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Zusammenfassung:

Auf hochtemperaturstabilen piezoelektrischen Materialien basierende resonante Wandler kénnen als
Gas-, Masse-, Druck- oder Temperatursensoren verwendet werden. Der Einsatz von Einkristallen wie
Langasit (La;GasSiO44) erlaubt Anwendungstemperaturen weit oberhalb der von Quarz-Sensoren. In
Kombination mit gassensitiven Metalloxidschichten sind solche Wandler als Gassensoren unter ext-
remen Bedingungen verwendbar. Das Schwingungsverhalten dieser Resonatoren wird durch die gas-
bedingten Anderungen der elektrischen und mechanischen Eigenschaften der Sensorschichten beein-
flusst. Mit einem Laser-Doppler-Interferometer werden daher die Auslenkungen von Langasit-
Biegebalken ortsaufgeldst ermittelt und die Schwingungsmoden identifiziert. Der Einfluss von Tempe-
ratur und Umgebungsdruck auf die Dampfung von Sensorelementen wird mit Messungen der Auslen-
kung und der Impedanz von Stimmgabeln bis zu einer Temperatur von 425 °C untersucht. Weiterhin
werden der Einfluss der Geometrien von Resonator, Sensorschicht und Elektroden auf das Schwin-
gungsverhalten von Langasit-Scherschwingern durch die Bestimmung der rdumlichen Verteilung der

Schwingungsamplitude bei Temperaturen bis 580 °C ermittelt.

Schlagworte: Langasit, Laser-Doppler-Vibrometer, hohe Temperatur

Einleitung

Um zuklnftigen Anspriichen an Sensoren zur
Prozesskontrolle von Energiewandlungspro-
zessen unter extremen Bedingungen gerecht
zu werden, sind Materialien mit hoher chemi-
scher und thermischer Stabilitat erforderlich. In
diesem Zusammenhang bieten piezoelektrische
Gassensoren mehrere Vorteile gegenuber an-
deren Sensorkonzepten. Wahrend zum Beispiel
optische Verfahren im Hochtemperaturbereich
optische Fenster erfordern, lassen sich reso-
nante Sensoren unmittelbar in der heiflen Zone
installieren. Als Material fir die Anwendung als
resonanter Sensor im Hochtemperaturbereich
hat sich Langasit (LGS, La;GasSiO4,) etabliert,
da er die gewilinschte Stabilitat aufweist. Bis zu
seinem Schmelzpunkt bei 1473 °C weist Langa-
sit keine Phasenumwandlung auf und zeichnet
sich durch geringe D&mpfung bis zu etwa
1000 °C aus [1],[2]. Im Gegensatz zum Quarz,
der nur bis zu Temperaturen von etwa 450 °C
anwendbar ist [3], lasst sich Langasit bis zu
1400 °C piezoelektrisch anregen [4]. In Kombi-
nation mit gassensitiven Schichten, wie zum
Beispiel Ceroxid oder Titanoxid, sind selektive
Gassensoren fur den Hochtemperaturbereich
realisierbar. In einem weiteren Schritt kénnen
LGS-basierte Sensoren miniaturisiert und in
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Form von Sensor-Arrays genutzt werden. Um
derartige Sensorkonzepte zu entwickeln, ist ein
detailliertes Verstdndnis der physikalischen
Eigenschaften der Sensorelemente notwendig.
Dies beinhaltet die Untersuchung der mechani-
schen und elektrischen Eigenschaften sowie
die Abhangigkeit der Amplitude der mechani-
schen Auslenkung vom Resonator-Design und
von den Geometrien der aufgebrachten Sen-
sorschichten.

Zu diesem Zweck wird ein System, basierend
auf einem Laser-Doppler-Vibrometer (LDV),
entwickelt, das es erlaubt, Auslenkungen im
Nanometerbereich ortsaufgeldst bei hohen
Temperaturen zu messen [5]. Mit Hilfe des
Messaufbaus wird insbesondere die Tempera-
tur- und Druckabhéangigkeit des Schwingungs-
verhaltens verschiedener resonanter Langasit-
Sensoren untersucht.

Grundlagen
Biegebalken

Fur einen Balken der Dicke d und der Lange L
ergeben sich die Resonanzfrequenzen fur die
Biegemoden eines unbelasteten Biegeschwin-
gers im Vakuum zu [6]
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Hier ist n die Nummer der Mode. Die Nachgie-
bigkeit s; und die Dichte p sind materialspezifi-
sche GréRen. Fur die GroRe a, gilt [7]:

oy =1,88, oy, =4,69,05 =7,89,...,, =7(n-0,5).

Die Resonanzfrequenz des jeweiligen Obertons
ist in Bezug auf den Grundton somit um

Fn= n/f1:(an/a1)2 (2)

erhoht. Fir die Torsion eines Balkens ergibt
sich eine Frequenz der Grundmode von [8]

1 3C,
L2\ 4p(b3d +bd®) 3)

fr =

Die Konstante C; ist materialspezifisch und
beinhaltet die zur jeweiligen Schwingung geho-
renden Eintrédge des Steifigkeitstensors c;.

Déampfung

Die Dampfung eines Resonators wird durch
verschiedene Parameter wie die Viskositat des
umgebenden Mediums, Verspannungen auf-
grund der Halterung oder unangepasste Geo-
metrien von Resonator und Elektroden beein-
flusst. Insbesondere bei hohen Temperaturen
missen auch die Materialeigenschaften des
Resonators betrachtet werden. Die im Kristall
auftretenden mechanischen und elektrischen
Verluste verursachen eine Dampfung der
Schwingung im Material. Als Maf fur die Damp-
fung kann der reziproke Gite- oder Q-Faktor
herangezogen werden, der mit Hilfe der Mes-
sung der Impedanz bzw. Admittanz bestimmt
werden kann. Der Realteil der Admittanz Y*
kann in guter Naherung durch eine Lorentz-
Funktion als Funktion der Frequenz beschrie-
ben werden. Die Gute ergibt sich zu [2]

Q:Ly'max_ylo. (4)

Af Y ax

Dabei ist Af die Halbwertsbreite des Lorentz-
Peaks, Y'n.x das Maximum der Admittanz und
Y’y die Verschiebung der Lorentz-Funktion in
Bezug auf die Admittanz.

Die Dampfung eines Resonators wirkt sich
ebenfalls auf seine mechanische Auslenkung
aus. Im Allgemeinen wird die Auslenkung eines
Resonators als proportional zum Q-Faktor an-
genommen [9]. Dieser Zusammenhang wurde
auch fur Stimmgabeln aus dem Modell des
harmonischen Oszillators berechnet [7] und
experimentell verifiziert [10]. Diese Beziehung
gilt allerdings nur fir den Fall geringer Damp-
fung.
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Scherschwingungen

Ein nicht vollflachig mit Elektroden beschichte-
ter planarer Resonator wird durch das elektri-
sche Feld angeregt, das in diesem Fall Uber-
wiegend in dem Bereich zwischen den Elektro-
den lokalisiert ist. Die Kopplung zwischen dem
angeregten Teil des Resonators und seinem
Randbereich ist gestért, so dass sich die
Schwingung nicht ungehindert in den Randbe-
reich ausbreiten kann (Energy Trapping). Dies
fuhrt zu einer inhomogenen rdumlichen Vertei-
lung der Schwingungsamplitude Uber den un-
mittelbar angeregten Resonatorbereich hinaus.
Die Verteilung der Amplitude und somit auch
der Masseempfindlichkeit S(r) folgt anndhernd
einer GauR-Verteilung mit dem Maximum S;,.x
in der Mitte der Elektroden [9]

S(r)=Spae ™" . (5)
Die Breite w der Gaul3-Verteilung
In(S,. /Smax)
W=—""—
e (6)

ist abhéngig vom Radius der Elektroden r,
bzw. des elektrisch angeregten Bereichs. Durch
die endliche Masse bzw. Dicke der Elektroden
ist die Resonanzfrequenz im Elektrodenbereich
kleiner als im unbeschichteten Bereich, was
deren Kopplung weiter einschrénkt. Daher kann
die Lokalisierung der Schwingungsenergie
durch eine gréRere Dicke der Elektroden [11]
verstérkt werden. Die Breite der Gaul3-
Verteilung wird demnach malfigeblich durch die
Geometrien der Elektroden bestimmt. Im Fall
einer aufgebrachten Sensorschicht, sind zu-
satzlich die Abmessungen der Schicht relevant.
Somit I&sst sich bei resonanten Sensoren die
Empfindlichkeit durch das Layout von Resona-
tor, Elektroden und Sensorschicht einstellen.
Durch Anpassung des Layouts lassen sich so
z. B. Dampfungseffekte durch den Resonator-
rand verringern.

Experimenteller Aufbau und Messungen

Mit einem LDV wird die mechanische Auslen-
kung von Stimmgabeln, Biegebalken und
Scherschwingern bestimmt. Die ortsaufgel6ste
Messung der rdumlichen Verteilung der
Schwingungsamplitude ermdéglicht dabei die
Identifizierung verschiedener Schwingungsmo-
den, wie es hier an Beispiel von Biegebalken
gezeigt wird. Unter Nutzung von LGS-
Scherschwingern wird der Einfluss der Resona-
tor-, Schicht- und Elektrodengeometrien unter-
sucht. Dabei wird der effektive Elektroden-
durchmesser mit Hilfe einer aufgebrachten Me-
talloxidschicht eingestellt, deren Leitfahigkeit
vom Sauerstoff-Partialdruck abhangt.
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Die verwendeten LGS-Stimmgabeln sind kom-
merziell erhéltliche Gabeln mit Gold-Elektroden
(AXTAL, Lobbach, Deutschland). Sie weisen
eine Resonanzfrequenz von 22 kHz auf. Die
Léange und Breite der Stimmgabelzinke betra-
gen 3,1 bzw. 0,4 mm.

Die untersuchten Biegebalken wurden aus
LGS-Einkristallen mit einem mechanischen
Verfahren und anschlieBendem Atzprozess
prépariert. Details zum Herstellungsprozess
kénnen in [12] nachgelesen werden. Der hier
betrachtete Balken ist 2,5 mm lang, 1,5mm
breit und 160 um dick. Die Balkenoberflache
entspricht der kristallographischen Y-Flache
des LGS, der Balken zeigt in X-Richtung. Zur
Anregung einer Biegeschwingung wurden die
Ober- und Unterflache des Balkens mit Platin-
Elektroden versehen, so dass sich eine Bie-
gung in Y-Richtung ergibt.

Die LGS-Scherschwinger sind scheibenférmige
Resonatoren (Y-Schnitt) mit verschiedenen
Durchmessern dg.s und Dicken hges. Auf Vor-
der- und Ruckseite werden schliissellochférmi-
ge Pt-Elektroden mit unterschiedlichen Durch-
messern dg v und dg g aufgebracht [5].

Abb. 1: Resonator mit den Abmessungen von LGS-
Kristall, Elektroden und Sensorschicht.

Zur Untersuchung des Einflusses der Elektro-
dendicke auf die Verteilung der Schwingungs-
amplitude wird die Elektrodendicke auf der Vor-
derseite hg ), variiert. Fur die Bestimmung der
Abhéngigkeit der Schwingungsamplitude vom
Elektrodendurchmesser wird weiterhin eine
Ceroxid-Sensorschicht mittels Laserpulsab-
scheidung (PLD) auf der kleineren Elektrode
abgeschieden. Der Durchmesser dceozx ist
dabei groRer als dg,y. Ein Schema des Resona-
tor-Layouts ist in Abb. 1 gezeigt. Bei einer Ver-
ringerung des Sauerstoff-Partialdrucks andert
sich die Leitfahigkeit des CeO, von isolierend
zu leitend. Durch den Uberlapp der Sensor-
schicht resultiert eine VergréRerung der effekti-
ven Elektrodenflache auf dem Resonator.
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Die Resonatoren werden mit Hilfe eines Al,O3-
Probenhalters in einem gasdichten Rohrofen
installiert. Das verwendete Interferometer ist ein
Einpunkt-Laser-Doppler-Vibrometer (Polytec
OFV 505) mit einer Laserspotgrofle von etwa
60 ym bei dem hier vorliegenden Abstand zur
Probe von etwa 1 m. Fir die ortsaufgeldste
Abtastung der Probenoberflache wird ein Spie-
gel-Positioniersystem verwendet, das eine Ab-
tastung mit einer lateralen Auflésung von 1 pm
ermdglicht.

Die Stimmgabeln werden in der Nahe des
freien Endes der Gabelzinke auf der Auliensei-
te mit dem Vibrometer charakterisiert. Durch die
Ausrichtung der Gabelzinke senkrecht zum
Laserstrahl werden mit dem LDV Bewegungen
der Zinken in Richtung der Ebene der Gabelfla-
che detektiert. Die Messungen im Vakuum fin-
den bei einem Umgebungsdruck von
6,6-10'5 bar statt. Die Temperatur im Ofen be-
tragt dabei etwa 50 °C. Es werden mehrere
Anregungsfrequenzen und die Anregungsspan-
nungen 50 und 150 mV gewabhlt. Die Tempera-
turabhangigkeit der Dampfung wird bei Tempe-
raturen bis zu 425 °C und einem Druck von
10 bar mit dem Vibrometer (Auslenkung) und
einem Netzwerkanalysator (Q-Faktor) unter-
sucht.

Der Biegebalken wird bei verschiedenen Fre-
quenzen mit einer Spannung von 15V
elektrisch angeregt. Fir die ortsaufgeldsten
Messungen der Auslenkung wird der Balken an
19 Positionen auf der Oberflache mit dem LDV
vermessen. Die Schrittweite betragt dabei etwa
300 pm.

Zur Detektion von Scherschwingungen werden
die Proben in einem Winkel von etwa 35° zum
Laserstrahl mit der Rickseite (vgl. Abb. 1) in
Richtung Laser eingebaut. Um hierbei ausrei-
chend hohe Intensitdten des zuriickgestreuten
Lichtes zu gewabhrleisten, ist eine diffuse Rick-
streuung und daher eine raue Probenoberfla-
che erforderlich. Dies wurde zum Teil durch die
Verwendung von Siebdruck-Pt-Elektroden auf
der Rickseite realisiert. Alternativ wird auf glat-
ten PLD-Pt-Elektroden eine zusatzliche raue
AlL,O3-Schicht mit Siebdruck aufgebracht. Die
Einstellung des Sauerstoff-Partialdrucks (po;)
erfolgt mit einem Gasmischsystem in einem
Bereich von Normaldruck bis 102° bar. Der Po2
wird dabei mit einem Zirkonoxid-Sauerstoff-
Sensor gemessen.
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Abb. 2: Rdumliche Verteilung der Auslenkung eines LGS-Biegebalkens mit (a) fa = 19,9 kHz, (b) fa = 63,4 kHz, (c)

fa=88,0 kHz, bei Ua=1,5 V.

Ergebnisse und Diskussion
Schwingungsmoden

Ein LGS-Biegebalken wird bei Raumtemperatur
mit einer Anregungsspannung U, =1,5V und
verschiedenen Frequenzen f, angeregt. Die
resultierenden Schwingungsamplituden sind in
Abb. 2 in einer 3D-Darstellung Uber den Ab-
messungen des Balkens aufgetragen. Bei einer
Anregung der Grundmode (f4 = 19,9 kHz, Abb.
2a) ist eine Biegeschwingung mit einem Knoten
am Full des Biegebalkens zu erkennen. Die
maximale Auslenkung betragt 4,3 nm. Die nach
Gl. (1) zu erwartende Frequenz betragt fur ei-
nen LGS-Balken mit den gegebenen Abmes-
sungen 18,4 kHz. Die Abweichung von 7,5 %
von der gemessenen Frequenz kann durch
Asymmetrien der Balkenform und Ungenauig-
keiten bei der Bestimmung der Abmessungen
begriindet werden. In den Abb. 3b bis 3¢ sind
die Oberschwingungen dargestellt. Fur Anre-
gungen mit 63,4 kHz ist eine Torsionsschwin-
gung oder eine Uberlagerung von Torsions-
und Biegeschwingung erkennbar. Die nach
Gl. (3) berechnete Frequenz einer Torsions-
schwingung betragt 61,7 kHz. Die gemessene
Resonanzfrequenz weicht nur 2,7% von der
berechneten ab, so dass hier von einer Torsion
ausgegangen werden kann. Die Auslenkungen
dieser Schwingung variieren von 0,1 nm bis zu
2,4 nm. Nach Gl. (2) ergibt sich fiir diese Fre-
quenz ein F, von 3,19. Ein Vergleich mit Litera-
turwerten liefert fir vergleichbare Messungen
an ZnO-Biegebalken ein F, von 3,74 und kenn-
zeichnet ebenfalls eine Torsion [13]. Eine weite-
re Schwingung ergibt sich fur f, = 88,0 kHz (b)
mit Auslenkungen bis zu 3,3 nm. Hier zeigt sich
ein zweiter Schwingungsknoten am Ende des
Balkens, so dass von einer Oberschwingung
auszugehen ist. Das entsprechende F, ist hier
4,42. Der in [13] ermittelte Wert betragt 4,25 fur
eine Biegemode und bestatigt somit diese An-
nahme. Die nach GI. (1) berechnete Frequenz
fir den ersten Oberton der Biegung betragt
jedoch 115,6 kHz und weicht demnach stark
ab. Begrinden lasst sich dies wiederum durch
die genannten Asymmetrien der Balkenform,
die sich bei Obertdnen noch stérker bemerkbar
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machen. Zuséatzlich gilt GI. (1) nur fir reine
Biegemoden und nicht fir Uberlagerungen ver-
schiedener Schwingungsmoden. Daher wird
hier eine Biegeschwingung mit Torsionsanteil
angenommen, was auch dem optischen Ein-
druck der Schwingungsverteilung entspricht.

Temperatur- und Druckabhédngigkeiten

Der Einfluss der Atmosphére auf die mechani-
sche Auslenkung einer Stimmgabel und damit
auf die Dampfung wird bei verringertem Atmo-
spharendruck und Normaldruck bestimmt.

Abb. 3: Auslenkung einer LGS-Stimmgabel bei Nor-
maldruck und 6,6-1 0° bar, bei verschiedenen Anre-
gungsfrequenzen, Ua = 0,05 und 0,15 V.

Die Auslenkungen fur drei verschiedene Anre-
gungsfrequenzen sind in Abb. 3 dargestellt. Mit
Verringerung des Umgebungsdrucks wird die
Dampfung der Stimmgabel verringert, was zu
einer Erhéhung der Auslenkung fihrt.

Die Abhangigkeit der Auslenkung von der Tem-
peratur wird an einer Stimmgabel bei Tempera-
turen bis 425 °C bestimmt. Um den Q-Faktor zu
ermitteln, werden gleichzeitig Impedanzspek-
tren aufgenommen. Die Ergebnisse fir den
Grundton sind in Abb. 4 gezeigt. Mit steigender
Temperatur nimmt die Auslenkung von 527 bis
auf 14 nm ab. Der Q-Faktor zeigt einen ver-
gleichbaren Temperaturverlauf (Abb. 4, rechts).
Im unteren Teil von Abb. 4 ist das Verhaltnis
x/Q dargestellt. Fir Temperaturen unterhalb
350 °C ergibt sich ein annahernd konstanter
Faktor, was den Erwartungen entspricht. Fur
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héhere Temperaturen weichen die Faktoren ab.
Dies unterstutzt die Annahme, dass die ge-
nannte Proportionalitat nur fUr geringe Verluste
gegeben ist.

Abb. 4: Auslenkungen (linke Achse) und Q-Faktor
(rechte Achse) des Grundtons einer LGS-
Stimmgabel bei Temperaturen bis 425 °C und
1072 bar; Verhéltnis Q/x (unteres Teildiagramm).

Einfluss der Elektroden- und Sensorgeometrien

Der Einfluss des Elektrodendurchmessers auf
das Schwingungsprofil wird mit einem Resona-
tor (Durchmesser dges= 19 mm, Dicke hges=
600 pm) bei 580 °C und verschiedenen po»
ermittelt.  Auf der kleineren  Elektrode
(dgv=5,8 mm) befindet sich eine CeO,,-
Schicht (dceo2.x = 13,2 mm, Dicke 300 nm. Die
Probe wird bei der Grundfrequenz (2,2 MHz)
mit U, = 4,5V angeregt und mit dem LDV ent-
lang einer Linie in der Mitte der Elektrode ver-
messen (Schrittweite von 250 pm). Die ermittel-
ten Auslenkungen werden mit einer Gauf3funk-
tion gefittet und sind in Abb. 5 normiert darge-
stellt. Die posinduzierte Erhéhung der Leitfa-
higkeit der CeO.,,-Schicht fihrt zu einer Ver-
gréRerung des effektiven Elektrodendurchmes-
sers. Dies wird anhand der Verbreiterung der
Verteilung der Schwingungsamplitude mit sin-
kendem po, deutlich und deckt sich mit den
Erwartungen. Es ergibt sich eine relative Ande-
rung des Elektrodendurchmessers um den Fak-
tor 1,08 bei Anderung des po, von 107 auf
107 bar. Dies stimmt gut mit Ergebnissen ei-
ner vorangegangenen Arbeit [14] Uberein, in
der mittels Impedanzspektroskopie eine relative
Anderung des Durchmessers von 1,07 bei poz-
Verminderung von 107 auf 10 ®bar publiziert
ist. Der Einfluss der Dicke der Elektroden auf
das Energy Trapping wird mit zwei Resonato-
ren (dres = 10 mm, hges =260 um) bei Raum-
temperatur untersucht. Die Elektoden weisen
einen Durchmesser von dgy=4mm und
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deigr =7 mm auf. Die Dicke der gréBeren Elekt-
rode betrdgt bei beiden Resonatoren
hgr =200 nm. Die Dicke der kleineren Elektro-
de wird variiert und betragt hgy =500 bzw.
900 nm.

T T T T T T T T T

""" 10" bar

llJ-II bar|

107 bar

Auslenkung 7 / nm

Position auf der Probe / mm
Abb. 5: Amplitudenverteilung eines Resonators mit
Sensorschicht, Ua =4,5V in Abhédngigkeit vom poz
bei 580 °C.

In Abb. 6 sind die Schwingungsprofile fir die
beiden Elektrodendicken dargestellt. Bei der
gréReren Dicke ergibt sich eine Verringerung
der Breite des Schwingungsprofils um 11 %.

ElektrodendickH
900 nm

- 500 nm

0.6
04+
021

0.0 k=

Auslenkung z / normiert auf 1

Position auf der Probe / mm

Abb. 6: Amplitudenverteilung eines Resonators mit
Design 2 in Abhé&ngigkeit von der Elektrodendicke.
Schrittweite der Messpunkte 100 um, elektrische
Anregung im Grundton mit 9 V.

Die Halbwertsbreiten betragen (4,06 =
0,04) mm fir eine Elektrodendicke von 500 nm
und nur noch (3,61 £ 0,05) mm fir 900 nm. Wie
erwartet bewirkt also eine vergrofierte Elektro-
dendicke eine Verbesserung des Energy Trap-

pings.

Zusammenfassung

Mit einem Laser-Doppler-Vibrometer werden
die Schwingungseigenschaften verschiedener
Langasit basierter resonanter Wandler unter-
sucht. Es kann gezeigt werden, dass mit dem
entwickelten Messsystem kleinste mechanische
Auslenkungen dieser Bauelemente ortsaufge-
I6st bei hohen Temperaturen und verschiede-
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nen Gasatmosphéaren detektiert werden koén-
nen. Mit Hilfe von ortsaufgelésten Messungen
erfolgt eine Zuweisung der Schwingungsmoden
von Biegebalken. Der Vergleich der Verhéltnis-
se der Frequenzen von Grund- und Oberténen
mit Werten aus der Literatur zeigt eine gute
Ubereinstimmung. Die Abhéngigkeit der Dadmp-
fung von Druck und Temperatur wird anhand
der mechanischen Auslenkung und der Gite
von LGS-Stimmgabeln bis 425 °C bestimmt. Mit
steigender Temperatur nehmen die Gite und
die Auslenkung durch die erhéhte Dampfung
ab. Bis etwa 350 °C ist dabei das Verhaltnis
von Auslenkung und Giute konstant. Anhand
von LGS-Scherschwingern wird weiterhin der
Einfluss der Geometrien von Elektroden und
Sensorschichten auf die rdumliche Verteilung
der Schwingungsamplitude und somit auf das
Energy Trapping untersucht. Es zeigt sich die
erwartete Verbesserung des Energy Trappings
mit zunehmender Elektrodendicke. Eine An-
passung des Sensor-Layouts ermdglicht so
eine Einstellung der Empfindlichkeitsverteilung
des Resonators. Dadurch kénnen unter ande-
rem Dampfungseffekte durch den Resonator-
rand verringert oder, bei der Anwendung als
Sensor-Array, der Einfluss von benachbarten
Strukturen minimiert werden.
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