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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde ein bestehendes Konzept fiir einen Sensor zur direkten Bestimmung des Umsatzes
von Fahrzeugkatalysatoren untersucht. Das Sensorsignal lieR sich dabei anhand der Mischpotential-Theorie
beschreiben, bei der mehrere konkurrierende Redox-Reaktionen im Gleichgewicht stehen. Theoretisch ist eine
logarithmische Abhangigkeit des Sensorsignals vom Katalysator-Umsatz zu erwarten. Bei Katalysator-Umsatzen von
grofler 90 % kam es aber bisher zu einer Abweichung des Sensorsignals vom theoretischen Modell.

Hierauf aufbauend war es Ziel der Arbeit, anhand elektrochemischer Untersuchungsmethoden ein Verstandnis Gber
den Einfluss der Elektrodenkonfiguration auf die Signalbildung bei der Propen-Detektion zu entwickeln. Hierzu
wurden mehrere Sensor-Substrate hergestellt, welche mit unterschiedlich aufgebauten Elektroden versehen
wurden. Neben Vollkreisen verschiedenen Durchmessers, kam eine Gitter-Geometrie mit 4 mm Durchmesser fir
die Elektroden zum Einsatz. Leitender Gedanke hierbei war, dass bei dieser Geometrie die analythaltige
Atmosphéare mehr oder weniger direkt an die Dreiphasengrenze (TPB) gelangen kann, ohne durch die pordse Platin-
Schicht diffundieren zu missen. Als Elektrodenmaterialien kamen neben Platin auch Gold, Nickeloxid mit 5 %
Massenanteil an Gold-Partikeln und Zinkchromit zum Einsatz.

Es stellte sich heraus, dass die Haftung der Elektrode zum Substrat einen groRRen Einfluss auf das Signal hatte. Durch
Verwendung einer zusatzlichen Haftschicht aus YSZ konnten aber Sensoren hergestellt werden, die ein
langzeitstabiles Signalverhalten aufwiesen. Wahrend bei den Vollkreis-Elektroden oben genannte Abweichungen
bei Umsatzen groBer 90 % beobachtet wurden, folgte das Signal der Sensoren mit Gitter-Elektroden dem
theoretischen Modell bis Gber 99 % Umsatz. Darliber hinaus zeichnete sich die Gitter- gegeniiber der Vollkreis-
Geometrie i.A. durch hohere Empfindlichkeiten aus, was die vorgeschlagene These fiir die Abweichungen bei hohen
Umsatzen stiitzte. Versuche an Gitter-Elektroden aus Gold zeigten aulerdem, dass die Wahl eines im Vergleich zu
Platin katalytisch weniger aktiven Materials einen positiven Einfluss auf das Sensorsignal haben kann. Impedanz-
spektroskopische Untersuchungen zeigten, dass die Erhohung der Propenkonzentration auf 500 ppm im unter-
suchten Frequenzbereich von 4 MHz bis 100 mHz einen vernachlassigbaren Einfluss auf die Spektren hatte. Des
Weiteren stellte sich heraus, dass die Gitter-Geometrie im Allgemeinen mit einem héheren Durchtrittswiderstand
assoziiert war. Aufgrund der giinstigeren Oxidations-Kinetik an der Gitter-Elektrode konnten hierbei modifizierte
Polarisationskurven fiir den anodischen Anteil bei verschiedenen Propen-Konzentrationen erstellt werden, deren
Schnittpunkte mit der kathodischen Kurve das Mischpotential relativ genau vorhersagen konnten.
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