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Zusammenfassung

Die Uberwachung der Ofenatmosphare bei Warmebehandlungsprozessen ermdglicht es, direkte
Rickschlusse auf den Bauteilzustand im Ofen zu ziehen. Daher wird im Verbundvorhaben ,Konzent-
rationsabhangige Industrieofen-Regelung® eine Technologie entwickelt, bei der die Messung der
Ofenatmosphéare eine energieeffiziente Regelung von elektrisch beheizten Warmebehandlungspro-
zessen ermdglicht. Eine solche Technologie bietet ein erhebliches Energieeinsparpotential. Die Uber-
wachung der Ofenatmosphare kann dabei abhangig vom konkreten Materialsystem auf eine Uber-
schaubare Anzahl von Schliisselgasspezies beschrankt werden. Ein Beispiel bildet Methan, das bei
Temperaturen um 700 °C detektiert werden muss. Zur Messung der Methankonzentration wird ein
Gassensorprinzip umgesetzt, das die Selektivitat metalloxidbasierter Gassensoren erhdht, in dem
neben den elektrischen auch mechanische Eigenschaften der Sensorschicht mit Hilfe hochtempera-
turstabiler piezoelektrischer Resonatoren bestimmt werden. Als Sensorschicht wird z. B. Praseodym

dotiertes

Ceroxid

Pro 1Cep 90,5 verwendet, das auf einkristalline CazTaGa;Si,O+4 Resonatoren aufgebracht wird.
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1 Motivation

Die bei Warmebehandlungsprozessen zu er-
wartenden Temperaturen und Gasatmospha-
ren erfordern den Einsatz hochtemperatur-
stabiler Gassensoren, die oxidierenden und
reduzierenden Atmospharen widerstehen kon-
nen. Der Einsatz optischer Sensoren ist dabei
aufgrund einer erschwerten Systemintegration
und hoher Kosten fur den reguldren Betrieb
nicht vorgesehen. Resistive Metalloxidgassen-
soren waren prinzipiell fir den Anwendungs-
zweck geeignet. Sie weisen jedoch eine zu
geringe Gasselektivitat auf, um den Konzentra-
tionsverlauf prozessspezifischer Schliisselgas-
spezies Uberwachen zu koénnen. Aus diesem
Grund soll ein Sensorprinzip zum Einsatz
kommen, welches die Selektivitat metalloxid-
basierter Gassensoren erhdht, indem neben
den elektrischen auch mechanische Eigen-
schaften der Sensorschicht mit Hilfe von hoch-
temperaturstabilen piezoelektrischen Resona-
toren bestimmt werden.

Als piezoelektrisches Resonatormaterial finden
einkristalline Cas;TaGasSirOq4 (CTGS,
y-Schnitt) Substrate Anwendung. Diese wer-
den als Mikrowaage betrieben und zu Dicken-
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scherschwingungen angeregt. CTGS zeichnet
sich durch eine hohe Gite der Resonanz aus
[2] und ist in reduzierenden Atmospharen bis
zu einem Sauerstoffpartialdruck von 107"° bar
bis 1000 °C stabil.

2 Defektchemie von Pr,Ce_,O,_5

Die Defektchemie von Pr,Ce; 0,5 (PCO)
kann mit einem Model beschrieben werden,
wie es z. B. in [3] vorgestellt wird. Die Einlage-
rung bzw. der Ausbau von Sauerstoffionen aus
dem Gitter wird abhangig vom Sauerstoffparti-
aldruck durch die Oxidationspaare Pr¥‘/Pr**
und Ce*/Ce*" elektrisch kompensiert. Fur
Sauerstoffpartialdriicke oberhalb von ca. 10~
® bar kompensieren Pr-lonen den Ausbau der
Sauerstoffionen, in dem sie von Pr** zu Pr**
reduziert werden. GI. (1) beschreibt das De-
fektgleichgewicht in Kroger-Vink-Notation.

Pre+0% = 2 Pree+Vi+ 1/2 Oy (1)

Dabei stehen Pri,, Prg,, 05 und Vg fir Pr',
Pr3+, Sauerstoffionen und Sauerstoffleerstel-
len. Aus der vereinfachten Neutralitdtsbedin-

gung 2[Prc.] = [V{] ergibt sich der Zusammen-
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hang von Sauerstoffleerstellenkonzentration
und Sauerstoffpartialdruck (siehe Gl. (2)).

Vol ~ Py’ (2)

Sind alle Pr-lonen reduziert, wird die Sauer-
stoffleerstellenkonzentration unter Einhaltung
der Neutralitdtsbedingung fixiert. Erst bei sehr
niedrigen Sauerstoffpartialdricken von ca.
10 bar kénnen bei 700 °C durch die Reduk-
tion der Ce-lonen weitere Sauerstoffionen
ausgebaut werden. Details zum Defektmodell
sind z. B. in [3] erlautert. In dieser Arbeit wer—
den Sauerstoffpartialdriicke bis ca. 10~ ® bar
betrachtet. Sauerstoffdefizite & werden mit
Gl. (3) berechnet.

5= [V5]/[PreCe,.0s) (3)

3 CTGS basierter resonanter Sensor

Durch das Anlegen einer Wechselspannung an
einen CTGS-Einkristall im y-Schnitt kénnen
Dickenscherschwingungen angeregt werden.
Dazu sind schlissellochférmige Pla-
tin/Rhodium-Elektroden erforderlich, auf die
weitere Sensorschichten abgeschieden wer-
den. Die Schichtabfolgen und das Layout der
Schichten sind in Abb. 1 dargestellt.

Die Frequenz am Konduktanzmaximum, d.h.
die Serien-Resonanzfrequenz f(Gmax) = fres
wird aufgrund der Unabhangigkeit von Streu-
kapazitdten verfolgt [5]. Das Konduk-
tanzspektrum kann zudem in der Umgebung
der Resonanzfrequenz mit einer Lorentz-
Funktion beschrieben werden [6], was zur
Datenauswertung genutzt wird. Da die Reso-
nanzfrequenz ebenfalls temperaturabhangig ist
(of/0T=-135Hz K™ fir einen 3,7 MHz-
Resonator bei 700 °C) kdnnen bereits geringe
Temperaturschwankungen von 0,01 K das
Messsignal Uberlagern. Aus diesem Grund
wird eine interne Temperaturkompensation der
Resonanzfrequenz nach [5] angewendet. Die
Messung der Resonanzfrequenz verschiede-
ner Obertdne (z. B. Grundton und 3. Oberton)
ermd@glicht die Eliminierung der Temperaturab-
hangigkeit. Eine temperaturkompensierte Re-
sonanzfrequenz fic wird in Gl. (4) definiert [5].

fc(m, c;,...)
_ {1 (1
= fres (T, M, Ciy..)-ifRes(T, M, Cis..)
1 1 g3
= fres(M, Gp...)- °[3]f[Rls Gir--.) (4)

In GI. (4) sind T die Temperatur, m die abgela-
gerte Masse, c; dle Gaskonzentration der Spe-
zies i und c[ I ¢ die Temperaturkoeffizienten
des Grund- und des dritten Obertons. Die An-
wendung der Temperaturkompensation erfor-
dert es, dass die Massensensitivitdt S und die
Massenauflosung R ebenfalls angepasst wer-
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den, siehe GI. (5) und (6).
Sic = St"(1-3 ¢!/l (5)
Ric = Afgmor/Sic (6)

Fir die Massenauflésung Ric ergibt sich unter
Berucksichtigung von Frequenzschwankungen
von 5 Hz und den experimentellen Bedingun-
gen (3,7 MHz-Resonator, 700°C, 5mm
Schichtdurchmesser) eine Aufldsungsgrenze
von ca. 0,4 yg. Fur eine PCO-Schichtmasse
von ca. 300 ug lassen sich damit Anderungen
des Sauerstoffdefizits von & = 0,014 messen.

Mikrowaage-Modus

Im Mikrowaage-Modus befindet sich die Sen-
sorschicht auf einer groReren Elektrode, wo-
durch im Wesentlichen Anderungen der me-
chanischen Eigenschaften der Sensorschicht
detektiert werden, d. h. Dichte bzw. Masse. Die
Abscheidung einer Masse Am oder die Stéchi-
ometrieanderung einer aufgebrachten dinnen
Schicht fihren zu einer Resonanzfrequenzan-
derung Af [4]. Gl. (7) kann fur Massenanderun-
gen bis zu 2 % der aktiven Resonatormasse
angewendet werden, wenn keine anderen
Effekte die Resonanzfrequenz beeinflussen.

AF/f =-Am/m — Am = -AAf/S 7)

In Gl. (7) ist A die effektive Resonatorflache
und S (S=-Adf/om) die Massensensitivitat [5].

Leitfahigkeits-Modus

Im Leitfahigkeits-Modus Uberlappt die Sensor-
schicht die Elektrode, wodurch im Wesentli-
chen Anderungen der elektrischen Eigenschaf-
ten der Sensorschicht detektiert werden. Mas-
seablagerungen auf dem Resonator tragen nur
zu einem kleinen Teil zu den Resonanzfre-
quenzverschiebungen bei. Fiihren Anderungen
der umgebenden Gasatmosphare zu einer
Anderung der elektrischen Leitfahigkeit der
Sensorschicht, so verursacht dies eine Veran-
derung des effektiven Elektrodendurchmes-
sers. Aufgrund der naherungsweise gaul3for-
migen Verteilung der Massensensitivitat (be-
dingt durch das naherungsweise gaul¥férmige
Schwingungsprofil) verschiebt sich die Reso-
nanzfrequenz, da sich sowohl die effektive
Elektroden- und Schichtmasse als auch der
effektive piezoelektrische Koeffizient aulerhalb
der Elektrode andern.

4 Experimente

Einkristalline CTGS-Substrate werden von
Fomos-Materials (Russland) bezogen. Die
Platin/Rhodium-Elektroden und die PCO-
Schichten werden mittels gepulster Laserabla-
tion auf die CTGS-Substrate aufgebracht. Da-
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fur wird ein KrF-Excimer-Laser (248 nm,
COMPex 205, CoherentlInc., Santa Clara,
USA) verwendet. Das PCO-Target fir den
Ablationsprozess wird aus stochiometrisch
gemischtem PrgOq4- (99,9 %, MaTeck GmbH,
Deutschland) und Ce(IV)O,-Pulver (99,99 %,
Chempur GmbH, Deutschland) hergestellt, das
zu einer Tablette gepresst (55 MPa) und bei
1350 °C an Luft gesintert wird.

I_—_|
. hohes o .
niedriges

———
1 Piezoelektrisches Substrat

B Fcktrode
Sensorschicht

Abb. 1:  Schichtabfolge und Layout der Re-
sonatoren fiir den Mikrowaage-
Modus (oben) und den Leitfdhigkeits-
Modus (unten) in der Seitenansicht.

Schichtdicken werden mit einem mechani-
schen Profilometer XP-2 (Ambios Technology,
Inc., USA) bestimmt, indem Hoéhendifferenzen
an den Kanten der Schichten gemessen wer-
den. Die Schichtmassen werden aus der Mes-
sung der Resonanzfrequenzverschiebung
nach und vor der Schichtabscheidung und der
Anwendung von Gl. (7) berechnet.

FUr Experimente zur Bestimmung des Sauer-
stoffdefizits von PCO-Schichten wird der Sau-
erstoffpartialdruck mit Hilfe einer Sauerstoffio-
nen-Pumpe geregelt. Ein Sauerstoffsensor in
der unmittelbaren Nahe der Probe ermdglicht
die prazise Regelung des Sauerstoffpartialdru-
ckes mit einer Genauigkeit von
Alog(p,,/ bar) =0,02. Fir eine detaillierte
Beschreibung der Sauerstoffionen-Pumpe wird
z. B. auf [7] verwiesen. Als Puffergas wird eine
Mischung aus Methan-Argon (0,125 % CH, in
Ar) verwendet. Der Gasstrom wird Uber Mas-
senflussregler (MKS Instruments GmbH,
Deutschland) konstant auf 20 cm® min™" gere-
gelt. Die Messung des Sauerstoffdefizits in
PCO wird bei 700 °C in einem Bereich zwi-
schen 0,2 bar und 107 bar durchgefiihrt. Ein
Thermoelement Typ B, das ca. 2 mm unterhalb
des Resonators installiert ist, dient zur Mes-
sung der Temperatur. Der Resonator befindet
sich in einem Probenhalter aus Aluminiumoxid
und ist Uber Platindrahte mit einem Netzwerk-

13. Dresdner Sensor-Symposium 2017

DOI 10.5162/13dss2017/1.7

analysator E5100 A (Agilent, USA) verbunden,
der die Impedanzspektren in der Nahe der
Resonanzfrequenz aufnimmt. Fir die Ermitt-
lung der Resonanzfrequenz wird eine Drei-
punktkalibrierung (offener Kontakt, Kurz-
schluss und Widerstand von 47,3 Q) ange-
wendet. Die Resonanzfrequenz kann per Soft-
ware verfolgt werden. Jedes Resonanzspekt-
rum beinhaltet 400 Datenpunkte. Die Reso-
nanzfrequenzen des Grund- und des dritten
Obertons werden unmittelbar nacheinander
gemessen. Elektroden- und Sensorschicht-
durchmesser entsprechen dem Mikrowaage-
Modus und betragen 6 mm bzw. 5 mm. Abbil-
dung 2 zeigt ein Schema des Versuchsauf-

baus.
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G Pumpe §———| Casvereagng |
——————— |
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* N
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Abb. 2:  Messaufbau zur Untersuchung der
Sauerstoffpartialdruckabhéngigkeit
des Sauerstoffdefizits in dinnen
PCO-Schichten. Als Puffergas wird
eine Mischung aus Argon-Methan
verwendet.

Fir Experimente zur Bestimmung der durch
Anderung der Methankonzentration verursach-
ten Frequenzverschiebungen werden Resona-
toren fur den Betrieb im Leitfahigkeits-Modus
genutzt. Die PCO-Schicht und die untere Elekt-
rode haben einen Durchmesser von 8 mm, die
obere Elektrode von 5 mm (siehe Abb. 1). Die
Methankonzentration der Ausgangsgasmi-
schung (5 % Methan in Argon) wird durch ein
zweistufiges Gasmischsystem weiter mit Argon
verdinnt. Abbildung 3 zeigt das FlieRschema
des Gasmischsystems. Die Auswirkungen der
Konzentrationsanderungen werden bei 700 °C
fur Konzentrationen zwischen 125 ppm und
10000 ppm CH, untersucht.

5 Ergebnisse

Die Schichtmassen und -dicken sind in Tabel-
le 1 zusammengefasst. Fir den im Mikrowaa-
ge-Modus betriebenen Sensor betragen die
Schichtmassen der einzelnen Seiten 77 pg
bzw. 93 ug.

Massenanderungen der PCO-Schicht
Die nominelle Messtemperatur betragt 700 °C.
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Kleinere Schwankungen werden durch die
0. g. Temperaturkompensation ausgeglichen.
Die dabei genutzten Temperaturkoeffizienten
des 3,7 MHz-Resonators bei 700 °C betragen
ca. 136HzK' fir den Grundton und
376 Hz K™' firr den dritten Oberton. Aus dem
Verhaltnis der Temperaturkoeffizienten ergibt
sich, dass die temperaturkompensierte Mas-
sensensitivitdt nur noch ca. 9 % der Massen-
sensitivitat des Grundtons entspricht. Die Ver-
ringerung der Massensensitivitat wird in Kauf
genommen, da temperaturbedingte Schwan-
kungen entfallen.

Tab. 1: Schichtmassen und -dicken

Schicht- Schicht-
masse dicke
1] [nm]
Mikrowaage- 170 1083 + 10
Modus
Leitfahigkeits- 22 182 + 18
Modus

Die temperaturkompensierte Resonanzfre-
quenz an Luft wird als Referenzwert gewahilt,
woraus sich Frequenz- und Massenanderun-
gen von ca. —-80 Hz bzw. 11 yg ergeben. Das
negative Vorzeichen der Frequenzanderung
ergibt sich bei der Berechnung der temperatur-
kompensierten Resonanzfrequenz. Abbildung
4 zeigt die gemessenen Anderungen der tem-
peraturkompensierten Resonanzfrequenz und
die daraus mit Gl. (7) berechneten Massenan-
derungen. Bis zu einem Sauerstoffpartialdruck
von ca. 10™ bar andert sich die Masse der
PCO-Schicht um ca. 9 yg. Fur geringere Sau-
erstoffpartialdriicke sind die Anderungen klei-
ner, was dem Defektmodell und Literaturdaten
[3] entspricht. Daraus berechnete Sauerstoff-
defizite liegen jedoch um ca. den Faktor 7 Gber
den erwarteten Literaturwerten. Eine mdgliche
Erklarung fir diese Abweichung wird in Ab-
schnitt 6 gegeben. Im Sinne der Sensorik er-
gibt sich daraus keine Einschrankung.

Frequenzanderungen im
Leitfahigkeits-Modus

In Abbildung 5 ist die Verschiebung der tempe-
raturkompensierten Resonanzfrequenz gegen
die Methankonzentration aufgetragen. Als
Referenz wird auch hier die temperaturkom-
pensierte Resonanzfrequenz an Luft gewahlt.
Das Einleiten von Methan in den Ofen fuhrt zu
einem Sprung in der temperaturkompensierten
Resonanzfrequenz von ca. -60Hz fiur
125 ppm Methan. Bis 1500 ppm andert sich
die temperaturkompensierte = Resonanzfre-
quenz in erster Naherung linear. FUr hohere
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Konzentrationen bis 10000 ppm schwankt die
temperaturkompensierte  Resonanzfrequenz
um ca. —165 Hz. Die Messpunkte bei 250 ppm
und 3000 ppm werden als Ausreiller betrach-
tet.

50 cm3®min™

|-D-IZO cm3min!
i‘ﬂ

0 3

6 cm®min™’!

e

6 cm®min’’

Abb. 3:  Zweistufiges Gasmischsystem zur
Einstellung von Gaskonzentrationen
der Schliiisselgasspezies. Ein Uber-
druckventil nach der ersten Verdiin-
nung stellt sicher, dass zuldssige
Druckdifferenzen nicht Uberschritten
werden kbénnen.

6 Diskussion

Die Abweichungen der Sauerstoffdefizite von
den Literaturwerten kdnnte durch zuséatzliche
Einflisse auf die Resonanzfrequenz verur-
sacht werden. In PCO-Schichten treten bei der
Einlagerung bzw. dem Ausbau von Sauerstoff
durch die chemische Expansion [8] verursach-
te Spannungen auf, die aufgrund der Unter-
schiede der Schichtdicke zwischen der Ober-
und Unterseite der Probe (Massenunterschied:
16 ug) zu einer Biegung des Resonators fiih-
ren kdnnten. Eine Biegung hatte zuséatzlichen
Einfluss auf die Resonanzfrequenz.
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Abb. 4: Gemessene Resonanzfrequenzdnde-
rungen der temperaturkompensierten
Resonanzfrequenz und mit der Sau-
erbrey-Gleichung berechnete Mas-
senénderungen in Abhéngigkeit des
Sauerstoffpartialdruckes bei 700 °C.
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Abb. 5: Temperaturkompensierte Resonanz-
frequenz eines Resonators im Leitfa-
higkeits-Modus in Abhéngigkeit der
Methankonzentration. Der Fehler fiir
die temperaturkompensierte Reso-
nanzfrequenz entspricht der statisti-
schen Schwankung der Messwerte
(1. Konfidenzintervall). Fiir einige Da-
tenpunkte sind die statistischen
Schwankungen geringer als die Gro-
Be der Symbole. Die Unsicherheiten
der Konzentrationen resultieren aus
den Geréteunsicherheiten der Mas-
senflussregler fir die zweistufige
Verdiinnung der Ausgangsgaskon-
zentration.

Die Ausreiler der temperaturkompensierten
Resonanzfrequenz flr den Resonator im Leit-
fahigkeits-Modus werden sehr wahrscheinlich
von einer auftretenden Nebenmode im dritten
Oberton verursacht, die sich als Schulter im
Konduktanzspektrum manifestiert. Eine nach-
tragliche Korrektur der temperaturkompensier-
ten Resonanzfrequenz ist mit den gemessenen
Daten nicht mdglich, da die Lage der Neben-
mode nicht eindeutig identifiziert werden kann.

7 Schlussfolgerungen

Im Mikrowaage-Modus ist eine Korrelation
zwischen der Anderung der temperaturkom-
pensierten Resonanzfrequenz und dem Sau-
erstoffpartialdruck erkennbar. Die Verbrennung
von Methan senkt den Sauerstoffpartialdruck
der Ofenatmosphare, wodurch die PCO-
Schicht Sauerstoff freisetzt und seine Schicht-
masse verringert. Diinne PCO-Schichten kdnn-
ten somit prinzipiell als Sensorschichten zur
Detektion von Methan in der Ofenatmosphare
eingesetzt werden. Eine Reduzierung der
Massenunterschiede zwischen der Ober- und
Unterseite des Sensors sollte den Einfluss der
chemischen Expansion von PCO auf das
Messsignals minimieren. Die Korrelation zwi-
schen Sauerstoffpartialdruck und Sauerstoffde-
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fizit bekraftigt zudem die mogliche Anwendung
von PCO als Sensorschicht flr den Leitfahig-
keits-Modus, da sich mit dem Sauerstoffdefizit
auch die elektrische Leitfahigkeit &ndert.

Die gemessenen temperaturkompensierten
Resonanzfrequenzanderungen des Resona-
tors im Leitfahigkeits-Modus zeigen, dass mit
der verwendeten Sensorschicht- und Resona-
torgeometrie  Anderung der temperaturkom-
pensierten Resonanzfrequenz die Methankon-
zentrationen zwischen 125 ppm und 1500 ppm
widerspiegeln. Der Messbereich kann einer-
seits durch Variation des Elektroden- und Sen-
sorschichtdurchmessers in Grenzen angepasst
werden. Zum anderen koénnte die Detektion
geringerer Methankonzentrationen mit einer
Erhdhung der Sensorschichtdicke erreicht
werden [9].

Die Steigerung der Selektivitat wird durch die
Kombination beider Messmodi erreicht, da die
Massenanderungen neben der Einlagerung
bzw. dem Ausbau von Sauerstoff auch von
den Oberflachenabsorptionsprozessen der
jeweiligen Gasspezies abhangen [10]. Die
Anderung der elektrischen Eigenschaften der
Sensorschicht Uber den Leitfahigkeits-Modus
zu messen, hat dabei den wesentlichen Vorteil,
dass die Datenerfassung auf eine hier bereits
genutzte Technik, d.h. die Resonanzfre-
quenzmessung, beschrankt werden kann [10].

8 Zusammenfassung und Ausblick

Ein Sensorkonzept, das die Selektivitat metall-
oxid-basierter Gassensoren durch die Mes-
sung der mechanischen und elektrischen Ei-
genschaften der Sensorschicht verbessert,
wird zur Detektion von Methan bei 700 °C ein-
gesetzt. Dazu werden die Sensorschichten auf
hochtemperaturstabile, piezoelektrische Reso-
natoren abgeschieden. Die Unterscheidung
der elektrischen und mechanischen Sensor-
schichteigenschaften wird durch das Layout
der Elektroden und Sensorschichten ermog-
licht. Einkristalline CazTaGasSiy044-
Resonatoren (y Schnitt) dienen als resonante
Mikrowaage. Es wird die Tauglichkeit von
Pro 1Cep 902-(PCO-)Sensorschichten zur De-
tektion von Methan bei 700 °C untersucht.
Anderungen der mechanischen Eigenschaften
von PCO werden gemessen, indem die PCO-
Schicht auf eine groéRere Elektrode aufge-
bracht wird (Mikrowaage-Modus, siehe Abb. 1
oben). Anderungen des Sauerstoffpartialdru-
ckes korrelieren dann mit Anderungen der
temperaturkompensierten Resonanzfrequenz
bzw. mit Massenanderungen der PCO-Schicht.
Uberlappt die PCO-Schicht die Elektrode (Leit-
fahigkeits-Modus, siehe Abb. 1 unten) kénnen
Anderungen der elektrischen Eigenschaften
gemessen werden. Die Kombination beider
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Messmodi ermdglicht es, aus der Messung der
temperaturkompensierten Resonanzfrequenz
Informationen Uber die Methankonzentration
der Ofenatmosphare zu gewinnen.

Fir kunftige Arbeiten sollen Resonatoren im
Mikrowaage-Modus mit mdglichst identischen
Schichten auf der Ober- und Unterseite prapa-
riert werden. Es sollen zudem Kennlinienfelder
fur weitere Schllsselgasspezies und andere
Sensorschichten und Temperaturen vermes-
sen werden. Zur Ausdehnung des Messbe-
reichs von Resonatoren im Leitfahigkeits-
Modus sollen anderen Elektroden- und Sen-
sorschichtdurchmesser und dickere Sensor-
schichten erprobt werden. Aufierdem sollen
weitere Sensorschichtmaterialien zur Detektion
weiterer Schllsselgasspezies und deren
Querempfindlichkeiten untersucht werden.
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