von gerichteten RuBbricken, die auf ein
ideales elektrisches Feld ruckschliel3en lassen.

Im Folgenden werden die beiden Betriebsstrate-
gien modellhaft verglichen.

1. Standardbetrieb: Regeneration ohne span-
nungsindusinduzierte Vorkonditionierung
Bei der Standardbeschaltung des Sensors (Abb. 4
a)) wird der Bereich um die spannungslos betrie-
bene Interdigitalelektrode zur Pyrolyse des angela-
gerten RulRes auf hohe Temperaturen geheizt. Das
Substratmaterial ist unter Vernachlassigung des
Heizerpotentials wahrend dieser Phase potential-
frei. Bei hohen Temperaturen wird die Substrat-
schicht leitfahig, da weitere elektronische (Elektro-
nen und Defektelektronen) und ionische (Sauer-
stoffionen) Ladungstrager aktiviert werden. Die
Mobilitdt der Ladungstrager im Material ist nach

14. Dresdner Sensor-Symposium 2019

dem Arrhenius Zusammenhang bei hohen Tempe-
raturen erhoht und fuhrt zur homogenen Verteilung
aller Ladungstrager. Mit fallender Temperatur
nimmt die Mobilitat entsprechend ab, sodass sich
diese unter dem Einfluss des elektrischen Feldes,
das in der thermischen Abklingphase zugeschalten
wird nur noch geringfligig verschieben. In Folge der
Ladungstrennung entsteht ein elektrisches Gegen-
feld und die lonen bleiben dann als geladene Teil-
chen im Elektrodenzwischenraum zurick, wodurch
das elektrische Feld an dem sich die Rulbriicken
ausrichten gestort wird. Die Tortuositat bzw. der
Verzweigungsgrad der Rufbricken ist folglich
hoch und die Empfindlichkeit niedrig.

2. Regeneration mit spannungsinduzierter
Vorkonditionierung

Bei hohen Temperaturen und anliegender Mess-
spannung (vgl. Abb. 4 b)) werden alle aktivierten
Ladungstrager im elektrischen Feld entsprechend
ihrer Ladung bewegt. Durch die elektrische Kom-
pensation des Gegenfeldes, das sich durch die
Verschiebung der Alkaliionen ausbildet, kdnnen
diese weiter verschoben werden. Ladungszentren,
die sich infolge der Verschiebung dennoch ausbil-
den, werden durch entgegengesetzte Ladungstra-
ger neutralisiert, sodass der Sensor mit einem un-
gestorten elektrischen Feld in die Messphase
wechselt. Die Tortuositat der angelagerten Rul3-
pfade ist entsprechend dem homogenen elektri-
schen Feld niedrig und die Empfindlichkeit hoch.

Der Vergleich der beiden Sensorelementvarianten
bestatigt dieses Modell: Durch das Fehlen der ei-
senhaltigen Aluminiumoxidschicht bei Sensorele-
mentvariante 2 werden weniger Ladungstrager im
Material aktiviert, sodass die elektrische Kompen-
sation der migrierenden Alkaliionen, sowie die
Neutralisierung des elektrischen Gegenfeldes nur
in sehr geringem Mal3e stattfindet.
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Durch Berulcksichtigung des Einflusses der La-
dungstragerbewegung auf das elektrische Feld
Uber der Interdigitalelektrode koénnen die Unter-
schiede im Verzweigungsgrad der Rufstrukturen
erklart werden. Das Verstandnis dieses Zusam-
menhanges ermoglicht es die RuRanlagerung und
damit die Sensorempfindlichkeit durch geschickte
Beschaltung zu optimieren um eine verbesserte
Sensorfunktion ohne Designanderung zu realisie-
ren.

Zusammenfassung

Die elektrophoretische Anlagerung von RuBparti-
keln an einer beschalteten Interdigitalelektrode
fUhrt zur Ausbildung von Ruf3strukturen, die sich
entlang der elektrischen Feldlinien orientieren. Ex-
perimentell und durch Simulation konnte gezeigt
werden, dass die Homogenitat des elektrischen
Feldes, die sich in Form der RuRbriicken abbildet,
von Diffusionsprozessen in der Elektrodentrager-
schicht abhangig ist. Durch die hohen Feldstarken
werden lonen im Gitter des eisendotierten Alumini-
umoxid-Substrates verschoben und bilden La-
dungszentren die das elektrische Feld ablenken.
Aus den experimentell und simulativ erfassten In-
formationen wird folgendes Modell abgeleitet: Die
spannungsinduzierte Vorkonditionierung wahrend
der Sensorregeneration versetzt das Substratma-
terial in einen elektrisch kompensierten Zustand,
sodass in der Messphase ein ideales elektrisches
Feld vorliegt. Grund dafur ist die Aktivierung zu-
satzlicher Ladungstrager in eisenhaltigen Alumini-
umoxid bei hohen Temperaturen und deren poten-
tialinduzierter Ausrichtung im elektrischen Feld.
Weiterhin konnte experimentell gezeigt werden,
dass sich in Folge dieser Kompensation geradli-
nige RuBstrukturen mit niedrigem Verzweigungs-
grad formieren. Die Sensorempfindlichkeit wird
durch diesen effizienteren Anlagerungsprozess um
bis zu 35% gesteigert.
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