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Messungen zur Wechselwirkung zwischen Motordlen
und hochfrequenten Oberflachenwellensensoren:
Entwicklung eines Olqualitatssensors

In dieser Arbeit werden Motordle und ihre Komponenten in ihrem viskosen Verhalten bei hochfrequenter
mechanischer Anregung durch Oberflachenwellen charakterisiert. Dazu wurden Oberflachenwellen der
Frequenzen 82 MHz, 245 MHz und 435 MHz auf 36° rot LiTaO5-Substraten, mit aufgesputterten 1p
dicken SiO, Wellenleiterschichten (Love-Wellen), angeregt und detektiert. Es wurden Dampfungsmessungen
an Poly-a-Olefinen, die als Modelsystem fungierten, durchgefiihrt. Dabei wurde die Viskositat sowohl
durch die Wahl verschiedener Ole als auch tiber die Temperatur variiert. Es zeigen sich Diskrepanzen
in diesen Messungen, die nicht mit dem maxwellsche Flissigkeitsmodell in Ubereinstimmung gebracht
werden konnen.

Als Erklarung wird ein auf den Sensoren adsorbierter Wasserfilm angenommen. Diese Hypothese wird
in einem mathematischen Modell formuliert. Das Modell erlaubt es, die Diskrepanzen mit einem einzigen
Parameter, der Schichtdicke des Wassers, in einem Viskositétshereich bis zu ca. 8700 cPoise zu erklaren.
Unter der Verwendung der normalen Volumenviskositat des Wassers kann die Dicke des Wasserfilms
zu 0,37 nm bestimmt werden. Sowohl zwei verschiedene bei vielfach verwendeten Sensoren beobachtete
Effekte der Alterung, als auch Messungen an einer Konzentrationsserie von ZnDDP (Zinkdialkyldithiophosphat)
lassen sich ebenfalls iber dieses Model erkléren.

Messungen an einer Automotorélserie wiesen deutliche Abweichungen vom maxwellschen Verhalten auf.
Diese Abweichungen werden von VI-Verbesserern verursacht, welche zusétzliche Strukturviskositat
erzeugen. Keine VI-Zusétze hatte dagegen das von einem Heizkraftwerkmotor verwendete Motor6l.
Dessen oxidative Alterung konnte mit dem untersuchten Viskositatssensor sehr gut bestimmt
werden.

Measurements concerning the interaction of
high frequency surface acoustic waves and motor oils:
development of an oilquality-sensor

This dissertation focuses on the characterisation of motoroils in general and some of their compounds.
In particular the viscous response of motoroils to mechanical, high frequency excitations
(surface acoustic waves (SAW)) are studied.

These surface acoustic waves (Love-waves) of frequencies 82 MHz, 245 MHz and 435 MHz are generated
on 36° rot LiTaO3-substrats, with a sputtered 1p thick SiO, waveguide layer. Measurements of the
damping of surface acousic waves on Poly-a-Olefines, which are used as a model system, were carried
out. Here, the viscosity was altered through either the choice of oil or temperature of operation. The data
shows discrepancies which cannot be understood on the basis of the Maxwell model of viscosity.
Instead, a thin film of water, coating the sensors, is postulated to account for the observed deviations.
This hypotheses is formultated as a mathematical model, that allows to describe the data in an operating
region of viscosity of up to 8700 cPoise by the use of just one single parameter: the thickness of the
waterfilm. Employment of the viscosity of volume-water yields an effective thickness of 0.37 nm. This
model, postulating a film of water on the sensor, also allows to explain two different effects
of ageing encountered with versatilely used sensors and another effect observed when variing the
concentration of the additive ZnDDP.

Measurements on different motor oils used for cars showed significant variations from the maxwell-model.
This can be understood when taking the VI-improvers of these oils into account. Motor oil of a combined
heat and power plant does not have any VI-compounds. Here oxidative aging is measured with the same
SAW-sensor and gave very good results.
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Einleitung

Wihrend der ersten industriellen Revolution vor ca. hundertfiinfzig Jahren
konnte man Maschinen stets noch als Fortsetzung der Hand des Menschen
begreifen. Die Kraftanstrengungen im Arbeitsprozefi wurde mehr und mehr
durch Motoren ausgefiihrt, die Bedienung und Steuerung oblag dabei jedoch
immer noch dem Arbeitenden selbst, der Hand anlegen muflte, nachdem er
gesehen hatten, was zu tun sei. In der zweiten industriellen Revolution, die
vor circa 40 Jahren begann, erhalten die Maschinen Sensoren als Sinnesor-
gane, die dhnlich einem Nervensystem miteinander vernetzt werden und von
einer zentralen Steuereinheit iiberwacht werden.

Die fiir die Sensoren notwendige Mikrosystemtechnik nahm in den vergange-
nen Jahren eine stiirmische Entwicklung. Eine treibende Kraft der Sensorent-
wicklung stellt die Automobilindustrie dar, denn in diesem Bereich kénnen
die teuren Entwicklungskosten auf einen Kraftfahrzeugmarkt umgelegt wer-
den, der mit Stiickzahlen im Millionenbereich operiert.

Nicht nur Sensoren, sondern auch Motordle wurden qualitativ weiterent-
wickelt. MuBte 1950 noch alle 2.000 Kilometer ein Olwechsel vorgenommen
werden, so liegen die heutigen Wechselintervalle bei 10.000 bis 20.000 Kilome-
tern. Dies liegt darin begriindet, dafl man mit der Zeit auf die Anforderungen
an ein Motor6l mit immer gezielter wirkenden Additiven reagiert hat. Die
Additive wirken bei teilweise extremen Bedingungen auf die Schmierung, die
Reinigung und den Korrosionsschutz des Motors. Moderne Motorolformulie-
rungen bestehen daher aus ca. 20 einzelnen Komponenten. In Ermangelung
einer billigen und einfachen Olanalytik diente bisher die Kilometerlauflei-
stung eines Motors als RichtgroBe fiir die Olqualitit. Damit werden jéhrlich
groBe Mengen noch funktionsfihigen Ols gewechselt. Ein Olqualitiitssensor
hat daher ein grofles Potential, die Kosten des Kraftfahrzeugbetriebs zu sen-
ken,
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wertvolle Ressourcen zu schonen und Sondermiill in Form von Alt6l zu ver-
meiden.

Die zur Olalterung fiihrenden Prozesse sind #hnlich vielfiltig wie die Zu-
sammensetzung eines Motoroles. Zu nennen ist hier die Akkumulation von
Fremdstoffen, der mit dem Betrieb zunehmende Sduregehalt und die in oxi-
dativen Prozessen begriindete Viskosititszunahme des Ols. Doch nicht nur
die Alterung eines Ols ist von Interesse. Ahnlich wie das Blut eines Menschen
zur Beurteilung der Korperfunktionen herangezogen wird, kann das Ol zur
Diagnose des Motors fiihren.

Es ist klar, daB die zur Charakterisierung der Olalterung und des Motorzu-
standes notwendigen Informationen nicht durch einen einzigen Sensortypen
ermittelt werden konnen. Einerseits miissen daher mehrere Sensortypen zu
einem , Sensorarray” zusammengefafit werden. Andererseits ist erforderlich,
die Signale der einzelnen Sensoren moglichst genau zu verstehen. Hierfiir
eignet sich optimal ein kostengiinstiger Sensor, der moglichst viele unter-
scheidbare Informationen iiber das Motordl liefert.
Oberflichenwellensensoren reagieren aufgrund der starken Biindelung der
Wellenenergie an ihrer Oberfliche hochst sensitiv auf Schwankungen der Mo-
torolviskositit. Da die Viskositédt von vielen Prozessen im Motor beeinflufit
wird, erfiillt ein Oberflichenwellensensor damit alle Voraussetzungen, um in
ein Sensorarray aufgenommen zu werden.

Ziel dieser Arbeit ist das Signal von Oberflichenwellensensoren bei variabler
Frequenz, Temperatur und Viskositit verschiedener Ole zu verstehen, um
Anhaltspunkte zur Weiterentwicklung zu liefern.

Die vorliegende Arbeit ist wie folgt gegliedert:

e Im ersten Kapitel mochte ich eine Einfiihrung iiber das Motorol, seine
Zusammensetzung, den Alterungsproze des Ols und die Wirkung auf
den Motor geben. Zentral ist hierbei der Begriff der Viskositdt und
seine Temperaturabhéngigkeit.

e Das zweite Kapitel fiihrt zum theoretischen Verstindnis der Wechsel-
wirkung zwischen Fliissigkeit und Sensor und deren Frequenzabhingig-
keit.

e Die notwendigen Grundlagen zum Design der im darauffolgenden Ka-
pitel beschriebenen Sensoren und deren Verbindung zur Meflelektronik
werden im dritten Kapitel gelegt. An dieser Stelle wird auch auf die
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verschiedenen bei Oberflichenwellensensoren auftretenden Storeffekte
eingegangen werden.

Im vierten Kapitel finden sich die fiir die Meflungen relevanten experi-
mentellen Spezifikationen. So werden hier die verschiedenen Sensoren,
die Mefizelle, die gewihlte Temperatursteuerung und das Mefiprinzip
vorgestellt.

Das fiinfte Kapitel enthiilt die mit den Sensoren an verschiedenen Olen
und bei variabler Temperatur durchgefiihrten Viskositdtsmefungen.
Hierbei treten in einem Modellsystem Differenzen zwischen Theorie und
Experiment auf. Dies fiihrt zu einem Modell, das sich als sehr frucht-
bar fiir die Interpretation anderer, an dieser Stelle beschriebener Effek-
te erwiel. Es besteht die begriindete Vermutung, daf} ein sehr diinner
Wasserfilm diese Differenzen hervorruft. Desweiteren finden sich hier
ViskosititsmeBungen an verschiedenen kommerziell erhiltlichen Olen.
Zusitzlich wurde die oxidative Olalterung an Hand eines Ols durch die
verwendeten Oberflichenwellensensoren gemessen.

Eine Zusammenfassung der im Rahmen dieser Arbeit erhaltenen Er-
gebnisse und ein Ausblick auf zukiinftige Moglichkeiten der Weiterent-
wicklung werden im sechsten Kapitel gegeben.
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Kapitel 1

Motorol

1.1 Anforderungen an Motorédle

Ein Motordl mufl den unterschiedlichsten mechanischen und chemischen An-
forderungen geniigen. Zusitzlich miissen Schmutzpartikel im Ol neutralisiert
werden. In diesem Kapitel sollen nun die genauen Anforderungen an Mo-
torole dargestellt werden. Gleichzeitig wird auf die diesen Anfordung ent-
sprechenden Additive eingegangen, die bis zu 20% der Olzusammensetzung
ausmachen.!

1.1.1 Mechanische Anforderungen
Viskositédt und Fliissigkeitsreibung

Die Hauptaufgabe aller Schmiermittel ist die Reduktion der Reibung und
des Verschleifles. Es wird zwischen zwei Reibungsbereichen unterschieden,
der Trocken- und der Fliissigkeitsreibung. Bei der Trockenreibung beriihren
sich die gegeneinander bewegten Fliachen direkt. Liegt hingegen Fliissigkeits-
reibung vor, sind beide Oberflichen durch eine fluide Phase getrennt. Das
Verhalten der Fliissigkeit in dem sogenannten Schmierspalt wird mafigeblich
von der Viskositidt 1 des Schmiermittels bestimmt.

Die dynamische Viskositét 7 ist der Proportionalitidtskoeffizient, welcher die
Scherspannung 7 = Fy;5; /A, die auf eine Oberfliche A wirkt, mit einem nor-
mal zu dieser Oberfliche liegendem Stréomungsgradienten 0,v; eines Fluids

! Die folgenden Beschreibungen der Anforderungen an Motoréle basieren auf [1], [2] und
[3]
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verbindet. Der Geschwindigkeitsgradient wird oft auch als Schergradient oder
Schergefiille bezeichnet. Damit wird die Viskositdt durch die Gleichung

T = Fisk/A = n0,v, (1.1)
definiert. Als Mafleinheit wird im technischen Bereich nicht die SI-Einheit
der Pascalsekunde [Pa-s|] = [1 kg/m s| sondern die cgs-Einheit des Poise

[Poise]=10"![Pa-s] bzw. des Zentipoise [cPoise] verwendet.

Neben der dynamischen Viskositdt wird zur Berechnung von Stromungen
die kinematische Viskositit v verwendet. Sie ist durch die Dichte der Fluide
o mit der dynamischen Viskositét iiber die Gleichung v = n/p verkniipft.
Die kinematische Viskositét ist die Diffusionskonstante des Impulses in einer
Fliissigkeit. Daher wird, analog zu anderen Diffusionskoeffizienten, ihre Ein-
heit im SI-System in Quadratmetern pro Sekunde [m?/s| angegeben. Auch
hier ist in der Industrie die cgs-Einheit des Stokes [Stokes] = [cm?/s] bzw. des
Zentistokes [cStokes] gebréuchlicher. In der Industrie wird die kinematische
Viskositat mit Kapillarviskositdten gemessen, daher werden Schmierdle nach
dieser klassifiziert.

Die Viskositdt hingt bei vielen Fliissigkeiten vom Schergefille und der Fre-
quenz ab (vgl. 2.3.1).

Die Viskositdt nimmt exponentiell mit der Temperatur ab und wird durch
die chemische Struktur der Ole bestimmt. In der Schmierstoffindustrie wird
zur Extra- bzw. Interpolation die empirische Formel nach Ubbelhode-Walter

log(log(v(T)) 4+ 0,8)) = A+ B - log(T) (1.2)

verwendet [4].

Bei der Formulierung eines Motordls gilt es, die Bedingungen in einem Ver-
brennungsmotor zu beachten. Die typischen Temperaturen liegen bei 100 °C
bis 150 °C in der Olwanne und bis 350 °C an den Kolbenringen. Im lau-
fenden Betrieb darf die Viskositét jedoch in kritischen Bereichen des Mo-
tors nicht zu klein werden, um einen Schmierfilmabriss zu vermeiden. Damit
der Start eines Motors aber auch im Winter gewihrleistet ist, darf das Ol
bei diesen Bedingungen nicht zu dickfliissig sein. Um den beschriebenen Ex-
trembedingungen gerecht zu werden, setzt man Viskositdtsindexverbesserer
(VI-Verbesserer) ein. Diese fiihren zu einer geringeren Temperaturabhéngig-
keit der Viskositit.
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VI-Verbesserer sind langkettige Polymere und liegen bei tiefen Temperaturen
als Dispersion im Motordl vor. Mit steigender Temperatur entfalten sie sich
und wirken so dem Viskosititsabfall entgegen (Abb. 1.1).

Abbildung 1.1: Wirkungsweise wvon
VI-Verbesserern:

Bei tiefen Temperaturen liegen VI-
Verbesserer als Dispersion im Motordél

oh
w} vor. Mit zunehmender  Temperatur
oh

@ R ¢
# B =0
& @ Y‘s nimmt ihre Léslichkeit im Ol zu. Die
& nun entfalteten Molekiile bilden dann
[y é\g eine wvernetzte Struktur. Damit wirken
sie dem Viskositdtsabfall des wverwen-
deten Grunddéls bei hohen Temperatur
entgegen.

Temperatur

VI-Verbesserer verleihen dem Ol damit Strukturviskositit. Die effektive Vis-
kositédt des Ols sinkt bei extremen Schergefillen ab, da sich die Molekiile der
VI-Verbesserer im Schmierspalt ausrichten.

Filmbildung und Grenzreibung

Bei sehr groflen Temperaturen und hohen Driicken wie sie an den Kolben-
ringen und der Nockenwelle herrschen, reicht die Schmierung mit einem rein
viskosen Ol nicht mehr aus. Durch , Anti Wear® (AW) und , Extreme Pres-
sure* (EP) Zusétze werden auf stark beanspruchten Maschienenteilen physi-
oder chemisorbierte Filme abgeschieden. Durch ihre plastische Verformbar-
keit schmieren sie auch, wenn kein Olfilm mehr vorhanden ist. Das hierzu am
héufigsten verwendete Additiv ist Zinkdialkyldithiophosphat (ZnDDP). Da-
neben kommen auch feste, in Dispersion vorliegende Stoffe wie Molybdéansul-
fid MoSs, Teflon oder Graphit zum Einsatz.

1.1.2 Chemische Anforderungen

Die chemischen Anforderungen an ein Schmierl konnen nach dem Ort ihrer
Wirkung in zwei Bereiche eingeteilt werden. Einerseits muf das Ol die Kor-
rosion der Maschinenteile vermindern, andererseits unterliegt das Ol selbst
oxidativen Prozessen.
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Oberflichenschutz vor Korrosion

Im laufenden Betrieb eines Motors gelangen saure Verbrennungsprodukte bei
hohen Temperaturen in das Schmiersl. Zusammen mit dem im Ol enthaltenen
Wasser fiihren sie zur Korrosion der metallischen Komponenten des Motors.
Um dies zu unterbinden, werden die Motoroberflichen durch passivierende
Schichten vor Korrosion geschiitzt. Hierzu werden langkettige Kohlenwasser-
stoffe mit polarem Kopf dem Ol beigemischt. Die mit dem Metall bindenden
Gruppen sind meist Sulfonat- (R-SOj3), Carboxylat (R-COs) oder Estergrup-
pen (ROOR).

Der Wirkung saurer Verbrennungsprodukte wird schon im Olvolumen durch
Zugabe von Kalziumkarbonat (CaCOj3) als Puffer begegnet.

Autooxidation des Ols

Die Autooxidation des Ols fiihrt zu einer Vernetzung der einzelnen Olmo-
lekiile und setzt in Folge die Viskositit des Ols herauf. Der die Autooxidation
beschreibende chemische Mechanismus ist eine radikalische Kettenreaktion
[1].

Um die Oxidation des Ols moglichst lange hinauszuzégern, werden Anti-
oxidantien den Schmierstoffen zugesetzt. Allen gemeinsam ist, da} sie an
verschiedenen Stellen die radikalische Kettenreaktion unterbrechen.
Primére Antioxidantien sind in der Chemie als Radikalfinger bekannt. In
Motorolen werden dazu Phenole und aromatische Amine verwendet.
Sekundire Antioxidantien werden auch als Hydroperoxidzersetzer bezeich-
net. Die durch Peroxo-Gruppen verursachten Verzweigungen der radikali-
schen Kettenreaktion werden durch sie verhindert. Zu den sekundéren Anti-
oxidantien gehoren Schwefel und Phosphorverbindungen in niedrigen Oxida-
tionsstufen.

Auch als sekundéres Antioxidanz besitzt ZnDDP damit hervorragende Ei-
genschaften, so dafl es auch hierfiir eingesetzt wird.

Die Hemmung der Aktivitiit von katalytisch wirkenden Ubergangsmetallion-
en iibernehmen die Metalldesaktivatoren. Im Ol bilden sie mit den jeweiligen
Ionen trige Chelatkomplexe. Durch Filmbildung auf den Metalloberflichen
verhindern sie den Austritt der jeweiligen Metallionen. Die meist verwendeten
Benzotriazolderivate bilden mit den Oberflichen aus Kupfer oder Kupferle-
gierungen duflerst stabile Filme. Der Eintrag des katalytisch duflerst aktiven
Kupfer wird dadurch weitgehend unterbunden.
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1.1.3 Aufnahmevermoégen gegeniiber Schmutz

Im laufenden Motorbetrieb werden laufend feste Schmutzpartikel, wie Ruf3,
in das Ol eingetragen. Sie konnen zu Verstopfungen im Olkreislauf fiihren.
Einige Produkte der Oloxidation tendieren zudem dazu, sich an den Mo-
toroberflichen abzusetzen. Um Schiden am Motor zu verhindern, kommen
Detergentien und Dispergentien zum Einsatz.

Detergentien

Der Bildung von dicken lack-, asphalt- oder koksartigen Schichten vor allem
im Kolbenraum wird mit Detergentien entgegengewirkt. Sie 16sen die Abla-
gerungen, so daf sie ins Olvolumen aufgenommen werden kénnen.
Detergentien sind aschegebende? Tenside wie Kalziumphenate bzw. Sulfona-
te. Da sie gleichzeitig dispergierend wirken, konnen sie bei der Herstellung
grofie Mengen Kalziumkarbonat zur Siurepufferung aufnehmen?®.
Detergentien entfalten ihre Wirkung vor allem bei hohen Temperaturen.

Dispergentien

Damit Olfremdstoffe in der Schwebe gehalten werden kénnen, nicht koagu-
lieren und sich auch nicht an den Oberflaichen ablagern kénnen, werden dem
Schmiermittel Dispergentien zugesetzt. Genau wie bei den Detergentien han-
delt es sich bei dieser Additivklasse ebenfalls um Molekiile, die einen polaren
Kopf mit einem unpolaren langen Kohlenwasserstoffrest verbinden. Die di-
spergierende Eigenschaft bleibt jedoch bei tiefen Temperaturen erhalten, so
daB die Bildung von Kaltschlamm in der Olwanne verhindert wird. Es finden
heute vor allem aschefreie Mono- und Bissuccinimide Verwendung.

1.1.4 Weitere Inhaltsstoffe

An dieser Stelle sind aus Griinden der Vollstédndigkeit noch Entschidumer
(Poly-Dimmethylsiloxane) und Farbstoffe zu nennen. Ihre Konzentration liegt
im ppm Bereich, so dafl auf eine ausfiihrliche Diskussion verzichtet wird.

2Metallionen enthaltende Verbindungen, die bei ihrer Verbrennung Salze dieser Ionen
als Asche zuriicklassen.

3Das in den dabei gebildeten Mizellen enthaltene Karbonat dient als Siurepuffer. Bei
iiberbasischen Sulfonaten kann das Verhiltnis von Sulfonat zum Karbonat 1:25 betragen.
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1.2 Charakteristische Groien der Olalterung

Die Degradation eines Motorschmiermittels zeigt sich durch folgende Groflen,
die sich alle, bis auf den Sduregehalt, in einer Viskositédtsidnderung bemerkbar
machen [5][6][7][3]:

e Siuregehalt
Der Siuregehalt ist eine wichtige MeBgrofe zur Beurteilung der Olalte-
rung. Da die Autooxidation des Oles sowie der Siureeintrag durch die
Kraftstoffverbrennung in das Ol durch mehrere Additivkomponenten
behindert oder gepuffert wird, macht die Bestimmung der séure/base
Eigenschaften eine integrale Aussage iiber all diese Motord6lbestand-
teile.

e LKisen
Eisen gelangt iiber den Verschleiff ins Ol und ist dort einerseits an der
Verschlammung beteiligt, andererseits wirkt Eisen auf die Oloxidati-
on katalytisch. Dies fiihrt zu einem schnelleren Viskositdtsanstieg des
Motoroles. Der Nachweis von Eisen zusammen mit Aluminium ist fiir
motordiagnostische Zwecke wichtig.

e Lagermetalle (wie Cu, Sn, Pb)

Lagermetalle kénnen eher in geringen Mengen im Ol nachgewiesen
werden. Eine erhohte Konzentration indiziert daher eine mangelnde
Schmierfdhigkeit des Motorols oder einen Lagerschaden. Stark séure-
haltiges Ol zersetzt diese Metalle chemisch, so da hierdurch indi-
rekt der Abbau an Korrosionshemmenden Additiven festgestellt wer-
den kann. Genau wie beim Eisen wirken diese Metallionen katalytisch
auf die Oloxidation, so daB eine beschleunigte Viskosititszunahme be-
obachtet werden kann.

e Wasser- und Glykolgehalt

Durch feuchte Umgebungsluft und eine Leckage des Kiihlwasserkreis-
laufes wird das Motor6l mit Wasser belastet. Je nach Additivierung
kann bis zu 0,2%e,, aufgenommen werden, bis Emulsionsbildung ein-
setzt. Problematisch ist ein Kurzstreckenbetrieb eines Kraftfahrzeugs
mit langen Standzeiten, da das Wasser unter diesen Bedingungen nicht
ausgeschieden werden kann. Verbleibt aber ein im Ol nicht mehr trag-
fahiger Teil, kann dies zum Auswaschen agressiver Verbrennungsriik-
kstinde fithren. Das mit diesen angereicherte Ol wirkt korrosiv.
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Bildet sich eine Emulsion, setzt dies die Viskositit des Oles herauf.
Glykol gelangt iiber eine Leckage des Kiihlwasserkreislaufes in das Ol.
Seine Auswirkungen sind denen des Wassers dhnlich. Glykol ist weniger
fliichtig und verbleibt daher linger als Wasser im Ol. Ab 0,1%gew wird
ein Olwechsel empfohlen.

e Ruf}
RufB befindet sich aufgrund der unvollstdndigen Verbrennung des Kraft-
stoffes in jedem Motordl. Bei Dieselagregaten kann der Gehalt auf iiber
6%gew steigen. Die Folge ist eine steigende Viskositdt und eine Ver-
schlammung des Motors.

o Kraftstoff
Kraftstoff 16st sich sehr gut im Ol und vermindert dabei die Viskositéit.
Wie beim Wasser, tritt dieses Problem nur im ,, Kurzstreckenbetrieb® ei-
nes Kraftfahrzeugs auf.

Aufgrund von Ruflkonzentration, Wasseremulsionsbildung und der Autooxi-
dation des Ols steigt die Viskositit, Kraftstoffeintrag 1t sie fallen. Die Vis-
kositét charakterisiert zudem die Leistungsfihigkeit der Schmierung. Damit
ist die Viskositiit die wichtigste MeBgrofie zur Bestimmung der Olqualitiit.

1.3 Warum online Olzustandssensor ?

Im Betrieb ist ein Motorél Alterungsprozessen unterworfen. Nach durch-
schnittlich 10.000 bis 20.000 Kilometern sollte es gewechselt werden, bevor
seine mangelnde Funktionalitdt zu Schiden am Motor fiihrt. Bei moderater
Fahrweise kann jedoch das Austauschen des Schmiermittels erst bei mehr
als dem doppelten Intervall notwendig sein. Aufgrund der immer besseren
Zusammensetzung der Motorole konnte eine steigende Laufzeit erzielt wer-
den. Diese Entwicklung hilt bis heute an. Ist man an einer Schonung der
Resourcen und der Umwelt interessiert, sollte man nicht nur in eine bessere
Formulierung investieren, sondern einen Wechsel erst dann vornehmen, wenn
dieser wirklich notwendig ist.

Die Beurteilung des Olzustandes aufgrund des individuellen Fahrverhaltens
ist schwierig. Die Qualitdtsanalyse in einem Labor ist hingegen fiir PKWs
zu teuer. Gerade die Messung der Viskositit als Hauptqualitdtsmerkmal des
Ols ist im Labor hiufig mit Fehlern behaftet, da die Reproduzierbarkeit der



8 KAPITEL 1. MOTOROL

Betriebsbedingungen eines Motors hier nicht gegeben ist. Daher ist es besser,
die Viskositdt im laufenden Betrieb durch einen Sensor zu erfassen.

Neben Aussagen zur Olalterung kénnten wertvolle Erkenntnisse iiber den
Zustand des Motors gewonnen werde.



Kapitel 2

Theorie der Oberflichenwellen

Das in dieser Arbeit verwendete Nachweisprinzip zur Viskositéitsmessung be-
ruht auf der Anderung der Ausbreitungscharakteristika der Oberflichenwel-
len auf einem Festkorper. Um deren Erzeugung und Eigenschaften verstehen
zu konnen, soll an dieser Stelle das mathematische Modell derselben beschrie-
ben werden. Die Reaktionen einer Oberflichenwelle auf eine viskose Last
oder Temperaturschwankungen sollen mit Hilfe eines stérungstheoretischen
Ansatzes entwickelt werden.

2.1 Grundgleichungen

Da die typischen Auslenkungen der in dieser Arbeit verwendeten Festkorper-
schallwellen um ca. 5 Groéflenordnungen kleiner als deren Wellenldnge sind
(1 A zu 10 pm), ist die Beschreibung im Kontinuum sinnvoll. Wird der
das Kontinuum darstellende Festkorper durch eine lokale Verzerrung gestort,
breitet sich diese Stérung als Schallwelle aus. Dabei bestimmen die Elasti-
zitdtsmodulen und die Dichte des Kontinuums die Ausbreitungsgeschwindig-
keit. Je nachdem, ob die Ursache einer Schallwelle in einer Dehnung oder in
einer Scherung zu suchen ist, beobachtet man Longitudinal (Schallschnelle in
Richtung der Ausbreitung) und Transversalwellen (Schallschnelle senkrecht
zur Ausbreitungrichtung).

Als Ausgangspunkt der theoretischen Betrachtungen soll nun ein infesitesi-
mal kleines Volumenelement A7 mit den Kanten Ax, Ay, Az dienen.
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Die Translation, Drehung und Verzerrung dieses Volumenelementes wird
durch das Verschiebungsfeld u(x,t) beschrieben

Verschiebungsfeld:  u(z,t) = «'(x,t) — . (2.1)

Es beschreibt zu jedem Zeitpunkt die Auslenkung jedes Volumenelementes.
Uber die Entwicklung des Verschiebungsfeldes nach Taylor und anschliefen-
der Umordnung der erhaltenen Tensorgleichung kénnen Rotation und Trans-
lation des gesamten Festkorpers aus der Beschreibung genommen werden.

r=x+ug+Vou(x)der + .. (2.2)

Der erste Term des Verschiebungsfeldes ug in Gleichung (2.2) ist ein Vektor
(Abb. 2.1 1.)). Er stellt eine Translation des gesamten Festkorpers dar.

ﬂ \ Translation 1 .) Drehung 2 .)
X2 S | |
I ) I
| ‘ |
! u=u, | diy|
I x | I
Dehnung/Stauchung
) - 3)
|
|

>

1
|
I
|
RN <—1‘ dx,
u I
I
|

|
|
|
|
L

Abbildung 2.1: Entwicklung des Vektorfeldes u(x) = wo + u, + ug + us. Der
Term wq verschiebt dabei den gesamten Korper 1.). Uber den Differentialterm
in GI.(2.2) werden Scherung us 4.), Dehnung ug 3.) und Drehung w, 2.) in
die Entwicklung aufgenommen. Bei kleinen Drehungen verhalten sich die Winkel

~ Ou; __ Ous __ . . .. . .. -
oaq ~ gT; = —g = —og antisymmetrisch, wihrend sie fir Scherungen oy =~
ouy _ Ouz

Oor = pg = Q2 symmetrisch sind
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Der zweite Term V o u(x) = A ist ein dyadisches Produkt. Dieses kann in
einen symmetrischen und antisymmetrischen Teil gespalten werden

A=1/24-A)+1/2(A+A") mit Alz)=Vou(z).

Die Differenz 1/2(A — AT) ist nichts anderes als die Rotation des Verschie-
bungsfeldes, das heifit sie beschreibt eine Drehung des gesamten Festkorpers.

Die Summe 1/2(A + AT) stellt hingegen eine Dehnungen bzw. Stauchungen
des Volumenelementes A7 dar. Sie bildet den symmetrischen Verzerrungs-
tensor S

Verzerrungstensor: S(z) :=1/2(A+ AT) (2.4)

Anschaulich quantifizieren die Elemente des Verzerrungstensors die Verfor-
mungen der Oberflichen des Volumenelementes A7. Die Diagonalelemen-
te spiegeln die relative Abstandsédnderung zweier gegeniiberliegender Ober-
flaichen wieder, wihrend die anderen Elemente Scherungen einer Fléche mit
dem Winkel a; ~ g—Z; beschreiben. Aufgrund seiner Symmetrie besitzt der
Verzerrungstensor nur sechs voneinander verschiedene Komponenten, welche
durch eine Hauptachsentransformation auf drei reduziert werden kénnen.
Es sei nun auf die Reaktionskrifte beziiglich einer Verzerrung eingegangen.
Bei kleinen Verzerrungen der Volumenelemente aus ihrer Ruhelage ist die
Verkniipfung von Reaktionskraft und Verzerrung direkt proportional. Die
Proportionalititskonstanten bilden einen weiteren Tensor, den Elastizitidsten-
sor ¢. Eine solche Verzerrung wird durch das Hooksche Gesetz beschrieben

allg. Hooksches Gesetz: T(x) = éS, (2.5)

dabei ist der Tensor T' der Spannungstensor?. Wie in Abbildung 2.2 an einem
Quader, dessen Kanten parallel zum Koordinatensystem ausgerichtet sind,
zu sehen ist, beschreiben die Elemente T;; dieses Tensors die i-ten Kraftkom-
ponenten der elastischen Reaktionskrifte, welche auf die Flichenelemente
n; wirken. Die zur Oberfliche normalen Komponenten sind Zugspannungen,
wihrend die anderen Elemente Scherspannungen darstellen. Auch dieser Ten-
sor ist symmetrisch, d.h. invariant unter Vertauschung seiner Indizes 4j, da
im Gleichgewicht die Summe aller Drehmomente verschwinden muf} [8]. Er

'Die Komponenten des Tensors sind durch S;; = 1/2(0;u; + 0;u;) gegeben.
2Die Komponenten des Spannungstensors sind durch Ti; = ZM cijki Sk gegeben.
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b Abbildung 2.2: Die Komponen-
ten des Spannungstensors Tij.

¥ /T~>Tzz Die i-te Komponente beschreibt
X T L, |B die Kraft auf ein Fldchenelement

i ! senkrecht zur j-Achse.

wird daher durch sechs voneinander unabhéngige Komponenten vollstindig
dargestellt. Da T und S Tensoren 2ter Stufe sind, muB der verbindende Ela-
stizitdtstensor ¢ 4ter Stufe sein. Der Tensor besitzt demnach vier Indizes und
somit 3* = 81 Komponenten. Er enthilt die elastischen Konstanten beziiglich
Dehnung und Scherung. Da sowohl T als auch S symmetrisch beziiglich der
Vertauschung ihrer Indizes sind, mufl dies auch auf den Elastizitdtstensor
zutreffen, so daf

Cijkl = Cjikl = Cjilk = Cijlk (2.6)
gilt. Allein diese Bedingung reduziert die 81 Komponenten auf 36. Unter der
Voraussetzung, da die elastische Arbeit W = T'S = ¢S eine Zustandsgrofle
ist3, vertauscht das fordere mit dem hinteren Indexpaar des Elastizititsten-
sors [9]

Cijkl = Cklij- (2-7)

Zusammen mit Gleichung (2.6) ergeben sich die Symmetrieforderungen an
den elastischen Tensor:

Cijkl = Cijik = Cjikl = Cjilk (2-8)
Cklij = Clkij = Cklji = Clkji-

Aufgrund dieser Bedingungen sind nur noch maximal 21 Komponenten von-
einander unabhiingig®. Unter Beriicksichtigung der Symmetrieachsen der

3Bei schnellen adiabatischen Anderungen, wie sie durch hochfrequente Festkorperwellen
gegeben sind, ist dies zutreffend.

4 Aufgrund dieser Symmetrien ist es iiblich, die vier Indizes welche die Elemente des
elastischen Tensor bezeichnen, durch eine Vorschrift auf zwei zu reduzieren: ijkl < 1.J,
wobei I und J nun bis 6 laufen.
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Kristallklassen konnen diese noch weiter reduziert werden.

In der jetzigen Form beschreibt das Hooksche Gesetz (2.5) nur die Abhéngig-
keit zwischen Spannung und Verzerrung im elastischen Festkorper, stellt je-
doch keine Verkniipfung zu dufleren Kriften her, wie sie iiber ein Volumen-
element A7 in Form einer Kraftdichte f wirkt. Im statischen Falle miissen
duBere Krifte und Anderungen des Spannungszustandes, gegeben durch VT,
im Gleichgewicht liegen, so daf} gilt:

statische Grundgleichung: VT + f = 0. (2.9)

Um auf die akustischen Wellengleichungen zu gelangen, muf} die statische
Grundgleichung mit der Triagheitskraft —pii(x,t), wobei o die Dichte des
Festkorpers ist, erweitert werden. Dies fiihrt zur dynamischen Grundglei-
chung

Dynamische Grundgleichung: VT + f — oit(z,t) =0,  (2.10)

deren Losungen im kriftefreien Fall (f = 0) akustische Wellen im Festkorper
sind.

2.1.1 Die Wellengleichung im
piezoelektrischen Festkorper

Nachdem die Grundgleichungen des elastischen Festkorpers vorgestellt wor-
den sind, konnen die dazugehorigen Wellengleichungen gefunden und, sofern
dies analytisch moglich, geldst werden. Das Wirken duflerer Kraftdichten soll
dabei aufler Acht gelassen werden. Es gilt also immer f = 0. Da zur Er-
zeugung von Oberflichenwellen Piezoelektrika verwendet werden, wird im
folgenden die Wellengleichung nur fiir diese Festkorperklasse entwickelt.

Piezoelektrika weisen eine Verschriankung von mechanischer Verzerrung und
makroskopischer elektrischer Polarisierung auf. Durchdringt ein elektrisches
Feld E den piezoelektrischen Festkorper, so beobachtet man einen linearen
Zusammenhang zwischen dem elektrische Feld E und einer durch dieses
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hervorgerufenen mechanischen Spannung® T

~

T. =—¢eE. (2.11)

Die tatsédchliche Spannung im Material kann als Superp051t10n eines mecha-

nischen Teils T',,een, = €S und eines elektrischen Teils T, = —eE aufgefaflt
werden

T=c¢S — ¢eE. (2.12)

Der in den Gleichungen auftretende Ausdruck e wird piezoelektrischer Tensor
genannt. Da er einen Tensor zweiter Stufe linear mit einem Vektor (Tensor
erster Stufe) verkniipft, muf} er selbst dritter Stufe sein.

Umgekehrt fiihrt eine Verzerrung des Festkorpergefiiges zu einer makrosko-
pischen Polarisation D. Auch dieser inverse piezoelektrische Effekt 148t sich
in erster Ndherung durch eine lineare Tensorgleichung

D=¢E+é'S (2.13)

beschreiben, wobei &’ der inverse piezoelektrische Tensor und & der aus der
Elektrodynamik bekannte Dielektrizitdtstensor ist.

Aus der allgemeinen dynamischen Grundgleichung (2.10), unter Verwendung
der Tensorgleichungen (2.12) und (2.13) des Piezoelektrikums, kann nun die
gesuchte Wellengleichung des Verzerrungsfeldes u(x, t) gefunden werden. Das
in der Gleichung auftretende elektrische Feld wird dabei durch den Gradien-
ten eines skalaren Potentials —V ¢ ersetzt. Abschlieflend sei Ladungsfreiheit
im Festkorper, d.h. VD = 0 angenommen. Dieser Weg fiihrt schliefllich auf

8 U; azuk 2¢
Ty of2 Cz]kla a 2 + €kij axkaxj (214)
und
0*u,; 0*¢
ik ox; al'k — i &rzaxj ' (215)

Die Losungen dieser, den ladungsfreien piezoelektrischen Festkorper beschrei-
benden, gekoppelten Differentialgleichungen kénnen meist nur mit numer-
ischen Methoden gefunden werden [10].

°Die Gleichung (2.11) gilt nur in der Niherung kleiner elektrischer und mechanischer
Felder.
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Liegt keine Piezoelektrizitdt vor, so ergibt sich die Wellengleichung des an-
isotropen, nicht piezoelektrischen Festkorpers, da e = el =0 ist.
Betrachtet man die Wellengleichung (2.14), fillt auf, daf der piezoelektrische
Term ekij% zu einer zusdtzlichen Versteifung und damit einer gréfleren
Ausbreitungsgeschwindigkeit fiihrt.

2.2 Oberflachenwellen

Nachdem die allgemeinen Losungen der verschiedenen Wellengleichungen in
den vorherigen Abschnitten vorgestellt wurden, werden nun die fiir die Exis-
tenz von Oberflichenwellen notwendigen Randbedingungen beriicksichtigt.
Es sei im folgenden ein halbunendlicher isotroper Festkorper, iiber dem sich
Vakuum befinde, angenommen. Auch im Hinblick auf die spéitere Diskussion
der Storeffekte in Abschnitt 2.3 sei hier, ohne Beschrinkung der Allgemein-
heit, festgelegt, dafl sich die Oberflichenwellen in x; Richtung ausbreite und
die Oberflichennormale nach x5 weise (Abb. 2.3).

Abbildung 2.3: Definition der Raumachsen anhand der Ausbreitung einer Love-
Welle:

In dieser Arbeit weist die Ausbreitungsrichtung stets nach x1, wdhrend die Schall-
schnellen des verwendeten SH-polarisierten Wellentyps in xo-Richtung weisen. Die
x3-Achse hat ihren Ursprung auf der Oberfiiche und steht senkrecht auf dieser.
Aufgrund des Unterschieds in den Schallgeschwindigkeit, zwischen Substrat (blau)
und Wellenleiterschicht (hellblau) wird eine im Substrat gebildete Welle an die
Oberfliche ,,gezogen®. Die physikalischen Figenschaften des Substrat- Wellenleiter-
Systems und des angrenzenden Mediums geben die Abnahme der Auslenkungsam-
plitude mit zunehmender Wellenausbreitung vor.

Die auf den Sensoren erzeugten Wellen besitzen zudem Wellenfronten, die
parallel zu zo verlaufen, wie es in (Abb. 2.3) dargestellt ist.
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Die erste Randbedingung ergibt sich aus der Spannungsfreiheit in x3 Rich-
tung.
Ts1|z5=0 = Ts2|p5=0 = T33|z5=0 = 0 (2.16)

Ist der betrachtete Festkorper ein Piezoelektrikum, so miissen andererseits
die Uberginge des elektrischen Potentials ¢ und die 23 Komponenten der
Polarisierung D stetig das Medium wechseln und als Randbedingung bei der
Bestimmung einer speziellen Losung einflieflen

¢auﬁen|m3:0 _ ¢Substrat|m3:0 Dguﬁen|m3:0 _ Dgubstrat|m3:0‘ (217)

Damit es sich iiberhaupt um eine Oberflichenwelle handelt, miissen die Teil-
chenauslenkungen der gesuchten Welle in das Substrat hinein abnehmen. Dies
stellt eine weitere Randbedingung dar.

u(x,t)|p5=—00 = 0 (2.18)
Die spezielle Losung ist dann eine Linearkombination der Partialwellen:
u(wm, 1) = AlB@—zi)—wt) (2.19)

Dabei sind die Komponenten des Vektors B komplexe Abklingfaktoren, von
denen f5 einen nicht verschwindenden negativen Imaginérteil besitzen muf,
um die Randbedingung (2.18) zu erfiillen. Mit A; werden die Amplituden der
Partialwellen bezeichnet.

Je nachdem, wie sich die Partialwellen zur Gesamtlésung kombinieren, erhélt
man verschiedene Wellentypen, von denen die scherpolarisierten Oberflichen-
wellen (SH-OFW) Gegenstand des néchsten Abschnitts sind. Viele Sensoran-
wendungen in Fliissigkeiten lassen sich nur mit diesen durchfiihren.

2.2.1 Scherpolarisierte Wellen

Bisher wurde bei der Beschreibung der Ausbreitung akustischer Oberflichen-
wellen angenommen, daf§ der Halbraum {iber der Festkorperoberfliche Va-
kuum sei. Da das in dieser Arbeit untersuchte Medium Ol fliissig und von
viskoser Natur ist, stellt dies andere Randbedingung an die Welle.

Um in Fliissigkeiten iiberhaupt einen OFW-Sensor betreiben zu konnen,
miissen horizontal scherpolarisierte Oberflichenwellen (SH) verwendet wer-
den. Thre Teilchenauslenkung steht senkrecht zur Saggitalebene, d.h. senk-
recht zu Oberflichennormale und Ausbreitungsrichtung. Bei den anderen
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Elementar-

[r
Welle O’bp,,

—————————————————————————— Nullage

Abbildung 2.4: Erzeugung von Kompressionswellen in einer Flissigkeit durch
Oberflachenwellen. Dargestellt ist ein Querschnitt durch das Substratmaterial
(grau) mit der dariiber angrenzenden Flissigkeit. Durch eine zur Oberfliche senk-
rechte Verzerrungskomponente werden Druckinderungen in der Flissigkeit er-
zeugt. Nach Formel (2.20) iberlagern sich die durch die Druckdnderungen erzeug-
ten Elementarwellen konstruktiv zu Wellenfronten, welche mit dem Winkel o und
der Wellenlinge Ay in die Flissigkeit abgestrahlt werden.

moglichen Polarisationen existieren jedoch immer signifikante Auslenkun-
gen aus der Oberfliche heraus. Diese fithren zu lokalen Stérungen in Form
von Partialwellen der Fliissigkeitsdichte, welche sich mit der vom Kompres-
sionsmodul y und Dichte g, der Fliissigkeit gegebenen Geschwindigkeit
vy = y/xi/o ausbreiten (Abb. 2.4). Ist v, kleiner als die Schallgeschwin-
digkeit der Oberflichenwélle vopy,, was bei den meisten Substanzpaarungen
zutrifft, so existiert ein Winkel zur Oberfliche, in dem sich die erzeugten
Partialwellen phasenrichtig zu einer Kompressionswellenfront iiberlagern
As vy

] = = ) 2.20
sin(a) AoFw  VoFw ( )

Damit ist eine Fliissigkeitswellenmode vorhanden, welche mit der Festkorper-
gebundenen Mode koppelt. Da Fliissigkeiten gegeniiber Kompressionen dhn-
liche elastische Eigenschaften wie die fiir Oberflichenwellen-Sensoren verwen-
deten Substanzen aufweisen und sich auch in ihrer Dichte nicht wesentlich
unterscheiden, ist der Impedanzsprung klein und damit die Kopplung der
Wellen so stark, daf} in vielen Anwendungen kein reiner OFW-Sensorbetrieb
moglich ist.

Anders verhilt es sich bei horizontal scherpolarisierten Oberflichenwellen.
Aufgrund der Scherungen innerhalb der Oberfliche ist die Kopplung mit ei-
ner Fliissigkeit nur von viskoser Natur. Damit sind Sensorapplikationen mit
SH-polarisierten Oberflichenwellen moglich.
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2.3 Sensorik mit Oberflichenwellen

Wie im vorherigen Abschnitt zu sehen war, kénnen durch die Randbeding-
ungen, welche eine Oberfliche dem System aufzwingt, iiberhaupt erst Wellen-
moden an dieser Grenzschicht existieren. Die Energie der Oberflichenwellen
ist an der Oberfléache konzentriert. Wird nun das aus Griinden der Einfachheit
geforderte Vakuum iiber dem Festkorper durch ein reales Medium ersetzt,
dndern sich auch die Randbedingungen und damit die Wellenausbreitung.
Groflen, welche den Rand des Festkorpersystems beeinflussen, sind unter
anderen:

e Durch die Viskositét eines angrenzenden Fluids wird ein Teil des durch
die Welle transportierten Impulses in die Fliissigkeit iibertragen.

e Durch die elastische Eigenschaft und die Dichte einer auf den wel-
lenfiihrenden Festkorper aufgebrachten festen Schicht verdndert sich
die Schallgeschwindigkeit der Oberflichenwelle. Ist die Schallgeschwin-
digkeit der Schicht kleiner als die des Substrats, nimmt die Geschwin-
digkeit der Oberflaichenwelle ab.

e Die Temperatur des Systems beeinflufit iiber die Temperaturabhéngig-
keit der elastischen Konstanten ebenfalls die Geschwindigkeit der Wel-
len.

e Bei einem piezoelektrischen System mufl zudem auch die Leitfdhigkeit
und Dielektrizitit des angrenzenden Mediums betrachtet werden, da
hier mit einer Oberflichenwelle immer auch eine Potentialwelle mit-
gefiihrt wird. Sowohl die Schallgeschwindigkeit als auch die Ddmpfung
einer Oberflichenwelle ist von der Leitfahigkeit und der Dielektrizitét
des Mediums abhingig.

Diese Beeinflulbarkeit durch die Art der Oberflichenbelegung wird in der
Sensorik gezielt genutzt.

Neben den durch die Nachweismethode verwendeten Anderungen der Wel-
lenausbreitung werden sich aber auch immer die nichtverwendeten Groéflen
storend bemerkbar machen. Ein rein analytischer Ansatz, oberflichliche Ver-
dnderungen schon bei der Losung der Wellengleichung mit aufzunehmen, ist
aufgrund der Komplexitit des Problems kaum gangbar.



2.3. SENSORIK MIT OBERFLACHENWELLEN 19

Ein vielfach verwendetes Verfahren zur Charakterisierung von Oberflachen-
einfliilen ist die Storungsrechnung. Dabei wird angenommen, daf§ die Stor-
ungen der Schallausbreitung, etwa durch die Viskositit einer Fliissigkeit,
klein gegeniiber dem ungestorten System sind. Damit kann die Losung der
ungestorten Wellengleichung als Ausgangspunkt genutzt werden. Man fiihrt
nun einen Storungsterm in die Wellengleichung ein, 148t die Losung des un-
gestorten Problems darauf wirken, um anschliefend Potenzen des die Stérung
charakterisierenden Parameters, wie z.B. Viskositét, Dichte oder Temperatur
zu entwickeln. Die Reaktionen auf die betrachteten Storungen kénnen dann
durch

db db db
dp, = A AT A 2.21
b= Ant oral +5,amt (2:21)
B1 =komplexer Abklingfaktor m =Masse
1 =Viskositéat T =Temperatur

rzusammengefaflt werden. Mit 3, ist der komplexe Abklingfaktor der Wellen-
funktion in Ausbreitungsrichtung gemeint. Er setzt sich zusammen aus
ApB Aoy | Avorw

B =iaq + k = =1 + 2.22
' ! ' B ky Vorw ( )

Der Realteil von AB;/f; ist gerade die relative Geschwindigkeitséinderung
der Oberflichenwelle und damit ein Maf fiir die akustische Leistung welche
in ein konservatives System flie3t. Falls durch die erfolgte Storung nicht die
Steitheit der oberflichennahen Schicht des Substrates heraufgesetzt wird, ver-
langsamt sich im allgemeinen die Welle. Ist der Imaginérteil von Gleichung
(2.22) positiv, verliert das akustische System Leistung und wird geddmpft.

Um die Reaktion einer Welle auf die in Gleichung (2.21) enthaltenen Sto-
rungen, verursacht durch Anderungen der Viskositit, der Masse oder der
Temperatur ndherungsweise zu ;%estig;men, miissen, iiber den storungstheo-

1 1

retischen Ansatz, die Faktoren <+, 25 und 91 hestimmt werden.
n om orT

2.3.1 Einflufl der Viskositat

Geht man von der newtonschen Definition der Viskositét (vgl. 1.1.1 GL. (1.1))
aus, so muf} das durch eine scherpolarisierte Oberflichenwelle mit den Schall-
schnellen vy (1, t) erzeugte Geschwindigkeitsfeld @ (x, ¢) in der Fliissigkeit be-
kannt sein, um auf seine Wirkung auf die Oberfléche schlieen zu kénnen. Fiir
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die von der Viskositat erzeugte Scherspannung 7;; und der daraus folgenden
Leistung P,;s; gilt dann

0 .
T23 = na—x?)’l,l,(w, t) und Pvisk - T231/2(.T1, t) (223)

Uber die Navier-Stokes Gleichung® der inkompressiblen Fliissigkeit und unter
Verwendung der dem System innewohnenden Symmetrien ist das Geschwin-
digkeitsfeld 4 (x,t) bekannt, wenn die Wellenbewegung durch eine Schwin-
gung der gesamten Oberfliiche mit einer um /2 kleineren Amplitude ersetzt
wird. Es ist damit durch die Losung des Geschwindigkeitsfeldes

W(xs, t) = %e(m?’/‘s)ei(“tm/‘s), (2.24)
2
mit der Eindringtiefe § = —77, (2.25)

wo

iiber einer oszilierenden Platte gegeben [11]. Man erkennt, dafl das Geschwin-
digkeitsfeld geddmpft schwingt. Es féllt nach der Eindringtiefe 6 auf 1/e ab.
Damit ist auch die mittlere viskose Spannung 753 auf die Oberfléche bekannt.

_ 0 . v w . w
Ty =y ~ifws, 1) = 5 (, [5+iyf %) (2.26)

Wie zu erkennen ist, setzt sich dann auch die Leistungsabgabe der Ober-
flichenwelle iiber eine Wellenléinge aus einem komplexen und einem reellen
Term zusammen. Offenbar handelt es sich hier um eine komplexe Trans-
ferleistung, fiir die eine einfache Beziehung mit der relativen Anderung des
komplexen Abklingfaktors gilt [12]

Apy Aay  Avorw  Pr
=1 +

_ , 2.27
B ky VOFW 2k, Py ( )

dabei ist Py die von der Welle Transportierte Leistung. Durch die Ersetzungen
wu = vy und 1/k = v/w erhilt man aus (2.26) die folgende auch von [13]

6Die Navier-Stokes-Gleichung fiir die inkompressible Fliissigkeit ist durch
00 + o(vV)v = of.., — VP + nAv mit p = hydrostatischer Druck, f = externe
Kraft, o = Dichte und v = Geschwindigkeitsfeld gegeben
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gefundene Gleichung der Anderung des komplexen Abklingfaktors mit der
Viskositét

Apy _ Pr _ Tos(xs, ) _ v 1/22( | oN)w 1 /%) (2.28)

61 2]{51P0 2]{51P0 2UJPO 2 2
Man erkennt an der Gleichung, dafl die Schalleistung einerseits in einen trigen
Kanal (zum Aufbau des Geschwindigkeitsfeldes) fliefit, und zum anderen in
einen dissipativen aufgrund der Fliissigkeitsreibung. Der Vorfaktor 2va0 V3
ist die Bauteilempfindlichkeit des Oberflichenwellensensors, da er das Aus-
maf} der Kopplung zwischen Oberflichenwelle und viskoser Fliissigkeitsbele-
gung festlegt. Die einzelnen Faktoren der Bauteilempfindlichkeit werden alle
durch die Materialeigenschaften, die verwendete Frequenz und die eingekop-
pelte Leistung vorgegeben. Bei konstanter Leistung wéchst die Schallschnelle
vy mit der Wurzel der Viskositit [14]. Damit ist die Bauteilempfindlichkeit
auf viskose Belegungen von der Frequenz unabhéngig. Da aber in Gleichung
(2.28) in der Klammer nocheinmal die Wurzel der Viskositit enthalten ist,
nimmt die Empfindlichkeit eines Oberflichenwellensensors mit der Wurzel
der Frequenz zu. Fiir ein newtonsches Fluid ist die Viskositét nicht von der
Anregungsfrequenz der Sensoren abhingig. Man erwartet also ein lineares
Wachstum der Dédmpfung und der Phase mit der Wurzel der Viskositit.
Ist die Eindringtiefe 6 von der Groflenordnung der Wellenlénge, dann ist die
Gleichsetzung des Geschwindigkeitsfeldes in der Fliissigkeit mit dem
einer oszilierenden Platte nicht mehr zuldssig. Der Geschwindigkeitsgradient
in z1-Richtung iiber eine halbe Wellenldnge der Oberflichenwelle ist daher
nicht mehr zu vernachliissigen. Die relative Anderung des komplexe Abkling-
faktors lautet nun [15]:

Ap voo9 [0TW . .02
— = W/ (1 1— 2.29
/6 2&)P0 VZ 2 ( + Z) Z)\%)FW ( )
Der Faktor ,/1 — 1 )\2‘52 wird in dieser Arbeit als Korrekturfaktor der Quer-
OFW

scherung K¢yer bezeichnet.

Einflufl der Viskositédt bei hohen Frequenzen

Bis jetzt wurde die Frequenzabhingigkeit der Viskositdt noch nicht in das
Modell des Sensorverhaltens auf viskose Belegungen aufgenommen. Reale
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Fliissigkeiten zeigen neben dem rein viskosen auch elastisches Verhalten. Dies
wird im Fliissigkeitsmodell nach Maxwell beriicksichtigt [16]. Alle Fliissigkei-
ten und Gase weisen demnach eine Schersteifigkeit p auf, die in der Relaxa-
tionszeit 7 = n/u relaxiert werden kann. Die Viskositét ist somit frequenz-

abhingig
Nstat = Nstat (2 30)

n(w)_l—i-iun' ’ pwo

Bei Verformungsfrequenzen weit unterhalb der Relaxationsfrequenz
w, = 1/7 verhélt sich die Fliissigkeit als newtonsches Fluid mit der Visko-
sitdt der quasistatischen Verformung 7. Bei w > w, weist die Fliissigkeit
hingegen elastisches Verhalten mit der Schersteifigkeit p auf.

Wenn statt der quasistatischen Viskositét, wie sie von den Kapillarviskosime-
tern gemessen wird, Gleichung (2.30) in Gleichung (2.26) eingesetzt wird, so
erhdlt man die fiir diese Arbeit verwendete Beziehung zwischen komplexem
Abklingfaktor, Frequenz und Viskositét.

2.3.2 Einflull} der Temperatur

Nach [17] setzt sich der Phasengang einer Verzogerungsleitung mit der Tem-
peratur aus zwei Groflen zusammen. Einerseits verdndert sich auf Grund
der Temperaturausdehnung die Laufstrecke L einer Verzégerungsleitung, an-
dererseits ist auch die Phasengeschwindigkeit einem Temperaturgang un-
terworfen. Durch Entwicklung um eine Referenztemperatur (Raumtempera-
tur) erhélt man die Temperaturkoeffizienten erster und zweiter Ordnung von
Schallgeschwindigkeit und Laufstreckeninderung. Der Temperatureinflufl auf
die Schallgeschwindigkeit kann dann durch

Avorw — l@_LAT+ LBZ_LAZQ _ L%AT _ ia%,,
VOFW LoT 2120717 vy 0T 2v2 017

AT?  (2.31)

bestimmt werden.

Heben sich die linearen Koeffizienten in Gleichung (2.31) gegenseitig auf,
spricht man von temperaturkompensierten Schnitten oder Schichtstrukturen,
denn auch bei Wellenleitermoden, wie den verwendeten Love-Wellen im
LiTaO3 / SiO,-System, kann man eine Temperaturkompensierung erreichen
[17] [18] [19].



Kapitel 3

Erzeugung und Empfang von

OFW

Nachdem im vorherigen Kapitel die verschiedenen Wellentypen im Festkérper
und deren Wechselwirkungen mit der Oberfliche dargestellt wurden, soll in
diesem Kapitel auf die Besonderheiten ihrer Anregung und Detektion durch
Ultraschallwandler eingegangen werden. Da die Erzeugung der Wellen iiber
den inversen piezoelektrischen Effekt erfolgt, wird hier die zum Design not-
wendige Theorie erldutert. Im Zusammenhang mit der Detektion der Wel-
len stehen auch die verschiedenen Storeffekte des Mefisignals, so dafi diese
hier beriicksichtigt werden sollen. Schliefllich wird das sowohl zur Anregung
wie zum Empfang der Oberflichenwelle verwendete Mefigerit, der Netzwerk-
analysator, in seiner Funktionsweise vorgestellt.

3.1 Anregung und Empfang von
Oberflichenwellen

Neben einigen anderen Verfahren bietet die elektroakustische Kopplung, wie
sie auf piezoelektrischen Substraten oder Schichten mdglich ist, die einfach-
ste Moglichkeit, Festkorperwellen zu erzeugen. Um auf diesen Substraten
gerichtete Oberflichenwellen zu erzeugen, kommen Interdigitalwandler (IDT
vom englischen interdigital transducer) zum Einsatz. Darunter versteht man
zwei auf die Oberflache aufgebrachte, kammartig ineinandergreifende metal-
lische Elektrodenstrukturen (Abb. 3.1). Legt man die beiden Kammelektro-
den eines IDT auf ein unterschiedliches Potential, werden Verzerrungen in

23



24 KAPITEL 3. ERZEUGUNG UND EMPFANG VON OFW

den Fingerzwischenrdumen erzeugt. Verwendet man statt einer statischen
eine hochfrequente Wechselspannung der Frequenz f, breiten sich von den
Zwischenrdumen ausgehende Partialwellen mit der durch den Wellentyp und
das Substrat vorgegebenen Geschwindigkeit vopy aus. Entscheidend fiir die
Abstrahlcharakteristik des IDT ist, wie die in den Zwischenrdumen erzeug-
ten Partialwellen interferieren. Eine Uberlagerung der einzelnen Partialwellen
kann nur dann konstruktiv sein, wenn ihre Wellenzahl kopry oder deren un-
gerades Vielfaches mit der elektrischen Periodizitédt ihrer Ursprungsorte 2d,
iibereinstimmt. Die Geometrie der Kammwandler legt daher den Frequenz-
gang des Abstrahlverhaltens fest.

Ein mathematisches Modell dieses Verhaltens liefert das von [20] eingefiihrte
Deltafunktionsmodell.

3.1.1 Das Deltafunktionsmodell

Die genaue Kenntnis der Ladungsverteilung auf den IDT-Elektroden ist Vor-
aussetzung fiir die exakte Berechnung des elektrischen Feldes E innerhalb
eines Kammwandlers. Uber den inversen piezoelektrischen Effekt des ver-
wendeten Substrates liegt damit das Verzerrungsfeld und seine Ausbreitung
als Partialwelle fest. Die genaue Vorhersage der im Fingerzwischenraum er-
zeugten Verzerrungen und damit des Abstrahlverhaltens ist jedoch nur mit
numerischen Methoden moglich. Um dennoch eine verwendbare Vorhersa-
ge des Abstrahlverhaltens zu erhalten, haben Tancrell und Holland [21] in
ihrem Delta-Funktions-Modell die Annahmen getroffen, dafl die Kopplung
zwischen elektrischem Feld und mechanischer Verzerrung linear sei. Das Ver-
zerrungsfeld zwischen zwei auf unterschiedlichem Potential liegenden Fingern
wird dabei durch eine d-Funktion ersetzt. Ein IDT mit N = M + 1 Fingern
erzeugt demnach M diskrete Partialwellenquellen, die im Abstand d. ange-
ordnet sind (Abb. 3.2). Fiir eine Partialwelle ¥ wird der Ansatz

U(x,t) = Vy - Betthe=eh (3.1)

gewahlt. Dabei gibt die Spannung V{ zwischen den Elektroden die Ampli-
tude der Wellen vor. Die genaue Geometrie der einzelnen Finger und des
Fingerzwischenraumes sowie die Substrateigenschaften geben den frequenz-
abhéngigen Elementfaktor E vor.
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iffov-o1)

5.
Y =1/2 V(;(EA((D)) P @ 1/4'%'(E'A(u))) .

Abbildung 3.1: Funktionsweise eines Oberflichenwellensensors (Verzigerungs-
leitung):

Auf einem piezoelektrischen Substrat befinden sich zwei Kammelektroden (IDT)
1) und 3). Eine auf die Kammelektrode 1) gegebene Wechselspannung Vg erzeugt
iber den inversen piezoelektrischen Effekt die beiden Oberflichenwellen Vg und
Wy der Amplitude %VOEA(w). Nachdem die Welle Vg iber die sensitive Fliche
2) (weif$ hinterlegt) gelaufen ist, wird sie im Empfangswandler 3) dber den piezo-
elektrischen Effekt in ein elektrisches Signal umgewandelt und von der Mefelektro-
nik 5) detektiert. Ein Teil der Welle Uy passiert den Empfangswandler und wird
vom Rand des Sensorbauteils reflektiert. Wire der Rand nicht gegeniiber der Welle
angewinkelt, so wirde die hier reflektierte Restwelle wieder den Empfangswandler
erreichen und damit den Mefvorgang stéren. Um auch den Sendevorgang des ID'T
1) nicht zu stéren, wird die selbe Mafnahme auch fir die Welle Uy, getroffen.
Das Abstrahl- wie auch das Empfangsverhalten der beiden Kammuwandler wird
durch ihre Geometrie festgelegt. Die elektrische Periodizitit de und die Schallge-
schwindigkeit vopw legen dabei die Sensormittenfrequenz fo = vorw /Aorw fest.
Die Anzahl der Fingerpaare eines IDT definiert seinen Feldfaktor A(w) (Gl. (3.5)).
Die genaue Fingerpaargeometrie geht in den Elementfaktor E ein. Feld- und FEle-
mentfaktor bilden zusammen die Ubertragungsfunktion eines IDT, welche um die
Mittenfrequenz symmetrisch ist. Sind Sende- und Empfangswandler identisch auf-
gebaut, so ist bei der Wellendetektion nochmals die Ubertragungsfunktion eines
IDT zu bericksichtigen. Liefert die Sensitive Fldche, gegeben durch den IDT-
Mittenabstand Loc = Aorpw A und Breite W, keinen Ddmpfungsbeitrag, wird von
der Mefelektronik die mittlere Amplitude mit 1Vo(EA(w))?/V2 gemessen.
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d,=1/24d,
—>

0 X Xin Xnm

Abbildung 3.2: Verdeutlichung des Deltafunktionsmodells:
Der Parameter d,,, = 1/2d, bezeichnet den Fingerabstand. Das Deltafunktionsmo-

dell geht davon aus, dafS zwischen jeweils benachbarten Fingern bei x,, eine in
x-Richtung punktformige Partialwellenquelle liegt

Der Elementfaktor kann an dieser Stelle als konstant angenommen werden,
da die Geometrie der Finger innerhalb der verwendeten IDTs nicht variiert
wurde und nur die Abstrahlcharakteristik um eine Sensormode beschrieben
werden soll.

Aus der Superposition der in M Fingerzwischenrdumen erzeugten Partial-
wellenquellen ergibt sich dann die Abstrahlcharakteristik des Wandlers

M
\Il(.’L‘, t) _ E%ei(km—wt) Z ei(r—kde)m7 (32)
m=1

wobei W(z,t) die Amplitude der Gesamtwelle ist. Uber m werden die ein-
zelnen durch d, dargestellten Partialwellen summiert (Abb. 3.2) Der Wel-
lenvektor k ist die Kreisfrequenz w der angeregten Partialwellen. Der indivi-
duelle Phasengang der Partialwellen wird dabei durch den Faktor ei(™—##m)
beriicksichtigt. Das elektrische Feld von Fingerzwischenraum zu Fingerzwi-
schenraum alterniert und schligt sich im Argument der Exponentialfunktion
als mm nieder. Die so erscheinende Superposition ist eine geometrische Reihe

und daher leicht auszuwerten:

U(x,t) = EVyA(w)eltke—b (3.3)
sin (M/2(m — kd)) ;0. pgm+1
Aw) = im—kd) 55 3.4
@) sin (1/2(7 — kd)) ¢ ’ (3:4)
Der Ausdruck A(w) wird Feldfaktor genannt, sein Betrag liefert den Fre-
quenzgang eines IDT:

[Aw)| = (3-5)

sin (M/2(m — kd))
sin (1/2(7 — kd))
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Aus den Maxima des Feldfaktors A(w) kénnen die Transducermoden berech-
net werden.

v

= (2 1)—

fu=Cnt1)7

Die erste dieser Moden ist die Grundmode fy des IDT, sie tritt bei

fo = v/2d, auf und hat die Wellenldnge 2d,, entspricht also genau der elek-

trischen Periode des IDT. Des weiteren liefert dieses Modell auch hohere
Harmonische bei ungeraden Vielfachen der Grundfrequenz (Abb. 3.3).

(3.6)
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Abbildung 3.3: Frequenzabhingiges Abstrahlverhalten (Feldfaktor) eines IDT:
Modelliert ist eine Struktur mit 20 Fingerpaaren und 100 MHzMittenfrequenz fo.
Neben letzterer werden auch ungeradzahlige Harmonische bevorzugt abgestrahlt.
Die Bandbreite Afy ist der Bereich zwischen den beiden um die Grundmode
liegenden Minima.

Die Frequenzbandbreite der Grundmode des IDT ist der Bereich zwischen
den beiden um die Grundmode liegenden Minima. Sie 148t sich unter Ver-
wendung von Gleichung 3.5 durch

_fo
AfB_4z\4_41\f—1

(3.7)
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bestimmen. Die Transducermoden und deren Bandbreiten lassen sich durch
das 0-Funktionsmodell richtig vorhersagen. Beim Design neuer Oberflichen-
wellensensoren wird es dazu verwendet, aus den angestrebten Frequenzen
und Bandbreiten den dazu notwendigen Fingerpaarabstand und die Zahl der
IDT-Finger festzulegen.

Um nun aus dem Frequenzgang eines IDT auf die Ubertragungsfunktion eines
OFW-Sensors zu schlieen, mufl bedacht werden, daf§ die Oberflichenwelle
durch den Empfangs-IDT ausgekoppelt wird. Aufgrund der Symmetrie des
piezoelektrischen Effektes ist hier wieder der gleiche Frequenzgang, sofern
Sende und Empfangs-IDT identisch sind, A(w) zu erwarten. Dies bedeutet,
daB man die erzeugte Welle nochmals mit A(w) falten muB. Die Ubertra-
gungsfunktion

H(w) = |A(w)[|A'(@)] = |A(w)[* (3-8)

eines Oberflichenwellensensors H (w) ist dann durch das Quadrat des Feld-
faktors gegeben.

3.2 Die elektrische Impedanz eines IDT

Um wenige elektrische Storeffekte wie das elektrische Ubersprechen zu ver-
meiden, auf das in Abschnitt 3.4 eingegangen werden soll, und um ein krafti-
ges Meflsignal zu erhalten, sollte die in einen Sensor eingespeiste elektrische
Leistung moglichst vollstindig in eine akustische Welle umgewandelt werden.
Ahnlich wie ein Lichtstrahl einen Teil seiner Energie durch Reflexion an einem
Mediumwechsel mit unterschiedlichen optischen Dichten abgibt, reagiert ein
el. Hochfrequenzsignal bei Wechseln des komplexen Widerstandes, der Im-
pedanz, eines Leiters. Bei einer elektrischen Fehlanpassung stellt ein Interdi-
gitalwandler und seine Zuleitungen einen solchen Impedanzsprung dar. Um
moglichst viel Leistung in ein Oberflichenwellenbauteil bringen zu kénnen,
sollten die IDT Impedanzen gerade der komplex konjugierten Impedanzen
ihrer Zuleitungen entsprechen. Da Hochfrequenzmefigerite und Kabel eine
genormte Impedanz von 50€2 besitzen, wird dieser Wert auch beim Design
der IDT's angestrebt.

Eine theoretische Beschreibung der IDT Impedanz liefert [20] unter verein-
fachten Annahmen der Feldverldufe (Abb. 3.5). Diese idealisierte Anordnung
bildet die Grundlage fiir die zugehorigen Ersatzschaltbilder, aus denen die
resultierende Impedanz berechnet werden kann.
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Die Impedanz des IDT wird durch den Ohmschen Widerstand seiner Lei-
terbahnen Ry, durch das Substratmaterial und Uberlapp W der Finger ge-
gebenen Kapazitit Cpr und durch einen Beitrag des akustischen Systems
festgelegt.

Um den fiir die Berechnung der IDT-Impedanz noch fehlenden Einfluf§ der
Wellenerzeugung zu berechnen, sollte klar sein, wie das akustische System
in einen elektrischen Stromkreis aufgenommen werden kann. Da mit einer
Schallwelle auf einem Piezoelektrikum keine Ladung, sondern nur ein el. Feld
y,mitlauft®, ist klar, dal der durch die Welle erzeugte Widerstand aus rein
imagindren Teilen aufgebaut sein muf. Es hidngt nun von der Periodizitét
d, des IDT und der Frequenz f ab, ob eine Partialwelle vor, mit oder nach
dem maximalen Stromfluf} in der metallischen IDT-Struktur auf einen Finger
trifft. Je nach Phasenlage wird der komplexe Widerstand wie eine Kapazitét,
ein ohmscher Widerstand oder wie eine Induktivitit reagieren. Dies erklért,

= —

Abbildung 3.4: Das zur Berechnung der IDT-Impedanz im ,crossed field“ Mo-
dell verwendete Ersatzschaltbild: Die Bestandteile der Schaltung sind die statische
Kapazitit Cr, der Realteil der akustischen Admittanz G sowie der zugehdrige Ima-
gindrteil B.

dal man den akustischen Teil der el. Gesamtimpedanz eines IDT durch einen
parallelgeschaltet LCR-Kreis auffassen kann(Abb. 3.4). Unter Verwendung
des crossed-field Modelles, siehe auch Abbildung 3.5, folgt aus [20] fiir die
akustische Admittanz Y (w).
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Abbildung 3.5: Zur Berechnung der IDT-Kapazitit wird die Verteilung des elek-
trischen Feldes als idealisiert angenommen. Je nach Substratmaterial kann der
inhomogene elektrische Feldverlauf durch ein in line field“ oder durch ein ,cros-
sed field“ gendhert werden. Bei LiTaOg ist der senkrechte Feldverlauf stirker aus-
gepragt, so daff ein ,crossed field“ (Querfeldniherung) angenommen wird. Die
schwarzen Rechtecke kennzeichnen die Elektrodenbereiche, zwischen denen das
elektrische Feld verlauft.

2
G(w) = 2Gy (tan % sin NT@> (3.9)

© ©
B(w) = Gy tanz AN +tanzsinNG)

@:27rw
Wo
CrK?
Gozwo T

2rN
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Da der Arbeitsbereich des Bauteils dicht um die IDT-Mittenfrequenz f; liegt,
konnen die in Gleichung (3.9) auftauchenden trigonometrischen Funktionen
gendhert werden. Man erhélt:

2
A ] 4
G(w) ~ G(smx) ~ —K?w,C,N? (3.10)
T m
., ((sin2x — 2
B(w) ~ G(L — ‘”) ~ 0 (3.11)
T
o= Npo 0
Wo

4 4
= —KZUJ()CSNZ = —KZLUOCTN
T T

G

N = Anzahl der Fingerpaare

(s = statische Kapazitéit pro Fingerpaar

K* = Kopplungskonstante

Cr = NC, = Gesamtkapazitit der Elektrode

N @

Wird der Ohmsche Widerstand der Elektrodenstruktur vernachléssigt, ist
nur noch die statische Gesamtkapazitit C'r der Finger zu beriicksichtigen,
um die Gesamtinduktivitdt des IDT zu berechnen. Die Gesamtkapazitit ist
durch die der Fingerpaarkapazitiaten Cpr = NC gegeben. Dieser Ansatz fithrt
auf die IDT-Impedanz

Z = [G(w) + i(B(w) + wNC,)]™". (3.12)

Das in dieser Arbeit verwendete Mefinstrument, der Netzwerkanalysator,
hat die genormte Quellimpedanz von 502, auf die auch alle Kabel normiert
sind, so dafl fiir die Wandler dieser Wert angestrebt wird. Im allgemeinen
mochte man aber die Frequenz und Bandbreite der Schallwellen festlegen, so
daB eine Anpassung nach Gleichung (3.12), (3.10) und (3.11) nur iiber den
Fingeriiberlapp W erfolgen kann.

Da der Imaginérteil der IDT-Impedanz bei der Mittenfrequenz nie verschwin-
det, ist eine Anpassung nur in gewissem Abstand zur Mittenfrequenz moglich.
In der Praxis kann die verbleibende elektrische Fehlanpassung der IDTs
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allerdings in einem weiten Bereich durch ein Impedanzanpafinetzwerk ausge-
glichen werden.

3.3 Die induktive Ankopplung

Es hat sich in unserer Arbeitsgruppe bei verschiedensten Sensoranwendungen
gezeigt, dafl die iiblichen direkten Kontaktierungsmethoden von OFW-Sen-
soren mit der Mefelektronik viele Nachteile besitzen.

Zum einen miissen die Kontaktflichen (Pads) der Wandler bei der Her-
stellung und Beschichtung von geschichteten Strukturen, wie den verwen-
deten Love-Wellen-Bauteilen, immer durch Maskierung freigehalten werden,
zum anderen miissen die Bauteile nach jeder Motordlmessung gereinigt wer-
den. Um eine maximale Reproduzierbarkeit in den Viskositdtsmessungen zu
gewihrleisten, miissen die Oberflichenwellensensoren daher auch mechanisch
gereinigt werden. Mit der konventionellen Bondtechnik ist dies sehr proble-
matisch, da die Bonddrihte sehr diinn sind und daher leicht zerstort werden
konnen.

Daher wurde von vornherein eine in unserem Institut entwickelte [22] induk-
tive Kopplung zwischen Mefelektronik und Sensor verwendet.

Bei diesem Prinzip kann auf eine direkte Kontaktierung verzichtet werden.

A

Priméarwicklung

D,

Abbildung 3.6: Schaltbild der induktiven Ankopplung zur Bestimmung von Zi,q

Das elektrische Hochfrequenzsignal wird iiber das Prinzip der Gegeninduk-
tion, wie in einem Transformator, von einer Primé&rspule auf die durch das
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OFW-Bauteil dargestellte Sekundérspule iibertragen (Abb. 3.6). Der dabei
erzeugte Strom in der Sekundéirwicklung erzeugt nun die gewiinschte Wech-
selspannung an beiden Interdigitalwandlern. Anders als bei gew6hnlichen
Kontaktierungen sind jetzt Sende- und Empfangs-IDT identisch, so dafl zwei
gegeneinander laufende Wellenfronten erzeugt werden. Diese kommen nach
der durch die Lénge der Verzogerungsleitung vorgegebenen Laufzeit am je-
weils gegeniiberliegenden Ultraschallwandler als Echo an. Die beim Empfang
erzeugte Wechselspannung wird anschliefend wieder iiber die Gegeninduk-
tion ausgekoppelt und gelangt zum Mefigerdt. Da fiir die Mefelektronik
Sende- und Empfangseinheit nur durch die Primérspule gegeben sind, spricht
man von einem Eintor. Das Echo des Oberflichenwellensensors lauft iiber das
selbe Kabel wie das zur Anregung der Wellen verwendete Signal. Durch einen
Richtkoppler im verwendeten Mef3gerdt werden die beiden Signale voneinan-
der getrennt.

Es ist klar, dafl die Impedanz des OFW-Bauteils jetzt nicht mehr nur durch
die Impedanzen der IDTs wiedergegeben wird. Daher muf§ Gleichung (3.12)
mit der Induktivitdt der Primér- und Sekundérspule Lp, Lg sowie der Gegen-
induktivitit Lpg und den ohmschen Widerstdnden Rp, Rg der beiden Spulen
erweitert werden.

Primarseite Sekundadrseite
RP ZIDT
/
IDT
L12

Abbildung 3.7: Bei der induktiven Ankopplung wird iiber den magnetischen Fluf
durch den primdrseitigen Wechselstrom eine Spannung in der Sekunddrwicklung
erzeugt. Diese fillt an den in die Wicklung geschalteten IDTs ab, womit die Span-
nungsversorgung hergestellt ist.

Formal handelt es sich um eine Transformatorschaltung (Abb. 3.7). Damit
ergibt sich eine Impedanz von

LZ
Zy = Rp + iwLp + - Wops

. 3.13
ZCL)LS + RS + ZZIDT ( )
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Die Gesamtimpedanz betrigt damit

1 1
= +- .
iwCy  iwCy+1/Zx

Fiir eine eingehende Betrachtung der Verhiltnisse sei auf [22] verwiesen.
Die in diesem Kapitel gemachten Uberlegungen zur elektrischen Impedanz
finden sich in einer in unserem Haus erstellten Software wieder [23][22]. Mit
Hilfe dieses Werkzeuges wurden die hergestellten Bauteildesigns in ihrer Im-
pedanz, soweit dies moglich war, auf die geforderten reellen 502 angepafit.

Z (3.14)

3.4 Storeffekte

Die angestellten Uberlegungen, welche zum Deltafunktions-Modell und zur
Berechnung der Impedanz eines induktiv gekoppelten OFW-Bauteils fiihr-
ten, basieren auf Idealisierungen des realen Verhaltens. Sie geben lediglich
Anhaltspunkte zum Design neuer Sensoren. So kann die IDT-Mittenfrequenz
und -Bandbreite {iber den Fingerpaarabstand und die Zahl der Finger mit
Hilfe des d-Funktionsmodells festgelegt werden. Storeffekte wie das elek-
trische Ubersprechen, Reflexionen an Fingern und Kanten des Sensors oder
die Anregung unerwiinschter Volumenwellenmoden sind in diesen Modellen
nicht enthalten, fiihren allerdings oft zu erheblichen Diskrepanzen zwischen
Theorie und Praxis. Im folgenden sollen einige der wichtigsten Storeffekte
und deren Unterdriickungsmoglichkeiten besprochen werden.

3.4.1 Elektrisches Ubersprechen

Durch Diskontinuitidten der elektrischen Impedanz, verursacht durch eine
Fehlanpassung der OFW-Bauteile oder der Zuleitung, gelangt nicht das
vollsténdige Quellsignal in die akustische Verzogerungsleitung. Dieses elek-
trische Echo wichst meist linear mit der Frequenz, da kapazitive Effekte
dominieren. Durch sorgféltige Impedanzanpassung direkt vor den Koppel-
schleifen und kurzen, moglichst auf 502 angepafiten, abgeschirmten Zulei-
tungen kann dieser Effekt minimiert werden.

Da das elektrische Ubersprechen momentan am Mefgerit ankommt, kann
es allerdings von dem ca 1lus spiter eintreffenden akustischen Echo durch
einen Fourier-Transformationsalgorithmus (FFT) im verwendeten Netzwerk-
analysator (vgl. 3.5) separiert werden (Abb. 3.8).
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3.4.2 Akustische Reflexionen

Ahnlich wie elektrische Hochfrequenzsignale an Impedanzspriingen reflektiert
werden, werden auch Oberflichenwellen an mechanischen Diskontinuititen
zuriickgeworfen. Aufgrund ihres zeitlichen Verhaltens fiihren sie zu unter-
schiedlichen Effekten.

Kantenechos

An den Kanten eines OFW-Sensors wird die gesamte Welle zuriickgeworfen,
da sich die mechanischen Eigenschaften hier schlagartig &ndern. Um das Kan-
tenecho zu unterdriicken, werden drei Mafinahmen ergriffen. Das Aufrauhen
der Sensorkanten fiihrt zur Streuung der Welle und damit zu einer starken
Reduktion des Echos. Zusétzlich werden die Kanten leicht angewinkelt, so
daf die zuriickgeworfene Wellenfront an den IDTs vorbeilduft (Abb. 3.1).
Eine weitere Mafinahme zur Dampfung der Kantenechos bietet die Auftra-
gung einer Silikonschicht auf die Bereiche jenseits der Wandler. Gerade bei
Love-Wellen 148t sich damit die Intensitdt der Echos erheblich reduzieren.

Zweifachdurchlaufechos

Die Finger eines IDT stellen in zweierlei Hinsicht akustische Diskontinuitéiten
dar. Einerseits stellen sie eine Massenbelegung dar, andererseits sind sie
metallisch und reduzieren dadurch die elastische Steifigkeit des Substrates
an der Oberflache. Beide Effekte fiihren zu Spriingen der elektrischen Impe-
danz und damit zu Reflexionen der Welle. Die Leistung einer einlaufenden
Wellenfront geht also nicht vollstdndig in ein elektrisches Signal iiber, sondern
wird an der Wandlerstruktur zuriickgeworfen.

Echos innerhalb eines IDT

Zusitzlich zum kollektiven Echo eines akustischen Signals an einem Wandler
kommt es an den Fingern innerhalb eines Wandlers zu mehrfachen Reflexio-
nen. Werden keine Gegenmafinahmen getroffen, fiihrt dies zu einer zeitlichen
Ausweitung des akustischen Signals. Typisch ist ein exponentieller Abfall der
Leistung mit der Zeit am Ende der Wellenpakete.

In der Praxis werden Split-Finger verwendet, um den storenden Einflufl der
Reflexionen zu minimieren. Jeweils benachbarte Finger liegen dabei auf glei-
chem Potential. Dies fithrt dazu, daf} die elektrische Periode zur mechanischen
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Periode der Reflektionszentren viermal so grof} ist Ae;/4 = Apecrn. Damit liegt
die mechanische Reflexion in einem hoheren Frequenzbereich als die elektrisch
angeregte Schallwelle.

3.4.3 Volumenwellen

Im verwendeten Lithiumtantalat liegt dicht neben der in die Wellenleiter-
schicht transformierte Leckwelle eine Volumenwelle. Thre Ausbreitungsge-
schwindigkeit ist grofier, so dafi sie durch die IDTs bei grofleren Frequenzen
als die Leckwelle abgestrahlt wird [24].

Es gibt zwei Strategien, den Einflu der Volumenwellen auf die Messungen
zu minimieren. Einerseits kann man die Welle durch Aufrauhen der Riick-
seite des Sensors und zusétzlicher Beschichtung der selben Seite mit Silikon
ddmpfen. Andererseits 148t sich bei kleinen Frequenzbandbreiten oder langen
Verzogerungsleitungen, mit dem Umweg einer Fourier Hin- und Riicktrans-
formation und dem Setzen eines Zeitfensters, das Oberflichenwellensignal
vom Volumenwellensignal zeitlich trennen.

3.5 Messung mit dem Netzwerkanalysator

Bei induktiv gekoppelten Sensoren mufl in Reflektion gemessen werden, da
Sende- und Empfangseinheit parallel geschaltet sind. Neben den immer auf-
tretenden Mehrfachdurchlaufechos eines Oberflichenwellenbauteils stellt das
elektrische Ubersprechen bei Messungen in Reflektion ein grofes Problem
dar. Mit einem Netzwerkanalysator kann jedoch die zeitliche Reihenfolge der
vom Sensor zuriickgeworfenen Signale ausgenutzt werden, um sie voneinan-
der zu trennen (Abb. 3.8).

Das vom Netzwerkanalysator empfangene Signal wird dabei, iiber einen Fou-
rieralgorithmus (FFT), von einem Frequenzbereich in den dazugehtrenden
Zeitbereich transformiert. Durch setzen eines Zeitfensters um die fiir den
Sensor typische Verzogerungszeit werden alle Signale, die nicht in diesem Fen-
ster liegen, diskriminiert. Damit wird das Mefsignal vom elektrischen Uber-
sprechen und von Mehrfachdurchlaufechos sowie von Signalen unerwiinschter
akustischer Moden getrennt.

Letztendlich wurde bei den in Kapitel 5 vorgestellten Messungen ein der
Bandbreite der Sensoren entsprechender Frequenzbereich um seine Mitten-
frequenz eingestellt. Die Ddmpfung der Oberflichenwelle wurde immer bei
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<¢—"zum Messrechner iiber GPIB-Bus ==y Netzwerkanalysator

1®
.............................. §
— <
00000 0000 e )
E reflection port transmission port - - —>
= @ 9 ~
Richtkoppler i
im NWA
\J @
Impedanz-
—_ Zeitfenster o —_ Anpassun
SN g 3
S|z g €« FFT g —
3l |2 s - 3 induktiv
- i g 3 gekoppelter
3 P\ 3 _ Oberfldchenwellen-
g I Sensor

Abbildung 3.8: Sensormessung unter Verwendung eines Netzwerkanalysators:

Der Netzwerkanalysator wurde bei den Messungen dieser Arbeit im Reflektionsmo-
dus mit zyklisch sich wiederholenden Frequenzldufen betrieben. Zeitlich gegliedert:
Der ,reflection port“ gibt ein in der Frequenz linear wachsendes Wechselspan-
nungssignal 1) dber die Impedanzanpassung 2) auf den Oberflichenwellensensor
3). Ein Teil des Signals reflektiert sofort, ohne in den Sensor eingekoppelt zu
werden. Dieses Echo ist das elektrische Ubersprechen. Der in den Sensor ein-
gekoppelte Teil des Ausgangssignals erzeugt nach der fir den Sensor charakter-
istischen Verzogerungszeit ein Echo. Es erreicht tiber die Impedanzanpassung den
,reflection port* des Netzwerkanalysators. Ein gerdteinterner Richtkoppler trennt
das einlaufende vom auslaufenden Signal. Anschlieffend wird das logarithmische
Verhdltnis von Echo- zu Ausgangsleistung in dB gebildet 4). Je nach Phasen-
differenz zwischen Echo und elektrischem Ubersprechen variiert das gegen die
Frequenz aufgetragene Leistungsverhdltnis 4). Durch eine Fouriertransformation
(FFT) erhalt man das Zeitspektrum 5) des in 4) dargestellten Signals. Wird ein
Zeitfenster gesetzt, ldfit sich das Echo des OFW-Sensors vom sofort zuriickge-
worfenen elektrischen Ubersprechen trennen. Unerwiinschte Wellenmoden oder
Echos kommen mit kleinerer oder gréfierer Zeitverzégerung als die MefSmode am
“reflection port,, an, so daf sie durch das Zeitfenster ebenfalls unterdrickt werden
kénnen. Durch Riicktransformation (FFT) wird der Dimpfungs- und Phasenfre-
quenzgang des Sensors erhalten 6). Bei fester Frequenz (weiffer Pfeil) wird der
Dimpfungs- und Phasenwert vom MefSrechner diber einen GPIB-Bus ausgelesen

7).
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der Sensormittenfrequenz bestimmt. Auf die einzelnen Schritte der Signal-
gewinnung wird an dieser Stelle nicht eingegangen, da sie in Abbildung 3.8
ausfiihrlich besprochen werden.



Kapitel 4

Mef3technik

Im zuriickliegenden Kapitel wurden die zum Design der einzelnen Bauelemente
wichtigen Grundlagen geschaffen, auf die Stérungen der Sensorsignale und
auf das zu deren Nachweis verwendete Mefigerit, den Netzwerkanalysator,
eingegangen. In diesem Kapitel wird auf die praktische Umsetzung einge-
gangen. Daher findet sich hier eine Beschreibung der in den Experimenten
verwendeten Sensoren und Mefzellen. Insbesondere soll an dieser Stelle die
Steuerung der Messungen und deren Auswertung erldutert werden.

4.1 Sensoren

Fiir den Betrieb in Fliissigkeiten eigenen sich nur scher-horizontal-polarisierte
(SH-polarisiert) Oberflichenwellen (vgl. 2.2.1). Aus dem vielfiltigen Spek-
trum an Kristallschnitten, auf denen dieser Wellentyp angeregt werden kann,
wurde Lithiumtantalat ausgewihlt. Einerseits ist Lithiumtantalt ein
Standardmaterial der Oberflichenwellenfiltertechnik (Handy, Fernseher)
und damit gut verfiigbar. Andererseits hat der verwendete Kristallschnitt
(36°rot YX LiTaOs3) einen grofien piezoelektrischen Koppelfaktor (K? = 5)
[25] [26] und erzeugt eine dominant SH-polarisierte Welle (die Auslenkungs-
amplituden in z-Richtung betragen nur 10% der in y-Richtung) [26], so da8
kein exzessiver Dampfungsverlust durch Kompressionswellen zu erwarten ist.
Anders als vielfach verwendete Quarzsubstrate reagiert LiTaOj3 sehr tolerant
auf Fehlorientierungen der metallischen Strukturen beziiglich der Hauptaus-
breitungsrichtung der SH-Wellenmoden des Substrates [27].

Um die Sensitivitiat auf Oberflicheneffekte zu steigern, wurde auf die Sen-

39
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soren eine 1 um dicke Quarzglasschicht gebracht, wodurch statt einer Leck-
eine Lovewelle angeregt wird (vgl. 2.2.1)[28]. Der Sensitivitidtszuwachs beruht
auf der gréfleren Biindelung der Wellenenergie im Quarzwellenleiter.

Im institutseigenen Reinraum wurden zwei Sensortypen durch lithographi-
sche Strukturierungsmethoden [22] [29] und Aufsputtern der Quarzglasschicht
hergestellt. Durch Verwendung von Splitfinger-IDTs konnte einer der beiden
Sensoren so eingestellt werden, dafl er auf der Grundmode und der dritten
harmonischen Mode schwingen konnte. Die Sensorstruktur und die Eigen-
schaften der realisierten Bauteile sind in der nun folgenden Tabelle enthalten:

82 MHz 245 MHz | 435 MHz
Bandbreite: 6,6 9,8 29 [MHz]
Laufstrecke: 5 5 3,4 [mm]
SiO9-Schichtdicke: 1 1 1 [pm]
IDT-Typ: Split Split Einfach | —
Fingerzahl: 100 100 60 —
Fingerbreite: 5,6 5,6 2 [pem]
Fingerpaarabstand: 25,6 25,6 4.8 [pm]
Fingeriiberlapp: 2 2 0,7 [mm]
Einfiigungsddmpfung;: 34,5 +0,5 22 30,8 [dB]
Temperaturgang Dampfung: 0,02 0,01 0,02 [dB/°C]
Temperaturgang Phase: -3,38 -1,13 -4.5 [°/°C]

Tabelle 4.1: Die Eigenschaften der fir die Messungen verwendeten Sensoren:
Zwei Sensoren wurden in den Messungen des Kapitels 5 verwendet. Das zur
Strukturierung verwendete Metall war Aluminium. Bei einem der beiden Sen-
sorenen wurde eine Splitfingeranordnung verwendet, so dafl zwei Frequenzen
(82 MHz und 245 MHz) mit Bandbreiten von 6,6 MHz und 9,8 MHz angeregt
werden konnten. Der zweite Sensor war breitbandiger (29 MHz) und strahlte
Wellen der Frequenz 435 MHz ab. Bei allen Sensoren wurde ausschliefslich
eine induktive Kontaktierung mit der Mefelektronik gewdhlt (vgl. 3.3)
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4.2 Mefizellen

Zentrale Mefigrofie dieser Arbeit ist die Viskositédt. Da sie stark temperatur-
abhéngig ist, ergeben sich besondere Anforderungen an Mefimethode und
MeBbedingungen. So ist auf eine moglichst konstante und im Probevolumen
homogene Temperatur zu achten. Andererseits 148t sich die Viskositét eines
Oles durch Variation der Temperatur in einem weiten Bereich einstellen. Um
verschiedene Viskositdten schnell anfahren zu kénnen, sollte ein zu realisie-
render Meflaufbau stufenlos heiz- und kiihlbar sein.

Mit diesen Anforderungen wurden mehrere Meflaufbauten realisiert, von
denen zwei hier vorgestellt werden, da sich die Eigenschaften der anderen
nur wenig von den hier beschriebenen unterschieden.

4.2.1 Der Dipstick-Mef3aufbau

Fiir grofle Probenvolumen wurde eine Mef3zelle fiir einen ,Dipstick® kon-
zipiert (Abb. 4.1 und Abb. 4.2). Dabei wird der auf einem kleinen Halter
(18 mm x 30 mm) montierte, induktiv mit der MeBelektronik verbundene
Sensor direkt in das Probedl getaucht. Dieser befindet sich in einem aus Alu-
minium gefertigten Probebehélter. Um einen moglichst guten thermischen
Kontakt zu gewéhrleisten, steckte er fast vollstdndig in einem, wegen der
guten thermischen Leitfahigkeit, wieder aus Aluminium gefertigten Sockel.
Um Meflsockel und Probenbehélter zu temperieren, wurde ein Peltierele-
ment verwendet. Die notige Kiihl- bzw. Heizleistung wurde der Umgebungs-
luft iiber einen Aluminiumkiihlkérper mit angeschlossenem Liifter entnom-
men. Das Peltierelement wurde daher zwischen Meflsockel und Kiihlkoérper
geklemmt. Um moglichst homogene Temperaturverteilungen ohne Gradient
zu erreichen, wurde der Mef3sockel mit Probebehilter und Sensoraufnahme
(,, Dipstick) mit Schaumstoff wirmeisoliert. Die Sockeltemperatur wurde mit
einem Pt-widerstandsthermometer (Pt100) durch einen digitalen PI-Regler
der Firma Eurotherm erfafit. Der Regler steuerte das Peltierelement iiber
eine in unserem Institut entwickelte regelbare Stromquelle. Mit diesem Auf-
bau wie auch mit der folgenden Tropfenmefizelle stand ein Temperatur-
bereich von 10 °C bis 50 °C mit einer Temperaturstabilitdt von 0,01 °C
zur Verfiigung. Der Temperaturbereich liefl sich jedoch bei gleicher Regel-
genauigkeit bis auf 95 °C ausdehnen, wenn eine Heizfolie zwischen Mefsockel
und Peltierelement gelegt wurde.
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Abbildung 4.1: Die Mefapparatur:

Das Probedl befindet sich in einem Probebehdlter aus Aluminium und wird dber
den Mefisockel von einem Peltierelement temperiert. Der Mefsockel ist eben-
falls aus Aluminium, so dafi die Temperaturverteilung mdéglichst homogen ist. Um
einen Temperaturgradienten im Mefsockel zu vermeiden, wird er zusdtzlich durch
Schaumstoff isoliert. Da das Peltierelement eine Wdarmepumpe ist, sollte auf ei-
ne maoglichst gute Kopplung mit seinem Warmereservoir geachtet werden. Dazu
dient der unter dem Peltierelement liegende Al-Kihlkérper mit Lifter. Um hohere
Temperaturen als 50 °Czu erreichen, kann zusdtzlich eine Heizfolie iber das Pel-
tierelement gebracht werden. Das sich in der Mitte zwischen Peltierelement und
Probentopchen befindende Platinwiderstandsthermometer (Pt100) ist an einen PI-
Temperaturregler angeschlossen. Liegen Differenzen zwischen Sockel- (T;s) und
Solltemperatur (Tsoy) vor, reagiert der Regler mit stufenlosem Nachfahren der
Heizleistung. Die Sockeltemperatur lGfit sich damit auf £0.01 °C regeln. Vom Mefs-
rechner wird einerseits die Solltemperatur dem Regler vorgegeben, andererseits die
Ist-Temperatur des Sockels ausgelesen. Meist wurde die Temperatur vom MefSrech-
ner in 5 min Stufen von 2 °C von 10 °C auf 50 °C erhoht. Dabei sinkt die Viskositdt
im Probenbehdlter. Die Viskositit wird nun durch den im Ol eingetauchten Sensor
bestimmt. Dazu wird ein Netzwerkanalysator verwendet, welcher zugleich Signal-
geber und -nehmer ist (vgl. 3.5). Das dber ein Zeitfenster bereinigte Mefsignal
wird bei fester Frequenz (weiffer Pfeil auf dem NWA) ausgelesen und der dazu
gehorende Dimpfungswert dem MefSrechner tibermittelt.
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Abbildung 4.2: Der Dipstick im Probebehdlter:

Der Sensor ist zwischen ein Fizierpldtichen und einer Sensoraufnahme geklemmdt.
Ein zwischen Sensor und Aufnahme liegende Platine fiihrt das elektrische Signal.
Diese vier Teile bilden zusammen den Dipstick, welcher in das Probedl getaucht
wird. Der Probebehdlter wird wiederum vom Mefsockel aufgenommen.

4.2.2 Tropfenmefizelle

Anders als bei der gerade beschriebenen Mefizelle wurde der Sensor in der
Tropfenmefzelle nicht fest in einer Sensoraufnahme montiert, sondern lag
frei auf einem Bornitridplédttchen (Abb. 4.3). In dieser gut wirmeleitenden
Keramik lag das Platinwiderstandsthermometer (Pt100) unter der ebenfals
eingebetteten Primérspule der induktiven Kopplung. Das Bornitridpléattchen
wurde wiederum von einem aus Kupfer gefertigten Mefisockel aufgenommen.
Anders als beim Meaufbau ,,Dipstick” wurde auf eine Schaumstoffisolierung
verzichtet. Mit einem Deckel konnte der Sensor jedoch von der Umgebungs-
luft abgeschirmt werden. Die Temperaturregelung wurde wieder mit dem
erwiahnten Regler und mit einem, auf einem Kiihlk6érper liegenden, Peltier-
element vorgenommen. Auch bei diesem Aufbau betrug die Stabilitdt der
Regelung 40,01 °C bei gleichem Temperaturbereich von 10 °C bis 50 °C.

4.3 Auswertung der Mefldaten

Mit einem selbst geschriebenen Programm! wurde die Meflapparatur und

die Datenentnahme gesteuert. Der von dem Ausgangssignal des NWA {iber-

!Das Programm basiert auf der Programmiersprache Lab-View von National Instru-
ments
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Abbildung 4.3: Die Tropfenmepfzelle:

Anders als beim Dipstick wird das Probedsl mit einer Pipette auf den Sensor ge-
geben. Der Sensor liegt bei den Messungen frei auf einem Bornitidpldttchen, in
das sowohl die Primdrspule als auch das Platin- Widerstandsthermometer (Pt100)
eingearbeitet sind. Sowohl Bornitid als auch Kupfer, aus dem der Mejf$sockel herge-
stellt ist, sind gute Wdrmeleiter, so daff das Probedl und der Sensor gut temperiert
werden kénnen. Um eine mdglichst konstante Temperatur im Inneren der Mejf$zelle
zu gewdhrleisten, wird der Mefaufbau mit einem Deckel verschlossen.

strichene Frequenzbereich entsprach bei den Messungen der Bandbreite, sein
Mittelpunkt der Grundmode, bei 245 MHz der dritten Harmonischen des je-
weiligen Sensors. Nach der im Kapitel 3.5 beschriebenen Befreiung des Damp-
fungssignals durch Setzen eines Zeitfensters unter Verwendung einer Fourier-
transformation (FFT) wurden die Ddmpfung auf der Grundmode bzw. auf
der dritten Harmonischen nun ausgelesen.

Wiéhrend jeder Temperaturstufe wurden iiber ihre gesamte Dauer alle 2 s
ein Ddmpfungswert und eine vom Temperaturregler gemessene Sockeltempe-
ratur erfafit (Abb. 4.4 1)). Dieses Vorgehen erlaubte, eine Temperaturdrift
aufgrund mangelhafter Thermalisierung des Sensors und des Probedles an-
hand der Mefidaten sofort zu erkennen. Andererseits konnte das Rauschen
des Temperatur- und Dampfungssignals durch Mittelwertbildung reduziert
werden (Abb. 4.4 2)). Durch Inter- bzw. Extrapolation zweier Referenzvis-
kositédten bei 40 °C und 100 °C mit der Formel nach Ubbelhode-Walter
(vgl. 1.1.1, Gl. 1.2) wurde nun jedem Temperaturmittelwert die entspre-
chende Viskositit des Oles zugeordnet (Abb. 4.4 3)). Bei der Dichte der
Ole wurde ein linearer Temperaturgang von o(T") = o(Tyes) — 6 - 1074(T —
Trer) um eine Referenztemperatur 7,.; = 40 °C angenommen, welchem die
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Abbildung 4.4: Auswertung der Mefidaten: Aus dem Netzwerkanalysator und dem
Temperaturregler werden die Dampfung des Sensorsystems und die Sockeltempe-
ratur des Mefaufbaus erhalten 1). Aus den Mefpunkten der Dimpfung und der
Temperatur wird fir jede Temperaturstufe je ein Mittelwert gebildet 2). Bei einer
Mefzeit von b min liegen die statistischen Fehler der Ddmpfungsmittelwerte bei
typischerweise 0,01 dB. Jedem Temperaturmittelwert wird nun die entsprechen-
de Viskositit des gemessenen Oles zugeordnet. Dabei extrapoliert man nach der
Formel von Ubbelhode- Walter (1.2) von zwei fir jedes verwendete Ol gemessenen
Referenzviskositaten bei 40 °C und 100 °C 3). Die Gliltigkeit dieser empirischen
Formel wurde an mehreren Olen berprift. Die Dichte der Ole ist in weit geringe-
rem Mafe temperaturabhdngig. Auch hier muf$ extrapoliert werden. Anschlieffend
werden die Dampfungsmittelwerte gegen die nun vorliegende Wurzel des Produktes
aus dynamischer Viskositit und Dichte aufgetragen. Liegen die so aufgetragenen
Mefpunkte auf einer Geraden, so verhdlt sich die Flissigkeit bei der verwendeten
Frequenz und dem idberstrichenen Temperaturbereich newtonsch.
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meisten Ole folgen®. Mit den nun vorliegenden Dichten und Viskositéiten der
Ole und der Frequenz der Sensoren kann nun der durch die Wurzel aus Visko-
sitdt und Frequenz gegebene Propotionalititsfaktor der viskosen Spannung
auf die Oberflichenwelle (Tp3 o /mow) berechnet werden. Da bei jedem
MeBlauf mit konstanter Frequenz gemessen wurde, wurde jedoch eine Auf-
tragung gegen die Wurzel des Viskositédts-Dichte-Produkt, ohne Frequenz,
gewihlt (Abb. 4.4 4)). Eine Beriicksichtigung der Frequenz ist nur dann
sinnvoll, wenn die Empfindlichkeiten der verschiedenen Sensoren verglichen
werden sollen.

Liegen alle Meflpunkte auf einer Geraden, zeigt die Fliissigkeit newtonsches
Verhalten, d.h. die Viskositét ist mindestens bis zur verwendeten Sensorfre-
quenz frequenzunabhéngig.

Um einen Eindruck des Mefiverhaltens der Sensoren zu erhalten, ist diesem

= o | paos Sk

S, S, W
%0 %0 qu/g\ ,lASN\
“3 ‘E 25 W
g g A

B S

a a

25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 4 5 6 7 & 9 10 11 12 13
(mp)"*[cPoise g/cm’]"” (mp)"*[cPoise g/cm’]"”

Abbildung 4.5: Newtonscher und mazwellscher Flissigkeitsbereich: Die Olmo-
lekiile des dinnfliissigen PAO2 kénnen allen verwendeten Anregqungsfrequenzen
folgen, d.h. sie besitzen eine relativ kleine Relaxationszeit T. In der gewdhlten Auf-
tragung macht sich dies durch eine konstante Geradensteigung bemerkbar (links).
Wird mit einer Frequenz von 435 oder 245MHz gemessen macht sich beim visko-
seren PAOS der Einfluf der Relazationszeit bemerkbar. Dieses Ol verhdlt sich bei
diesen Frequenzen wviskoelastisch d.h. mazwellsch.

Kapitel Abbildung 4.5 beigefiigt. Gemessen wurden zwei Poly-a-Olefine, auf
die im n#chsten Kapitel sehr ausfiihrlich einegangen wird. Das bei 100 °C
eine kinematische Viskositdt von 2 cStokes aufweisende PAO2 verursacht

2Sowohl der verwendete Viskositiits-, wie der Dichtetemperaturgang wurden im Rah-
men dieser Arbeit an Hand verschiedener Ole iiberpriift. Die Abweichungen der Viskositét
im Temperaturbereich von 40 °C bis 100 °C lagen unter 3%
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bei allen drei Sensorfrequenzen eine newtonsche Mefikurve. Das etwas zédhe-
re PAO8 (8 c¢Stokes bei 100 °C) der selben Substanzklasse zeigt nur bei
82 MHz noch newtonsches Verhalten. Die Abweichungen der Meffkurven bei
245 MHz und 435 MHz beruhen hingegen auf einem viskoelastischen d.h.
maxwellschen Verhalten. PAOS ist, aufgrund seines Viskositétsbereiches in
dem durch einen Verbrennungsmotor vorgegebenen Temperaturintervall ein
typischer Bestandteil von Motor6lformulierungen. Damit decken die Mef3sen-
soren sowohl den newtonschen als auch den maxwellschen Fliissigkeitsbereich
ab, so da8 dadurch mit der nun bestimmbaren Schersteifigkeit p (vgl. 2.3.1)
eine zusétzliche Information iiber Motordle zur Verfiigung steht.
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Kapitel 5

Viskositiats-Messungen

Das Hauptziel dieser Arbeit war die Entwicklung eines Oberflichenwellen-
sensors zur Messung der Viskositdt von Motorolen. Die wichtigsten Anforder-
ungen an einen derartigen Sensor ist die klare Trennung des Viskositétssi-
gnals von anderen Effekten. Der erste Schritt in diese Richtung bestand dar-
in, die Antwort der verwendeten Oberflichenwellenbauteile auf ein moglichst
einfaches Modell-System zu verstehen. Am Ende der Entwicklung sollte ein
MefBsystem vorliegen, welches beziiglich des komplexen Substanzgemisches
eines Motordls nur auf dessen Viskositédt anspricht.

Zunichst mufte ein einfaches Ol gefunden werden, welches als Modell-System
fungiert. Folgende Anforderungen soll das System erfiillen: Es mufl che-
misch inert sein, um sicherzustellen, daf3 sich seine innere Struktur weder
wihrend der Messungen noch wihrend der Lagerungszeit dndert. Weiter-
hin mufl aufgrund einer eventuellen Querempfindlichkeit der verwendeten
piezoelektrischen Love-Wellen-Sensoren auf die elektrischen Eigenschaften
des Oles geachtet werden. Daher sollte ein moglichst unpolares System mit
verschwindender elektrischer Leitfdhigkeit als Mef3ol verwendet werden. Das
Ol sollte in seinem viskosen Verhalten einfach sein, d.h. keine Strukturvis-
kositét besitzen. Schliellich mufl das Modell-System einen mdoglichst grofien
Viskositdtsbereich abdecken kénnen.

In der Industrie werden aufgrund ihrer Reaktionstriagheit und ihrer visko-
sen Eigenschaften Poly-a-Olefine (PAO) sowohl als Grundole in Motordl-
formulierungen als auch als Viskositdtseichmafle verwendet. Sie werden aus
a-Olefinen (ungesittigten Kohlenwasserstoffen mit Doppelbindungen am Ket-
tenanfang) durch Polymerisation und anschlieBender Absittigung der ver-
bliebenen Doppelbindungen dargestellt. Da es sich um Kohlenwasserstoffe

49
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ohne jede reaktive Doppel- oder Dreifachbindung handelt, sind sie chemisch
wie thermisch duflerst stabil. In Abhingigkeit der Masse und des Verzwei-
gungsgrades der Molekiilketten decken sie einen sehr grofien Viskositédtsbe-
reich ab.

Die standardméflig verfiigbaren Destillationsschnitte der polymerisierten
a-Olefine liegen bei 40 °C in einem Viskositdtsbereich von 5 bis ca.

1000 cStokes. Die fiir diese Arbeit relevanten Eigenschaften dieser Substanz-
klasse sind in folgender Tabelle wiedergegeben:

PAO  1(40 °C) (100 °C) o(40 °C)
[cStokes]  [cStokes|]  [g/cm?]

2 5,1 1,7 0,78
4 16,9 3,9 0,801
6 30,5 5,9 0,808
8 46 7.8 0,814
40 410 40,0 0,834
100 1250 100 0,839

Tabelle 5.1: Eigenschaften einiger Poly-a-Olefine: Die Benennung der
Destillationsschnitte erfolgt iber deren Viskositdt bei 100 °C. PAO4 hat dem-
nach bei 100 °C eine kinematische Viskositit v(T) von ca. 4 cStokes. Nach
der iiblichen Konvention bezeichnet v die kinematische Viskositdt und o die
Dichte der Ole. Tabelle aus [30]

Da es sich bei diesen Olen um vollstindig unpolare Substanzen handelt, ist
ihre relative Dielektrizitiitszahl klein (2,0 < &, < 2,2)!. Sie weisen zudem
eine verschwindende Leitfdhigkeit auf.

Damit erfiillen diese Ole alle Voraussetzungen, um mit ihnen als Modell-
System die Entwicklung eines OFW-Viskositédtssenors zu beginnen.

5.1 Messungen an Poly-a-Olefinen

Es wurden nun systematisch die verschiedenen Poly-a-Olefine mit den drei
Sensoren der Frequenzen 82 MHz, 245 MHz und 435 MHz vermessen. Wie im
Kapitel 4.2.2 davor beschrieben, wurde die Mefitemperatur fiir jedes Ol von

! Die Dielektrizitéitszahlen wurden im Zusammenhang dieser Arbeit bestimmt



5.1. MESSUNGEN AN POLY-a-OLEFINEN 51

— 1 ) ) ) ) ) ) ) )
S 410 - -
TQ - 82MHz ]
a 40.5 - -
. 40.0 ] -
£ 305 ] - |
A ] ) ]
39.0 - ] ]
38.5 - - 4
] R = PAO4
380 7 d S =  PAOG6
3154 F2 = PAO8 A
37.0 i =  PAOI6
1§52 PAO40
571 f 4 = PAOI00 ]
3604 " F ]
' ) ' ) ' ) ' ) ' ) ' ) ' ) ' ) ' )

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
M p)l/z[cPoise g/cm3 ]1/2

Abbildung 5.1: Dimpfungssignale verschiedener Poly-aOlefine bei 82 MHz:

Die einzelnen Messungen gehen in ihren Dampfungen nicht ineinander tiber. Bei
gleicher Viskositits-Dichte- Wurzel erkennt man zwischen unterschiedlichen Olen
erhebliche Dimpfungsunterschiede. Um die Werte gleicher Viskositdt anzupassen,
liegt es nahe, einen individuell zu bestimmenden ,,Offset “ abzuziehen.

10 °C bis 50 °C in Stufen erh6ht und damit auch deren Viskositéit verdndert.
Wie im Theorieteil hergeleitet (vgl. 2.3.1), wird fiir niederviskose Ole ein
lineares Wachstum der Dampfung mit der Wurzel aus der Viskositédt und der
Dichte erwartet. Je ziher die Ole, desto stirker sollte sich die Viskoelastizitit
bemerkbar machen und die Ddmpfung vom linearen Verhalten abweichen.

In Abbildung 5.1 ist die gemessene Dampfungsantwort des 82 MHz-Sensors
auf die verschieden viskosen Ole zu sehen: Wie aus der Theorie erwartet
wird, ist die Steigung fiir niedrige Viskositédten linear beziiglich der Visko-
sitdts-Dichte-Wurzel (Bereich: 0 bis 200 cPoise). Die Steigungen, die fiir die
einzelnen Ole bestimmt werden, weichen dagegen voneinander ab. Zusétz-
lich liegen bei den MeBkurven von einem Ol zum niichsten Dampfungsunter-
schiede vor. Erst im maxwellschen d.h. viskoelastischen Bereich passen die
Messkurven zunehmend zueinander (Ole PAO16 bis PAO100).
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Abbildung 5.2: Déimpfungssignale verschiedener Poly-aOlefine bei 245 MHz und
435 MHz:

Die einzelnen MefSkurven stimmen miteinander weit besser tberein als bei 82 MHz,
doch werden auch hier Ddmpfungsunterschiede bei gleicher Viskositdts-Dichte-
Wurzel beobachtet, so dafl auch hier eine Korrektur notwendig zu sein scheint.
Bei kleinen Viskositdten nihern sich die Kurven einem linearen Verhalten. Deut-
lich ist auch die Frequenzabhingigkeit der Viskositat im rechten Abszissenbereich
der Diagramme zu erkennen.
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Fiir die beiden hoherfrequenten Sensoren ist die gemessene Dampfungsant-
wort in Abbildung 5.2 beziiglich der Viskositédts-Dichte-Wurzel dargestellt.
Auch hier liegen lineare Mefkurven fiir diinne Ole und maxwellsch gekriim-
mte fiir zihe PAOs vor. Der lineare Bereich geht bei 245 MHz bis 60 cPoise
und bei 435 MHz nur noch bis 40 cPoise. Vergleicht man den Ubergang vom
newtonschen zum maxwellschen Verhalten bei 245 MHz mit dem bei 82 MHz
(Bereich: 0 bis 200 cPoise), skaliert offenbar der lineare (newtonsche) Bereich
reziprok mit der Frequenz. Dies stimmt mit der in Abschnitt 5.1.1 durch-
gefiihrten, linearen Ndherung (5.2) des maxwellschen Verhaltens iiberein.

In etwas kleinerem Mafle zeigen sich die beim 82 MHz Sensor gefundenen
Dimpfungsunterschiede von einem Ol zum nichsten auch bei den beiden
Messungen der Frequenzen von 245 MHz und 435 MHz. Die Dampfungen
und Anfangssteigungen der Mefikurven gehen aber insgesamt besser ineinan-
der {iber.

Betrachtet man die Dampfungsunterschiede genauer, zeigt sich ein syste-
matisches Verhalten: Die Unterschiede in der Dampfung nehmen mit der
Grundviskosit#it? der einzelnen Ole zu. Die Steigungen im linearen Bereich
der einzelnen Ole nehmen dagegen mit der Grundviskositit ab. Diese ist mit
der bisher vorgestellten Theorie nicht zu verstehen und wird im folgenden
Unterkapitel genauer analysiert.

5.1.1 Anwendung des maxwellschen
Fliissigkeitsmodells

Die in den Abbildungen 5.1 und 5.2 vorgestellten Meflkurven zeigten Unter-
schiede im Dampfungssignal zwischen Messungen an verschiedenen Olen bei
gleicher Frequenz und gleichem Viskositéts-Dichte-Produkt. In diesem {iiber-
lappenden Bereich der Viskositédten der verschiedenen PAOs sollten sowohl
die Dampfung als auch die Steigungen und Kriimmungen der Kurven iiber-
einstimmen. Dies war nicht der Fall. Es stellte sich die Frage, ob diese Un-
stimmigkeit durch das maxwellsche Fliissigkeitsmodell, unter Einbeziehung
der Querscherung (vgl.2.3.1, Gl. 2.29), zu erkliren ist. Um dies zu entschei-
den, muflte eine Anpafigleichung gesucht werden. Diese sollte aus den fiir
jede MeBkurve vorhandenen Daten iiber Dichte o(T), statischer Viskositit?

2Mit der Grundviskositiit ist im Folgenden die Viskositéit der Ole bei 40 °C gemeint.
3Mit statischer Viskositit ist die Viskositit im Grenzfall kleiner, zeitlich konstanter
Schergradienten gemeint
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Nstat (') und Frequenz theoretische Vorhersagen der zu erwartenden Sens-
orddmpfung liefern. Die Bauteilempfindlichkeit und die Einfiigungsddmpfung
wurden als variable Fitparameter aufgenommen. Um im Folgenden klar zwi-
schen den realen Bauteileigenschaften und den durch den Anpafvorgang er-
mittelten Werten derselben zu unterscheiden, werden fiir die gefiteten Grofien
der Einfiigungsddmpfung und der Bauteilempfindlichkeit die Begriffe Off-
setddmpfung, kurz Offset, und Steigung verwendet. Die verwendete Formel
war:

DFit(UJ, 0,1 a,u) A+ S 1/ wQUstat Re 1 +1 KMa:vwellKQuer) (5'1)

KMaa:well w22
Ustat 1+ Z;tat

k2 2
kSer Vp,
Dy Fiir den Anpafivorgang berechnete Démpfung [dB]
A Offset -Fitparameter- [dB]
S Steigung -Fitparameter- [dB]/[Poise g/cm?]'/?

1 Schersteifigkeit -Fitparameter- [Poise/s]
Kiyrozwen Maxwellkorrekturfaktor —
Kouer Korrekturfaktor der Querscherung —

TNstat Viskositét bei kleinen Scherraten [Poise]

0 Dichte der Fliissigkeit [g/cm?]

w Kreisfrequenz der Oberflichenwelle [Hz]

korw Wellenzahl der Oberflichenwelle [em™!]

koer inv. Abklingléinge der Scherbewegung im Ol [cm ™!
- 55}?W - %

Fiir die statische Viskositéit 7y, wurde die bei der Firma Fuchs in Mann-
heim bei 40 °C und 100 °C an einem Kapillarviskosimeter gemessenen und
durch die empirische Gleichung nach Ubbelhode-Walter (vgl. 1.1.1, GL. 1.2)
extrapolierten Viskosititen eingesetzt. Da der Einfluf§ der Querscherung fiir
PAO40 und PAO100 bei 245 MHz nicht zu vernachlissigen ist!, wurde der

“Bei 40 °C und 245 MHz liegt das Verhiltnis aus Eindringtiefe § Wellenlidnge Aorw
der Oberflichenwelle Aoi‘w bei 0.12 fiir PAO40 und bei 0.21 fiir PAO100.
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entsprechende Korrekturfaktor Kg,., beriicksichtigt. Die im Korrekturfaktor
K guer enthaltene Viskositédt wurde als frequenzabhéngig angenommen, so daf}
auch hier verschachtelt Koy enthalten ist. Um das mittlere Schwankungs-
quadrat zwischen Messung und erzeugter Kurve zu minimieren, wurden die
Fitparameter Offset A, Steigung S und Schersteifigkeit p variiert.

Um das Versténdnis der Ergebnisse der Fitroutinen zu erleichtern, sei an die-
ser Stelle kurz an Hand des zum Anpaflvorgang umgekehrten, jedoch dquiva-
lenten Prozesses der Datenkorrektur erlautert, wie der Anpaflvorgang wirkt.
Die dazu notwendigen Parameter A, S und p und Korrekturfaktoren sind die
selben wie bei der Suche nach einer Anpafikurve. Der maxwellsche Korrektur-
faktor wird nur zu diesem Zweck in seiner Nidherung fiir % < 1 verwendet:

1
lim | |——r =1+ L. (5.2)
2150\ 1 4 22 z
H l‘2

Da somit keine Vergleichswerte Dp; zu den Meflkurven erzeugt, sondern
die Mefipunkte korrigiert werden, mufl die Anpafigleichung 5.1 in eine Kor-
rekturformel umgewandelt werden. Dabei ist der aus den Daten erzeugte
Vergleichswert Dg;; durch die MeSwerte der Dampfung Dj;.ss zu ersetzen.
Damit ergibt sich:

w Qnstat

(DMess - A)/Re((l + i)KMamwellKQuer) =5 9

(5.3)
Eine solche Vorgehensweise ist in Abbildung 5.3 graphisch dargestellt. Den
Korrekturvorgang kann man nun in drei Schritte aufteilen. Zunéchst wird
durch Variation der Schersteifigkeit p die maxwellsche Kriimmung aus den
Mefdaten genommen. Der Korrekturfaktor Ky gpwen wichst linear mit der
Viskositit, so dafl seine Wirkung in der in Abbildung 5.3 gewihlten Auftra-
gung quadratisch ist. Im néchsten Schritt wird durch Anpassen der Steigung
S die beste Gerade durch die Me3werte gelegt. Ist die Steigung festgelegt, er-
gibt der y-Achsenabschnitt derselben den Offset A. In Wirklichkeit bedingen
sich die einzelnen Schritte gegenseitig.

Letztendlich miissen die einzelnen Mefipunkte, sofern das maxwellsche Visko-
sitdtsmodell die Sensorantwort erklért, auf der durch die Bauteilempfindlich-
keit festgelegten ,Newtongeraden® liegen, auf der sich auch die Me3punkte
der diinnfliissigen Ole PAO2 und PAO4 befinden. Die Steigung S muf dem-
nach mit der Bauteilempfindlichkeit identisch sein. Ist dem so, so ist der
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Abbildung 5.3: Graphische Veranschaulichung der Anpafroutine: Die in Wirk-
lichkeit gleichzeitig auftretende Variation der Parameter A,S und p kann man
zwecks Veranschaulichung nach threr Wirkung in drei Teile einteilen. Zundchst
werden die Meflpunkte durch die mit der Viskositdt linear wachsende Korrektur-
funktion des mazwellschen Viskosititsmodells Knropw. =~ 1 + % auf eine Gerade
gebracht(1). Im zweiten Schritt wird die Steigung der Geraden ermittelt(2). Durch
den y-Achsenabschnitt der gefundenen Geraden liegt im dritten Teil der Offset

fest(3).

Offset gerade die Einfiigungsddmpfung der Sensoren. Wenn aber Steigung
und Offset Konstanten sind, kann mit diesem Modell nur die Schersteifig-
keit variabel sein. Liegen signifikante Abweichungen von dem beschriebenen
Verhalten vor, so kann das maxwellsche Fliissigkeitsmodell die Sensorsignale
nicht vollstindig erkldren.

Wurde nun die Anpafiroutine auf die Daten angewandt (nicht zu verwech-
seln mit der disskutierten Korrektur), so zeigte sich, dafl die AnpaBlkurven
bei allen Frequenzen und allen untersuchten Olen einen Regressionskoeffizien-
ten R? nahe eins (0.996>R) ergaben (Abb. 5.4). Ein Vergleich der dadurch
bestimmten Fitparameter mit den an diese gestellten Erwartungen zeigte je-
doch grofle Diskrepanzen, auf die in den folgenden Abschnitten eingegangen
werden soll.



5.1. MESSUNGEN AN POLY-a-OLEFINEN o7

— 41.5 T T T T T T T T T T T T T T T
g Maxwellfit fir PAO100 |
o bei 82 MHz -
£ 41.0- .
i A=37.1 +/- 0.10205 dB
.g S=0.34 +/- 0.016 dB/(cPoise g/cm3 )12 ]
A 4054 p=1910"2+/-1.6 10" cPoise/s .
x2 = 0.0047 1
40.0- R%= 0.996 i
39.51 B
39.01 B
38.51 B
n 4
38.0 T T T T T T T T T T T T T T T
20 30 40 50 60 70 80 90
mp)"?
E‘ T T T T T T T T T
=, 604 Maxwellfit fiir PAO16 -
e | bei435 MHz n
=
S 53 A=385 +- 03dB 4
E% | S=1.15 +/- 0.02 dB/(cPoise g/cm?) "2

u=2.2 10'2+/- 8 10'%cPoise/s

72 = 0.015

1 R*= 0.999
54 .
52 .
50 .
48+ " .

T T T T T T T T T T T T T T T

8 0 12 14 16 18 20 22 24
mp)"”?

Abbildung 5.4: Kurvenanpassung bei 82 MHz und 435 MHz an die Mefkurven
von PAO100 und PAO16.
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Bestimmung der Offsetdimpfung A

Aufgrund der vorangegangenen Ausfiihrungen wird festgestellt, dafl bei einer
vollstéindigen Erklirung der Sensorantwort auf Anderungen der Viskositiit
einer Fliissigkeit (vgl. 2.3.1) alle zu einem individuellen Sensor gehérenden
Offsetddmpfungen A um die konstante Einfiigungsddmpfung des jeweiligen
Sensors statistisch schwanken miissen.
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Abbildung 5.5: Die Werte des Offsets A fiir die verschiedenen Ole und Frequen-
zen:

Aufgetragen ist der Fitparameter A in dB gegen den Logarithmus der Dichte und
Viskositit der gemessenen Ole PAO2 bis PAO100 bei 40 ° C. Aus physikalischer
Sicht muf der Offset A mit der Einfiigungsddmpfung der Sensoren identisch sein,
d.h. fiir jede Frequenz sollte er konstant bleiben. Nur die bestimmten Werte von A
bei 82 MHz entsprechen diesem Verhalten. Bei den beiden héheren Mefifrequenzen
ergaben sich allerdings mit steigender Zihigkeit der Ole wachsende Offsetwerte. Die
Offsets jeder Frequenz streben jedoch mit fallender Viskosititslage der Ole auf die
Einfigungsddmpfung, deren Werte links tber den durchgezogenen farbigen Linien
steht. Diese Linien dienen lediglich der Blickfihrung.

Betrachtet man Abbildung 5.5, zeigt sich ein anderes Bild, denn nur der
durch die Kurvenanpassung bestimmte Offset bei 82 MHz erfiillt diese Uber-
legung. Die durch die Fitroutinen bestimmten Fehler von A sind offensichtlich
kleiner als die tatséchlichen Fluktuationen zwischen den einzelnen Messung-
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en. Der Grund hierfiir ist in dem ungiinstigen Verhiltnis von Signalhub zur
Einfiigungsddmpfung innerhalb einer Messung zu suchen.
Bei den anderen beiden Frequenzen von 245 MHz und 435 MHz strebt der
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Abbildung 5.6: Die Werte der Steigung S fiir die verschiedenen Ole und Frequen-

zen:
In doppeltlogarithmischer Form ist die auf eine Wellenldinge normierte Steigung
gegen die Wurzel aus Dichte und Viskositit der gemessenen Ole bei 40 °C aufge-

tragen.

Aus physikalischer Sicht muf§ die Steigung S mit der Bauteilempfindlichkeit der
Sensoren identisch sein, d.h. fir jede Frequenz sollte sie konstant bleiben. Nur in
Richtung diinnflissiger Ole scheint sich ein konstanter Wert der Steigung S einzu-
stellen. Die Steigungswerte der einzelnen Ole fallen jedoch bei allen Frequenzen in
Richtung grifierer Viskosititen ab. Dieses Verhalten beginnt umso friher, je héher
die Meffrequenz war. Die in dem Diagramm verwendeten farbigen Linien dienen
lediglich der Blickfiihrung.

Fitparameter A nach links zu diinnen Olen, gegen die Einfiigungsddmpfung
der Sensoren. Je dicker die Ole sind, desto stirker macht sich ein Wachstum
der Offsetddmpfung A bemerkbar. Die einzelnen Anpafwerte sind bei die-
sen beiden Frequenzen regelmifiig angeordnet. Offenbar spielen statistische
Schwankungen der Einfiigungsddmpfung zwischen den verschiedenen Mes-
sungen der beiden Frequenzen eine weit geringere Rolle als bei 82 MHz .
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Bestimmung der Steigung S

Die durch die Fitroutine erzeugte Geradensteigung S sollte gerade die kon-
stante Bauteilempfindlichkeit sein. Demnach muf} auch die Steigung S fiir alle
Ole bei jedem Sensor konstant sein und nur von der MeBfrequenz abhiingen.
Tatséchlich scheint dies nur fiir diinne Ole zu gelten, genau in dem Bereich, in
dem die Korrekturen durch Querscherung und Viskoelastizitét verschwinden
(Abb. 5.6). Zu grofleren Viskositéten fallen die bestimmten Steigungen ab.
Je hoher die Mefifrequenz, desto friiher scheinen die Steigungen abzufallen.
Dieser Sachverhalt erkldrt wiederum die bestimmten Offsetwerte im voran-
gegangenen Abschnitt. Fallt die Steigung zu gering aus, wird ein zu grofier
y-Achsenabschnitt als Offset A festgelegt.

Die fiir 82 MHz bestimmten Steigungen zeigten, wie schon bei der Offsetbe-
stimmung ein uneinheitliches Bild.

Bestimmung der Schersteifigkeit p

Die Schersteifigkeit 1 (Abb. 5.7) ist fiir Fliissigkeiten eine charakteristische
Grofle, sie verbindet die Relaxationszeit der Fliissigkeit gegeniiber einer sich
zeitlich schnell dndernden Scherbeanspruchung mit der Viskositdt. Hat eine
erzwungene Oszillation eines in einer Fliissigkeit vorliegenden Schergefilles
eine zu grofle Frequenz, konnen die Fliissigkeitsteilchen dieser nicht mehr
durch viskosen Fluf} folgen. Ein Teil der Energie der Scherbewegung fliefit
dann in einen elastischen Kanal. Dadurch ,sehen® die Sensoren eine kleinere
Viskositét als im Fall eines statischen Schergradienten®. Man erwartet, daf3
die groflen Molekiile eines zéhen Fluids viel weniger den Impulsénderungen
ihrer Umgebung folgen konnen als kleine einer niederviskosen Fliissigkeit.
Dies bedeutet, dafl die Schersteifigkeit mit der Viskositét wachsen sollte. Sie
ist damit fiir die konvexe Kriimmung der Meflkurven verantwortlich.

Fiir die beiden hohen Mef}frequenzen von 245 MHz und 435 MHz entspre-
chen die bestimmten Schersteifigkeiten mit ihren Viskositdtsabhdngigkeiten
diesen Erwartungen. Bei den Messungen mit 82 MHz waren die Kriimmung-
en der Meflkurven von PAO4 bis PAO16 hingegen so gering, daf} eine starke
Streuung der bestimmten Schersteifigkeiten zu erwarten war. Bei den beiden
zihesten Olen stellt sich bei der selben Frequenz jedoch wieder eine Steigung
der Schersteifigkeit mit der Viskositét ein.

5Mit einem Kapillarviskosimeter wie dem verwendeten Ubbelhodeviskosimeter, mifit
man stets 9s¢at-
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Abbildung 5.7: Die Werte der Schersteifigkeit p fiir die verschiedenen Ole und
Frequenzen:

In doppeltlogarithmischer Form ist die Schersteifigkeit in (Poise/s)
Dichte und Viskositit der Ole bei 40 °C in Poise g/cm® aufgetragen.

Aus physikalischer Sicht sollte die Schersteifigkeit mit der Viskositdt zunehmen,
keine Frequenzabhdngigkeit zeigen. Mit Ausnahme der starken Schwankungen bei
82 MHz und kleinen Grundviskosititen der Ole wichst die Scherspannung mit
der Viskositit der Ole. Ihre Viskosititsabhingigkeit strebt bei den Messungen mit
245 MHz auf ein lineares Verhalten (m=11+10%). Dies bedeutet, daf$ die Relazati-
onszeit auf Anderungen des Schergradienten im Bereich von PAO16...PAO100 kon-
stant ist. Vergleicht man die Meflwerte der verschiedenen Frequenzen, fallt ei-
ne Anbdngigkeit der Scherspannung mit der Anregungsfrequenz auf, die eigentlich
nicht vorhanden sein sollte. Die im Diagramm eingetragenen farbigen Linien die-
nen lediglich der Blickfihrung.

12 gegen die

Die Anderung der Schersteifigkeit der Ole mit der Viskositiit bei Sensorfre-
quenzen von 245 MHz und 435 MHz ist (in doppeltlogarithmischer Auftra-
gung liegt eine Steigung von m = 1 £+ 10% vor) néherungsweise linear. Dies
bedeutet eine Konstanz der Relaxationszeit 7 = n/p um die mittlere Vis-
kositiit 7j des jeweiligen Oles im iiberstrichenen Bereich der Meftemperatur,
auch wenn Groéfle, Volumen und Masse der Molekiile von PAO2 bis PAO100
zunehmen.

Ein weiteres Problem stellt die durch die Fitroutine gefundene leichte Fre-
quenzabhingigkeit der Schersteifigkeit dar. Gerade bei hohen Frequenzen
sollte die Kriimmung der Kurven genau bestimmbar sein und fiir die ein-
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zelnen Ole zu immer gleichen Schersteifigkeiten fiithren. Die MeBkurven bei
435 MHz liefern durch den Anpafivorgang jedoch stets groflere Werte fiir u
als die bei 245 MHz.

Diskussion

Man konnte meinen, dafl die erlduterten Abweichungen der Offsetddmpfung,
Steigung und Schersteifigkeit damit zusammenhingen, dafl alle Parameter im
Anpaflvorgang frei variieren konnten. Es zeigte sich aber, dafl die Scherstei-
figkeit divergierte, wenn die Offsetddmpfung mit der Einfiigungsddmpfung
und gleichzeitig die Steigung S mit der Bauteilempfindlichkeit gleichgesetzt
wurden. Der Anpafivorgang wurde dabei sehr behutsam durchgefiihrt, so dafl
hier ein Fehler unwahrscheinlich ist.

Angenommen, die Schersteifigkeit p und die mittlere Viskositéit i im iiber-
strichenen Temperaturbereich legen die Relaxationszeit in engen Grenzen als
konstant fest, so kann man die Schersteifigkeit durch p = 77/7 ersetzen. Da-
mit liefert der maxwellsche Korrekturterm fiir jede Olmessung, bei erreichen
der mittleren Viskositét, immer den selben Wert von K, azwen(77) = 1 + wr.
Da die Kriimmungen der MeBkurven wird in den Fitroutinen fiir die z&hen
Ole PAOS, PAO16, PAO40 und PAO100 sehr gut angepaBt (R < 0.999) wer-
den, scheint das lineare Wachstum des Korrekturfaktors um 1 4 w7 richtig
bestimmt zu sein. Damit kann ein mit der Grundviskositét steigender Fehl-
betrag in der Ddmpfung zwischen den einzelnen PAO-Messungen nicht durch
die Viskoelastizitit der Ole erklirt werden. Zu suchen ist daher nach einer
Korrektur, welche die Kriimmung erhilt, aber den Fehlbetrag der Damp-
fung ausgleicht. Dies ist aber nur durch einen mit der Wurzel der Viskositét
wachsenden Faktor moglich. Ein Korrekturterm dieser Gestalt wird zudem
zu einer wachsenden Steigung der Melkurven fithren. Damit werden auch die
Diskrepanzen in den bestimmten Steigungen und Offsets reduziert.
Zusammenfassend kann man sagen, dafl das Maxwellsche Modell unter Ein-
beziehung der Querscherung nicht ausreicht, um die gefundenen Unstimmig-
keiten zu erkldren. Da der maxwellsche Korrekturfaktor die Kriimmungen
der Meflkurven richtig wiedergibt, mufl eine noch zu suchende Korrektur
kriimmungserhaltend sein, um die offensichtlich falschen Offsets ausgleichen
zu konnen. Dies ist nur durch eine mit der Wurzel der Viskositédt wachsende
Korrektur moglich. Eine solche Korrektur fiihrt lediglich zu einer zusétzli-
chen Steigung der Kurven in der gewahlten Auftragung.

Es ist nun sinnvoll, mogliche Prozesse in den Bereichen Fliissigkeitsvolumen
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und Grenzschicht zwischen Sensoroberfliche und Fliissigkeit dahingehend zu
untersuchen, ob sie einen Korrekturfaktor, mit den vorher festgelegten Eigen-
schaften, hervorbringen kénnen.

Einfliisse innerhalb des Analyten

Bei erhohten Temperaturen kénnen, bezogen auf 25 °C, verstirkt fliichtige
Substanzen wie Gase oder niedrig siedende, fliissige Bestandteile das Olvo-
lumen verlassen. Da diese Substanzen alle kleinere Viskosititen als das zu
messende Ol besitzen, sollte sich die Sensorantwort aufgrund einer damit
zunehmenden Viskositét zu hoheren Dampfungen verschieben. Auf die Mes-
sungen bezogen bedeutet dies, daff damit die Sensorenantwort eine geringere
Steigung mit der Viskositdt aufweisen wiirde. Dies steht im Gegensatz zu den
bisherigen Beobachtungen, d.h. ein solcher Effekt muf}, wenn er vorhanden
war, nachrangig sein.

Chemische Reaktionen in den Olen sind auszuschlieflen, da die verwende-
ten Poly-a-Olefine bei den vorliegenden Mef3bedingungen duflert stabil sind
[31][2].

Einfliisse an der Sensor-Ol Grenzschicht

Wasserfilm

Experimente in einer UHV (ultra high vacuum) Apparatur, daf§ auf vielen
Oberflichen ein Wasserfilm liegt. Je polarer die Oberfliche, desto stéirker
ist die Adhésionskraft eines Wasserfilms. Unpolare Oberflichenbelegungen
etwa durch Ole oder Fette weisen auf polaren Unterlagen wie der Quarzglas-
Wellenleiterschicht geringere Adhésionskrifte auf, lassen sich deshalb durch
eine sorgfiltige Reinigung gut entfernen und damit letztendlich durch Wasser
ersetzen.

Ein Wasserfilm hat jedoch Folgen fiir Messungen mit akustischen Wellen.
Aufgrund seiner gegeniiber den Olen kleineren Viskositit wird ein grofer
Teil des durch die Oberflichenwelle erzeugten Schergefélles in dieser Was-
serschicht abfallen. Die Dadmpfung einer Oberflichenwelle wird damit kleiner
sein als bei einer direkten Ankopplung des Oles.

Aus diesen Uberlegungen heraus scheint die Annahme eines Wasserfilmes
zur Erkldrung der an Poly-a-Olefinen gemachten Beobachtungen am plausi-
belsten, da sie auch den Ansatz fiir eine Erklarung der Alterungseffekte in
Abschnitt 5.4 in sich birgt. Aus diesem Grunde soll im néchsten Unterkapitel
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die Auswirkung einer Wasserschicht mathematisch prézisiert werden, um sie
dann in Abschnitt 5.3 mit den Messungen an Poly-a-Olefinen zu iiberpriifen.

5.2 Wirkungsweise eines Wasserfilms

Die dem nun folgenden Modell zugrundeliegende Vorstellung ist, daf3 sich
die durch die Sensoroberfliche erzeugte Scherbewegung als viskos gedampfte
Welle durch die beiden Medien fortpflanzt. An der Phasengrenze Ol-Wasser
ist mit einer Reflexion zu rechnen, so daf} eine einfallende i, reflektierte g
und transmittierte Welle® 7 zu betrachten ist.

5.2.1 Mathematische Formulierung des Problems

Scherwellen miissen im fliissigen Medium die Navier-Stokes-Gleichung” erfiil-
len, deren allgemeine Losung in diesem Falle durch

Qly(z, t) — ae—kzei(wt—kz+¢a) + 66+kz€i(wt+kz+¢5) (54)

gegeben ist (vgl. 2.3.1, GlL. 2.24). Da ein geschichtetes System vorliegt, miissen
in beiden Bereichen, dem des Wasserfilmes und dem des dariiberliegenden
Oles, spezielle Losungen gefunden werden, welche iiber Stetigkeitsbeding-
ungen untereinander mit der Oberflichenwelle verkniipft sind.

Ohne Beschriankung der Allgemeinheit zeige die z-Achse ins Ol, mit ihrem
Urspung ist auf der Sensoroberfliche. Die Oberflichenwelle breite sich in
x-Richtung aus, so daf} ihre Schallschnellen v in y-Richtung polarisiert sind.
Da die Losungen der drei Wellen uy, %p und 4y in Ausbreitungsrichtung ex-
ponentiell abklingen miissen, kann mit dieser Koordinatenwahl je eine der
beiden Amplituden der allgemeinen Losung (Gl. 5.4) gleich Null gesetzt wer-
den. Der Losungsansatz fiir den Wasserfilm der Dicke d ist damit durch

6Eigentlich miissen die Wellen, wie auch viele folgende GroBen, als Vektoren oder Ten-
soren dargestellt werden, da aber eine Polarisation der Wellen in y-Richtung angenommen
wird, wurden die {iblichen Indizes nur dort, wo sie nétig waren, verwendet. Im folgenden
sei die Ausbreitungsrichtung die x-Achse. Die z-Achse stehe mit ihrem Ursprung senkrecht
auf der Oberflache

"Im Grenzfall der inkompressiblen Medien Vtt = 0 unter Vernachliissigung aller Druck-
gradienten.
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Uy (2, t,d) =t (2,t,d) + ug(z,t,d) fiir z=0..d
:Aefszei(wtfk;wz+'1>,4) (55)

+ B€+kw (z—d) ei(wt+kw (z—d)+Pp)

fiir die einfallende 4y(2,¢,d) und reflektierte Welle (2,1, d) gegeben. Fiir
die im Olvolumen liegende transmittierte Welle (2, t, d) wird

Uo(2,t,d) =tp(z,t,d) fiir z=d...00
:Ce—ko(z—d)ei(wt—koz-l—‘i)()) (56)

als Losungsansatz verwendet. Die Indizes w und o stehen fiir Wasser und Ol.
Die inversen Abklingldngen k,, und k, berechnen sich aus der Viskositét 7,,,
Dichte g, des jeweiligen Mediums m und der Kreisfrequenz der anregenden
Oberflichenwelle w aus k., = \/wWom/20m.

Aus den Randbedingungen (Tabelle 5.2) sind nun die drei Amplituden
A, B,C und Phasen ® 4, ® 5, - zu bestimmen. Die Losung dieses Gleichungs-
systems mit sechs Unbekannten ist nicht trivial.

Durch eine Uberlegung zum Reflektionsverhalten an der Grenzschicht Wasser-
Ol kann man die Phasenbeziehungen vernachliissigen. Die Geschwindigkeit ei-
ner kritisch geddmpften Scherwelle in einer Fliissigkeit ist durch
UScher ~ W/ ky, gegeben. Dies bedeutet, daf} ein zihes Ol akustisch wesentlich
dichter ist als Wasser, wenn /7, > /7, ist. Mit Ausnahme von PAO?2 trifft
dies auf alle betrachteten Poly-a-Olefine im Temperaturbereich von 10 °C bis
50 °C zu. So kann angenommen werden, dafl die Phasendifferenz zwischen
einfallender und reflektierter Welle an der Grenzfliche gerade 7 ist (geschlos-
senes Ende). Die Phase der transmittierten Welle muf in diesem Falle mit
der einfallenden Welle bei z = d iibereinstimmen. Das Gleichungssystem ver-
einfacht sich damit, da nun &4 =0, &3 = —71 — k,d und & = —k,d gelten
muB. Da e'**7) = —¢i(® ist, kann der komplexe Anteil aus den Gleichungen
entfernt werden. Die Oszillationen sind damit aus den Gleichungen elimi-
niert.

Mit den ersten drei Randbedingungen erhélt man so die zeitlich gemittelte
Funktion der Scherbewegung im Wasserfilm in Abhéngigkeit von der mittler-
en Schallschnelle 7, der Oberflichenwelle:

Nk cosh (ky (d — 2)) + 1ok, sinh(

w(d —2))
Nwkw cosh(kyd)) + 1ok, sinh( ’

Uy(z,d) =7, il

k
. (5.7)
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1. Stetigkeit der Schallschnellen an der Sensoroberfliche
Uyw(2,t,d)] =g =V

2. Stetigkeit der Schallschnellen an der Grenzschicht
ﬂw(z,t, d)|z:d = ﬂo(z,t, d)|z:d

3. Stetigkeit der Scherspannungen an der Grenzschicht
Uwazﬂw(Z, t, d) |z:d = anzuo(Z, t, d) |z:d

4. Stetigkeit der Scherspannungen an der Sensoroberfliche
nwazuw(zat; d)|z:0 - Tsyz|z:0

5. Lokale Impulserhaltung an der Grenzschicht
Qwal(za 12 d) |z:d = Qqu(za 12 d) |z:d + QoaT(Za t d) |z:d

6. Lokale Energieerhaltung an der Grenzschicht
Qwa%(za ta d) |z:d = Qwu%{(za t: d) |z:d + Qoa%(za ta d) |z:d

Tabelle 5.2: Zur Berechnung der Geschwindigkeitsverteilung in einem Was-
serfilm verwendete Randbedingungen: Die Indizes w,0 und s markieren die
verschiedenen Bereiche Wasserfilm, Olvolumen und Sensoroberfliche. Das
Symbol der Wasserschichtdicke ist d. Nach der tblichen Konvention sind o
und n Dichte und Viskositdt des jeweiligen Mediums. Geschwindigkeiten wer-
den mit w abgekiirzt, nur fir die Schallschnelle der Oberflichenwelle wird, in
Anlehnung an den Theorieteil dieser Arbeit, v verwendet

Die Wechselwirkung mit der Oberflichenwelle geschieht durch die am Sen-
sor wirkende Scherspannung T',(d)|,—o (vgl. 2.3.1). Sie ist das Produkt aus
Viskositét 7, und Schergradient S, |,—o = 0,y (2, d)|,—o an der Oberfléiche
(vgl. 1.1.1 GL (1.1)).

— _ Nwhkw sinh (k, (d — 2)) + 1ok, cosh(k, (d — 2))
T, ) d) = vy Nuky .
(2, 4) Yy Nk cosh(k,d)) + 1ok, sinh(k,d))

(5.8)

Die Grenzfille einer dicken (d = oo) und einer sehr diinnen Wasserschicht
(d = 0) entsprechen den im Theorieteil 2.3.1 gefundenen Ausdriicken.
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nw pw W

Kopplung des Sensors mit Wasser

2
(5.9)
To(d)|ezo = —7y-/ ﬁogow Kopplung des Sensors mit Ol ~ (5.10)

Um nun den Einflul des Wasserfilmes nachtriglich aus den Messungen zu
nehmen, ist auf die Scherspannung ohne Wasserfilm zu normieren, d.h. die
einzelnen Meflwerte miissen durch die Scherspannung mit Wasserfilm geteilt
und anschliefend mit der Scherspannung ohne Wasserfilm 7, (d = 0) multi-
pliziert werden. Der gesuchte Korrekturterm ist demnach durch

Tw(d)|d=oo = — Uy

K, :w
Tw(d #0)
K, — No Pow Nwkw cosh(kyd)) + 1ok, sinh(ky,d)) (5.11)

2 Nwkw(wky sinh(k, (d — 2)) + nok, cosh(ky,(d — 2)))

darzustellen. Da physikalisch sinnvolle Schichtdicken wesentlich kleiner als
die durch die Frequenz der Sensoren gegebene Abklinglinge d < k! sind®,
ist es sinnvoll, einen Grenziibergang von Gleichung (5.11) vorzunehmen. Der
resultierende Naherungsausdruck

OkO oo d .
lim K, =1+ kyd + dm1+,/°‘”72" 2 fiir ek < noks (5.12)

kwd—0 T w

stimmt im interessanten Bereich von d < 5 nm hervorragend mit der Glei-
chung 5.11 iiberein. Damit erfiillt der aus der Wasserfilmhypothese resultie-
rende Korrekturfaktor die in Abschnitt 5.1.1 geforderten Eigenschaften. In
den Potenzen von 7, und o, unterscheidet er sich deutlich von der linearen
Niherung des maxwellschen Korrekturfaktors (Gl. 5.2).

Man kann deshalb davon ausgehen, dafl nicht mit einer dquivalenten Funktion
gefittet wird. Setzt man die Viskositdt des Filmes mit der des Wasservolu-
mens gleich, so zeigt sich, daf§ der Wasserkorrekturfaktor schon bei Schicht-
dicken von 0.2 nm nicht mehr zu vernachlissigen ist (Abb. 5.8). Die Gleich-
setzung von Film zu Volumenviskositidt des Wassers ist grob abgeschétzt.

¥Bei 435 MHz und 20°C ist k' = 27 nm.
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Abbildung 5.8: Abhingigkeit der Wasserkorrektur bei 435 MHz wvon der Olvisko-
sitdt und der Schichtdicke eines angenommenen Wasserfilmes: Schon bei 0.2 nm
unterscheidet sich der Korrekturfaktor K, (d) deutlich von Eins. Dies entspricht ei-
ner Schichtdicke von weniger als einer Monolage. Die Viskositit des Filmes wurde
dabei in grober Abschdtzung auf 1 cPoise gesetzt. Da Wasser als Oberflichen-
film eine gréfiere Viskositdt als im Volumen besitzt, werden sich die Kurven des
Diagramms nach oben verschieben. Es resultieren bei gleichem Effekt dickere an-
zunehmende Schichten. Deutlich zu erkennen ist die wurzelformige Abhdngigkeit
des Faktors von der Wurzel der Olviskositit.

Da die Viskositit von Wasserfilmen iiber der des Volumens liegt, werden die
korrekturrelevanten Filmstéirken zu grofleren Werten verschoben.

5.2.2 Konsequenzen des Modells

Der aus der Wasserfilmhypotese erhaltene Korrekturfaktor ist fiir viskosere
Fliissigkeiten als Wasser stets grofler als Eins. Offenbar fiithrt ein solcher
Film zu einer geringeren an der Sensoroberfliche angreifenden Scherspan-
nung. Wenn man die Meflwerte der Poly-a-Olefine korrigiert, sollten sich
ihre Dampfungen daher stets zu grofleren Werten verschieben. Da der Kor-
rekturfaktor K, mit der Wurzel aus Dichte und Viskositdt wéchst, sollte
er, sieht man von der Temperaturabhéngigkeit der Viskositdt des Wassers
ab, kriimmungserhaltend die Steigung der Messungen vergrofiern. Wird die
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Temperaturabhingigkeit der Viskositdt des Wassers mit aufgenommen, ist
eine zusétzliche konvexe Kriimmung der Meflkurven zu erwarten, da sie im
Nenner der Ndherungsformel 5.12 erscheint.

5.3 Wasserfilmkorrektur an Poly-a-Olefine

Die im letzten Abschnitt vorgestellte Wasserfilmhypothese soll nun anhand
der Poly-a-Olefin-Mefldaten iiberpriift werden. Als Anpaflgleichung wurde
nun

wno

verwendet. Die variablen Parameter waren nun A = Offset, S= Geraden-
steigung und d = Wasserschichtdicke. Da alle Sensoren aus dem gleichen
Schichtsystem (LiTaOjz-Substrat mit 1pum SiOq-Wellenleiterschicht) bestan-
den, war davon auszugehen, dafl dann der Wasserfilm auf allen Sensortypen
immer die gleiche Schichtdicke aufweisen sollte. Aus diesem Grunde wurde
die Schichtdicke durch Kurvenanpassung an nur einem Ol bei nur einer der
drei Meffrequenzen gewonnen.

Da der Effekt des Wasserfilmes mit Frequenz und Viskositéit wéchst, kamen
nur die MeBdaten der viskoseren Ole bei 435 MHz zur Anpassung in Fra-
ge. Die Ole PAOS und PAO16 konnten allerdings nicht zur Ermittlung einer
Wasserschichtdicke verwendet werden, da hier der maxwellsche Einflufy zu
grof} war, so dafl auf PAO6 ausgewichen wurde. Die Wasserschichtdicke be-
stimmte sich bei diesem Ol zu 0,37 nm mit einem Fehler von 12%. Der Offset
von 30,1 dB hatte einen Fehler von 3% und stimmte sehr gut mit dem fiir
diinne Ole im Maxwellfit fiir die gleiche Frequenz ermittelten Werten von
30,8 dB iiberein. Mit diesen beiden Parametern wurden nun alle MefSlkurven
der Frequenz 435 MHz korrigiert, d.h. jeder Mefipunkt wurde mit dem durch
die Gleichung 5.11 gegebenen Faktor multipliziert. Die dazu notwendige Vis-
kositéit des Wassers wurde mit ihrer Temperaturabhiingigkeit aufgenommen®,
hingegen die Dichte des Wassers mit 1 g/cm? als konstant angenommen. Le-
diglich bei dem diinnfliissigsten Ol, PAO2, wurde ein um 1.14 dB gréBerer
Offset abgezogen. Die Meflkurven kamen nach der Wasserfilmkorrektur alle

9Die Viskositit des Wassers 18t sich im Temperaturbereich um 20 °C durch die em-

pirische Gleichung logion(T) = 998_333+8_1855(T1_32001)+0_00585(T_20)2 — 3.30233 bestimmen
[32]
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Abbildung 5.9: Wirkung der Wasserfilmhypotese auf die Messungen an Poly-a-
Olefinen: Die lediglich temperaturkorrigierten Mefdaten (schwarz) der beiden Fre-
quenzen 245 MHz (unten)und 435 MHz (oben) wurden mit dem durch GI.(5.12)
gegebenen Faktor korrigiert (blaue MefSkurven), nachdem ein Offset abgezogen wur-
de. Die dazu notwendigen Daten waren die durch ein Ubbelhode-Viskosimeter be-
stimmte dynamische Viskositdt, die bei 20° C bestimmte und mit o(T) = 0(20) —6-
10~ (T —20°C) extrapolierte Dichte, die Meffrequenz und die temperaturabhdingi-
ge Viskositdt des Wassers. Bei beiden Frequenzen wurden dieselben Schichtdicken
von d = 0,37 nm angenommen. Der fir die Korrektur notwendige Offset wurde
bei 245 MHz auf 22,1 dB und bei 435 MHz auf 30,1 dB festgesetzt.
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zur Deckung (Abb. 5.9 oben). Bei der zweiten MeBfrequenz von 245 MHz
wurde, ohne eine Kurvenanpassung vorzunehmen, dieselbe Wasserschicht-
dicke angenommen. Statt des nicht bestimmten Offsets griff ich auf die Kur-
venanpassungen des Maxwellmodells bei 245 MHz, wie sie in Abbildung 5.5
dargestellt sind, zuriick. Der Wert der Offsetdimpfung fiir diinne Ole be-
trug damit 22,1 dB und wurde genau so in die Korrektur aufgenommen.
Auch bei den 245 MHz Messungen wurde bei einem Ol, welches offensichtlich
eine starke Abweichung von der Schar der anderen aufwies, ein anderer Offset
verwendet. In Abbildung 5.2 sieht man, dal PAOS8 um 0,79 dB iiber den Mef3-
kurven von PAO6 und PAO16 lag. Statt der 22,1 dB wurde daher bei diesem
01 22,89 dB abgezogen. Das Ergebnis sieht man in Abbildung 5.9 auf der rech-
ten Seite. Auch bei dieser Mefifrequenz liefert das Wassermodell die richtigen
Korrekturfaktoren, so daf ein willkiirliches vertikales Ubereinanderschieben
zwecks Interpretation der Meflkurven iiberfliissig wird. Ich mochte an dieser
Stelle nicht verschweigen, dafl bei den 245 MHz Messungen eine Filmschicht-
dicke von 0,19 nm und ein Offset von 21,9 dB ein noch besseres Ergebnis
geliefert hitten. Die Mefidaten bei 82 MHz mufiten hingegen unberiicksich-
tigt bleiben. Die starken Abweichungen sind fiir mich nicht nachvollziehbar.
Eine erneute Messung wird hier hoffentlich Klarheit schaffen.

5.3.1 Diskussion

In einem Viskositédtsbereich der Mefiole von 4 cPoise bis 590 cPoise bei
435 MHz und von 4 cPoise bis 8700 cPoise bei 245 MHz konnten bis auf je eine
Ausnahme (bei 435 MHz PAO2 und bei 245 MHz PAOS) alle Ddmpfungs-
werte auf eine Kurve gelegt werden ohne dabei weder die in die Korrektur
eingehende Schichtdicke eines angenommenen Wasserfilmes, noch individu-
elle ,,Offsets” zu variieren.

Der fiir eine Korrektur wirksame Wertebereich der Wasserschichtdicken muf-
te innerhalb der durch die MeBfrequenz festgelegten Abklinglinge

k’;Vl ~ 27 nm liegen. Der letztlich verwendete Wert von 0,37 nm - dies ent-
spricht etwas mehr als einer Monolage Wasser - lag unter den Erwartungen.
Ob die Gleichsetzung der Filmviskositidt des Wassers mit der der ausgedehn-
ten Fliissigkeit zuldssig war, ist fraglich. Uri Ravi, Pierre Laurat und Jacob
Klein [33] konnten hingegen eine obere Grenze der Viskositéit bei Filmdicken
zwischen 0 und 3,5 nm iiber AFM-Messungen auf Glimmeroberfléchen (einem
Silikat) bestimmen. Thren Angaben zufolge ist die Viskositéit diinner Was-
serfilme kleiner als die dreifache Volumenviskositit des Wassers. Sie fiihren
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245 MHz 435 MHz
PAO K—W Arel[(W K—W ArelKW
2 2% -0,3% 2,8% -0,45%
6 ™% 0,4% 9% 0,57%
16 16% 3% 36% 21%
100 56% 15% - -

Tabelle 5.3: Mittlere Grifie und relativer Hub des Korrekturfaktors bei
245 MHz und 435 MHz: Der mittlere Korrekturfaktor Ky, gibt an, um wieviel
die Dampfungsmefpunkte eines Oles durchschnittlich durch eine Wasserfilm-
korrektur angehoben werden konnen. Der relative Hub des Korrekturfaktors
Ao Ky gibt an, um wieviel sich der Korrekturfaktor wihrend eines Datensat-
zes um den Mittleren Korrekturfaktor Ky, von kleinen zu grofen Viskosititen
verdnderte. Ein negativer Wert des Hubes, wie er bei PAO2 zu beobachten ist,
bedeutet, dafS der Korrekturfaktor mit steigender Viskositit abnimmt. Diese
im Vergleich zu den anderen Olen PAO6 - PAO100gegensinnige Verhalten
liegt an der Temperaturabhdngigkeit der Wasserviskositit, welche linear in
den Nenner der Niherungsgleichung des Korrekturfaktors eingeht, wohinge-
gen die Olviskositit mit ihrer Wurzel im Zihler steht. Bei den Olen PAO4 -
PAO100 fihrt die temperaturabhdngige Viskositit des Wassers zu einer kon-
vexen Krimmung der korrigierten Mefwerte.

dies auf den storenden Einflufl der durch die Oberfliche gegebenen Nahord-
nung des Films zuriick. Dadurch werden die Wasserstoffbriickenbindungen
zwischen den Wassermolekiilen gestort. Die typische Dicke von Wasserfil-
men auf reinen Quarzoberflichen wird in der Literatur mit Werten zwischen
0,3 nm und 3,5 nm angegeben [34][35][36][37]. Damit liegt die im Rahmen
dieser Arbeit bestimmte Schichtdicke im unteren Feld dieses Bereichs. Diese
relativ geringe Schichtdicke kann an der Vernachlissigung der Phasenbezie-
hungen (vgl. 5.2.1) beim Aufstellen der Theorie liegen. Des weiteren flof} in
die Korrektur bis jetzt noch nicht das maxwellsche Fliissigkeitsmodell ein. Je
nachdem, wie die Schersteifigkeiten der einzelnen Ole angenommen werden,
verschieben sich die Meflpunkte linear mit der Viskositdt nach links, auf ihre
realen, frequenzabhéingigen Abszissenpositionen. Nach einer Maxwellkorrek-
tur sind wiederum gréflere Schichtdicken anzunehmen, um alle Kurven zu
iiberlagern. Die Korrekturen bedingen sich damit gegenseitig, so dafl eine
saubere Anpassung nicht trivial ist.
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Eine weitere Eigenschaft der Wasserkorrekturen war, daf sie die Mefireihen
nicht nur um einen mittleren Faktor (Tabelle 5.3) mit wachsender Steigung
nach oben verschob, sondern auch zu einer gréfleren Kriimmung fiihrte. Der
Grund hierfiir ist klar in der Temperaturabhéngigkeit der Viskositit des Was-
sers zu suchen, denn in der Nidherungsgleichung (5.12) steht die Z&higkeit des
Wassers linear im Nenner.

Abschlieflend sei bemerkt, dafl die Meflkurven im Prinzip mit nur einem
Parameter, einer Wasserschichtdicke, so korrigiert werden konnten, daf} sie
ineinander iibergehen.

5.4 Alterungseffekte der Sensoren

Mit zunehmendem Gebrauch der Sensoren wurden zwei Effekte beobachtet.
Einerseits drifteten die Antworten der Sensoren in Folge einer Temperatur-
stufe zunehmend (Abb. 5.10, links oben), andererseits ging die Olbenetzung
der Sensoroberfliche verloren. Statt eines durch die Viskositdt der Fliissig-
keit bedingten Signals lag in Folge nur noch die Einfiigungsddmpfung an der
MefBelektronik an.

Drift der Sensorantwort

Bei neuen Sensoren folgte die Sensorantwort innerhalb einer Minute einem
vorgegebenen Temperatursprung von 2 °C bis 5 °C und blieb bis zum néchsten
Temperaturschritt konstant (Ahnlich wie in Abb. 5.10, rechts oben).

Ein anderes Bild zeigten hiufig wiederverwendete Sensoren. Nach ca. 20
MeBlaufen folgt die Sensorantwort nur noch sehr langsam driftend einem
Sprung der Mefitemperatur. Bei kleinen Mefitemperaturen ist dieser Effekt
weniger ausgeprigt als bei hohen Temperaturen. Da die Meflapparatur ei-
ne sehr prizise und schnelle Temperaturreglung besafl (vgl. 4.2.1), ist in
Anbetracht des geringen Probenvolumens (ein flach auf dem Sensor liegen-
der Oltropfen) eine Drift der Temperatur auszuschlieBen. Die Vermutung lag
nahe den Grund in Umlagerungsprozessen an der Sensoroberfldche zu suchen.
Um eine Ankopplung des Ols an den Sensor zu forcieren, wurde 0,2% eines
iiberbasische Kalziumsulfonates ((CaCOs), - [Ca[SO3 — R]s)]m, einer ober-
flachenaktiven Substanz, in ein Poly-a-Olefin gegeben. Es zeigte sich, daf§ die
Sprungantwort nun wieder ohne Drift vorlag. Es konnte zudem eine groflere
Signaldifferenz zwischen 25 °C und 60 °C von 0,26 V mit Kalziumsulfonat
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Abbildung 5.10: Driftende Sensorantwort: Aufgetragen ist die als Spannung aus-
gegebene elektronisch logarithmierte rel. Amplitude der Oberflichenwellen gegen
die Zeit. Da eine andere, zum Netzwerkanalysator aquivalente, Mefelektronik ver-
wendet wurde, erkldrt sich die Verwendung des Volt statt der sonst verwendeten
Dezibel. Gemessen wurde PAOS
Nach ca. 20 Mepliufen folgt die Sensorantwort nur noch sehr langsam einem
Sprung der Meftemperatur -links oben-. Die die Antwort normalerweise verur-
sachende Viskositit des Oltropfens folgt jedoch wesentlich schneller einer Tempe-
raturvorgabe der Mefapparatur. Es ist anzunehmen, daf8 Umlagerungsprozesse an
der Sensoroberfliche ablaufen miissen, denn wird eine oberflichenaktive Substanz
wie ein Gberbasisches Kalziumsulfonat (CaCOs3)y - [Ca[SO3 — Rla]m mit einer Kon-
zentration von ca. 0,2% in das Ol gebracht, verschwinden die Driften der Sprung-
antworten -rechts oben-. Nach einem Reinigungsschritt und erneuter Messung, nun
ohne Kalziumsulfonat, stellt sich erneut, jedoch etwas weniger ausgeprdgt, der al-
terungsbedingte Verlauf ein -unten-.
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gegeniiber 0,23 V ohne festgestellt werden (Abb. 5.10, rechts oben). Nach
einer sorgfiltigen Reinigung mit Chloroform, Dimetylformamid und Wasser
und erneuter Belegung ohne Additv zeigte der Sensor, in etwas weniger aus-
gepriagter Form, wieder das eingangs erwdhnte Verhalten (Abb. 5.10, links
unten).

Liegen im Ol oberflichenaktive Substanzen vor, wie das im Zusammenhang
mit der Sensoralterung erwidhnte Kalziumsulfonat,l&at sich Wasser verstirkt
in Ol lésen. Die chemischen Potentiale fiir Wassermolekiile bei den Prozes-
sen der Anlagerung an die SiO, Oberfliche und der Losung im Ol nihern
sich dadurch an. Da die Konzentration der Wassermolekiile im Film um
GroBenordnungen hoher als im Ol ist, sollte die Wasserschicht bei Verwen-
dung von Kalziumsulfonaten, wie auch anderer oberflichenaktiver Substan-
zen, verschwinden!®. Liegt die Adhiision der oberflichenaktiven Substanzen
energetisch giinstiger als die von Wasser, so ist damit zu rechnen, dafl die
Oberfliche von diesen Substanzen belegt wird. Da sie stets einen unpolaren
Teil mit sich fiihren, sollte sich dann aber nur eine Lage ausbilden kénnen.
Sind diese Annahmen richtig, ist bei Motorschmierlen nicht mit einem Was-
serfilm, sondern mit einem Detergentienfilm zu rechnen. Die Oberflichenwel-
lenbauelemente sollten damit viel eher das wahre Dichte-Viskositédts-Produkt
messen kénnen.

Unverstanden bleibt jedoch weiterhin, warum die beschriebenen Umlager-
ungsprozesse in einer typischen Zeit von einigen Minuten ablaufen. Liegen
Desorptionsprozesse vor, so ist bei einer im Nanometerbereich liegenden
Schicht mit einer schnellen Diffusion der diese Schicht aufbauenden Mo-
lekiile zu rechnen. Moglich wire eine starke Bindung der Molekiile an die
Oberfliache, doch dann ist wiederum der Einflul des Kalziumsulfonats schwer
verstindlich. Die fest gebundene Schicht miifite ja ziigig durch eine Sulfonat-
schicht ersetzt werden.

Entnetzen der Sensoroberfliche

Wurde ein Sensor schon hiufig benutzt (ca. 20 mal), konnte man bei wei-
teren Messungen mit PAO-Olen einen plétzlichen Sprung des Dampfungssi-
gnals auf einen dann konstanten, relativ kleinen Dédmpfungswert beobachten.
Diese Dampfungsspriinge fanden regelméfig bei Temperaturen oberhalb 50 °C

10Diese Uberlegung gilt nur solange das Ol-Kalziumsulfonatgemisch noch nicht mit Was-
ser gesdttigt ist.
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statt. Optisch betrachtet konnte man, nachdem dieser Effekt auftrat, noch
nicht einmal Olschlieren auf den Sensoren erkennen. Ein Vergleich mit der
Einfiigungsddmpfung des jeweiligen Sensors zeigte, dafl sich kein mefbarer
Olfilm mehr auf dem Sensor befand. Offenbar zog sich das auf dem Sensor
befindliche Ol zu einem Tropfen zusammen, um die Oberfliche zu verlassen.
Die Oberfliache scheint mit der Zeit immer hydrophiler zu werden. Durch die
Entwicklung eines in ein Probevolumen getauchten Mefsystems, des ,,Dip-
sticks®, spielte der Entnetzungseffekt jedoch keine Rolle mehr.

Man muf} aufgrund dieser beiden Effekte davon ausgehen, daf} die Grenz-
schicht zwischen Sensor und Fliifligkeit einen entscheidenden Einflufl auf das
Mefergebnis hat.

5.5 Messung verschiedener
ZnDDP Konzentrationen

Zink-Dialkyl-Dithio-Phosphate (ZnDDP) geh6ren zu den wichtigsten Be-
standteilen moderner Motoréle (vgl. 1.1), da sie den Olen mehrere wich-
tige Eigenschaften verleihen. Sie wirken antioxidativ, oberflichenaktiv und
erhbhen die Schmiereigenschaften bei extremen Druckbeanspruchungen. Zu
Beginn dieser Arbeit durchgefiihrte Messungen zeigten eine stiarkere Damp-
fung der Oberflichenwelle eines 435 MHz Sensors, als die Viskositéit des Addi-
tivs erwarten liele. Es stellte sich die Frage, ob sich diese Beobachtung durch
eine stirkere Kopplung von ZnDDP an die Quarzglasoberfliche des Wellen-
leiters erkldren liele. Um dies zu iiberpriifen wurden verschiedene Konzen-
trationen von ZnDDP in PAO4 (0,01; 0,03; 0,1; 0,3; 1; 3; 10; und 30%gew
ZnDDP) gemischt. Die Oberflichen der 435 MHz Sensoren wurden durch
Aufdampfen von Aluminium und Aufsputtern von Borcarbid modifiziert, so
da mit Quarz die Kopplung von ZnDDP an drei verschiedene Substanzen
untersucht werden konnte. Da Aluminium an Luft rasch eine passivieren-
de Oxidschicht bildet, ist mit einer AlyO3-Oberfliche zu rechnen [38]. Bei
allen Oberflichen zeigte sich ab einer ZnDDP-Konzentration von 1% eine
Zunahme der Steigungen der Dampfungskurven (Abb. 5.11) mit zunehmen-
dem ZnDDP Gehalt der Ole. Die Sensoren schienen mit steigender Addi-
tivkonzentration gegeniiber Viskositatsinderungen empfindlicher zu werden.
Dieser Effekt war bei Borcarbid B,C rund vier mal und bei Al,O3 rund zwei
mal so stark ausgepréigt. Zusammen mit den Messungen an verschiedenen
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Abbildung 5.11: Messung des Dimpfungs-Viskosititsgangs in Abhingigkeit ver-
schiedener ZnDDP-Konzentrationen in PAQ/:

Die Dimpfung ist zwar aufgetragen gegen die Wurzel des Produktes aus Visko-
sitdt, Dichte und Frequenz, die sich im wesentlichen dndernde Gréfie ist hingegen
die Viskositdt.

Man erkennt, daf$ die Viskosititsabhdngigkeit des Ddmpfungssignals mit zuneh-
mender Konzentration von Zinkdialkyldithiophosphat (ZnDDP) wdichst. Der Sen-
sor scheint demnach mit steigendem Gehalt des Additivs im Grundél empfindlicher
zu werden. Ein Vergleich mit der mittels Wasserhypothese korrigierten Messung
des Grunddsles PAOJ (rote-Linie) legt die Vermutung nahe, dafi die Steigungen
der Gemische mit zunehmendem ZnddP-Gehalt gegen die Steigung der korrigier-
ten Grundoélmessung laufen. Dies kinnte dadurch erklirt werden, daff das zink-
haltige Additiv zu einem Abbau des Wasserfilmes fihrt. Da das Ol nun direkteren
Kontakt mit der Oberfliche hat, ,sieht* der Sensor daher in stirkerem Mafe den
tatsichlichen Viskositits- Temperaturverlauf des tiber ihm liegenden Oles.
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Additivkonzentrationen wurde immer auch das reine PAO4 gemessen.

Mit den Erfahrungen aus den Poly-a-Olefin-Messungen ist im nachhinein
eine Erkldrung dieses Effektes wieder mit einem Wasserfilm moglich. Da die
Wasserschichtdicke bei einer SiO,-Oberfliche bereits mit 0,37 nm bestimmt
wurde, bietet sich dieses System fiir eine Uberpriifung an.

Da ZnDDP eine oberflichenaktive Substanz ist, werden sich die chemischen
Potentiale des Losungs- und des Adsorptionsprozesses bei zunehmender
ZnDDP Konzentration niihern'!, da die ZnDDP Molekiile dem Wasser ener-
getisch giinstige Adsorptionspléitze anbieten. Bei zunehmender Additivkon-
zentration ist daher mit einer abnehmenden Wasserschichtdicke zu rechnen.
Die Sensoren werden dadurch die ,,wahre“ Viskositdt und deren Temperatu-
rabhingigkeit messen. Die Steigungen der verschiedenen ZnDDP Konzentra-
tionen sollten sich daher mit zunehmendem Additivgehalt der auf verschwin-
dende Wasserschicht korrigierten Sensormeflkurve des reinen PAO4 néhern.
Genau dieses Verhalten wird durch die in Abbildung 5.11 enthaltenen Mef3-
kurven nahegelegt. Die rote durchgezogene Linie in diesem Diagramm ist
die auf verschwindende Wasserschicht korrigierte PAO4 Messung (schwarze
Punkte). Es wurde dabei wieder eine 0,37 nm starke Wasserschicht und die
Gleichsetzung der Film- mit der Volumenviskositdt des Wassers im Wasser-
korrekturfaktor angenommen.

Eine Erkldarung der Meflergebnisse aufgrund einer zunehmenden Leitfdhig-
keit mit steigendem ZnDDP-Gehalt der Ole ist auszuschlieBen, da der Effekt
auch bei den mit Aluminium beschichteten Sensoren auftrat.

Sollte sich der in diesem Abschnitt beschriebene Effekt durch eine unter-
schiedlich feste Bindung der ZnDDP-Molekiile auf den verschiedenen Senso-
roberflichen erkldren lassen, bestiinde die Moglichkeit, bei einer giinstigen
Oberflaichenwahl im Motordl ZnDDP-spezifisch zu messen.

5.6 Messungen an Motordlen

5.6.1 Messungen an verschiedenen
Motoroélformulierungen

In einem Kraftfahrzeug kommen Motordle verschiedener Eigenschaften und
Hersteller zum Einsatz.

"Dijes gilt solange keine Séttigung der ZnDDP-PAO4 Gemische mit Wasser vorliegt
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Abbildung 5.12: Charakterisierung der Viskositit von Motorélen:

Alle Mefikurven zeigen deutliche Abweichungen von der durch das newtonsche
Flissigkeitsmodell geforderten Steigung von 1 in der doppeltlogarithmischen Auf-
tragung. Die Abweichungen nehmen zu kleinen Viskositdten d.h. groflen Tempe-
raturen zu und sind bei S5W5H0 am grifiten. Dieses Motordl weist die von allen
untersuchten Olen geringste Temperaturabhingigkeit der Viskositit auf. Es ist da-
her davon auszugehen, daff in 5W50die grifite Menge Viskositdtsindezverbesserer
enthalten ist.

Ein Viskosititssensor im online-Betrieb sollte daher in seinem Mefverhalten
unabhingig vom gerade verwendeten Ol sein. Um dies zu untersuchen, wur-
den verschiedene Motorenolformulierungen der Firma Fuchs untersucht. Die
Angaben iiber die einzelnen Ole beschriinkten sich lediglich auf ihre SAE-
Klasse!'?, da die genaue Zusammensetzung Firmengeheimnis ist. Die SAE-
Klassen bekommen die Namen (Y)-W-(X) (z.B. 5W50).

126AE bedeutet Society of automotive engeneers ( Vereinigung der US-amerikanischen
Automobilingenieure)
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Die erste Zahl beschreibt die Flieffihigkeit im Winter. Je kleiner sie ist,
desto geringer ist die Viskositiit des Oles bei -20 °C. Sie ist lediglich fiir das
Startverhalten eines mit diesem Ol geschmierten Motors im Winter wich-
tig. Die zweite Zahl der SAE-Klassenbezeichnung bezieht sich auf die Visko-
sitdt bei 100 °C. Je grofler sie ist, desto tragfdhiger ist ein Schmierfilm bei
hohen Temperaturen. Das Viskositits-Temperatur-Verhalten der Ole wird
durch sein Grundol und die Konzentration an Viskositidtsindex-Verbesserern
bestimmt.

Aufgrund des in Abschnitt 5.4 beschriebenen Entnetzungseffektes wurde jetzt
der Meflaufbau mit ,, Dipstick“ verwendet (vgl. 4.2.1). Der Temperaturbereich
wurde mit einer Heizfolie auf 90 °C erweitert und kontinuierlich durchge-
fahren, um den realen Bedingungen in einem Motor nidher zu kommen. Die
MeBfrequenz lag bei 245 MHz, da gerade bei den hohen Mefitemperaturen
mit einem newtonschen Verhalten zu rechnen war.

Es zeigte sich jedoch, dal die Meflkurven gerade in Richtung hoher Tempe-
raturen zunehmend von einem newtonschen Verhalten abwichen (Abb. 5.12).
Die Dampfungen blieben entgegen der Erwartung bei fallender Viskositéts-
wurzel bei zu groflen Dampfungswerten. Offenbar ist das durch den Sen-
sor gemessene dynamische Verhalten der Vikositdt nicht mit der durch ein
Kapillarvikosimeter bei 100 °C gemessenen statischen Viskositét zu verglei-
chen. Bei maxwellschen Fliissigkeiten muf§ der Dampfungs-Viskositéits-Gang
eines OFW-Sensors konvex sein, die Melkurven sind jedoch konkav. Damit
kann das maxwellsche Fliissigkeitsmodell die an realen Motorolen gemach-
ten Beobachtungen nicht erkldren. Da diese vom newtonschen und max-
wellschen Fliissigkeitsverhalten abweichenden gemessenen Viskosititen bei
hohen Temperaturen auftreten und bei der MeBkurve des 5W50-Oles, dem
Ol mit dem geringsten Viskositits-Temperatur-Gang, am prignantesten sind,
miissen Viskositiatsindexverbesserer fiir dieses Verhalten verantwortlich sein.
Bei hier nicht wiedergegebenen Messungen mit eben diesen Additiven zeigte
sich zudem das selbe Verhalten.

Die Viskosititsindexverbesserer fiihren bei hohen Oltemperaturen zu Struk-
turviskositéit. In Folge verhilt sich das Ol wie ein Gel, bei tiefen Temperatu-
ren liegt es hingegen als Dispersion vor (vgl. 1.1.1, Abb. 1.1). Um
dieses Verhalten zu verstehen, muf§ ein der Dispersion bei tiefen Tempera-
turen Rechnung tragendes und bei hohen Temperaturen ein dem Verhalten
eines Gels angepafites Modell angewand werden.

Da im Kraftfahrzeugbetrieb die Oltemperatur beim Start von der Umge-
bungstemperatur auf iiber 100 °C steigt, kann der beobachtet Wechsel im
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laufenden Betrieb ,online“ beobachtet werden. Es konnte daher moglich
sein die Konzentration noch wirksamen VI-Verbesserers iiber Oberflichen-
wellensensoren zu bestimmen.

5.6.2 Bestimmung einer oxidativen Olalterung

Ein zur Untersuchung sehr einfaches System stellt ein Gas-Otto-Motor dar,
wie er in Blockheizkraftwerken verwendet wird. Aufgrund der Gasverbren-
nung kann sich kein Rufl im Ol sammeln. Die Akumulation von Kraftstoff ist
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Abbildung 5.13: Gasmotor-Ol aus einem Blockheizkraftwerk bei verschiedenen
Betriebsstunden:

Bei einem Gasottomotor, mit den durch ein Blockheizkraftwerk gegebenen Betriebs-
bedingungen, erwartet man eine rein ozidative Olalterung und wegen der damit ein-
hergehenden Vernetzung der Olmolekiile einen Viskosititsanstieg mit der Einsatz-
dauer des Oles. Die Messungen geben dieses Verhalten wieder. Um die Mefkurven
besser interpretieren zu kénnen, ist rechts oben die relative Abweichung der Visko-
sitit der Olproben vom frischen Ol aufgetragen. Nach 438 Betriebsstunden nimmt
die Viskositit der Proben, im Vergleich zum neuen Ol, um ca. 2% zu.
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hier aufgrund des gasformigen Brennstoffes unter den gegebenen Betriebs-
bedingungen nicht gegeben. Auch der Eintrag von Fremdstoffen wie beim
Kraftfahrzeug ist bei den Aggregaten eines Blockheizraftwerks, aufgrund der
kontrollierbaren Umweltbedingungen nicht gegeben. In Motordlen fiir die
Aggregate eines Blockheizkraftwerke befindet sich iiberdies kein Viskositéts-
indexverbesserer. Damit stellt ein solches Motorol ein relativ einfaches Sys-
tem dar. Es ist ein rein oxidativer Alterungsprozefi (kontinuierlicher kon-
stanter Betrieb bei hohen Temperaturen) zu erwarten. Ein Resultat dieser
Alterung ist die zunehmende Vernetzung der einzelnen Olmolekiile und ein
damit einhergehende Viskositdtszunahme (vgl. 1.1.2).

Aus einem von der STEAG betriebenen Gas-Otto-Motor eines Blockheiz-
kraftwerkes wurden Ol-Proben nach 106, 342 und 438 Betriebsstunden ge-
zogen. Das Ol stammte von der Firma Mobil (Pegasus 805), gehorte zur
SAE-Klasse 40 und wurde speziell fiir den Einsatz in Gas-Otto-Motoren
von Blockheizraftwerken konzipiert. Um den Entnetzungseffekt zu vermei-
den, wurde wieder mit dem ,Dipstick® gemessen (vgl. 4.2.1). Da nur ein
kleiner Alterungseffekt erwartet wurde, wurde bei dieser Messung wieder in
diskreten Temperaturstufen gemessen.

Die Messungen (Abb. 5.13) zeigten die erwartete Viskositédtszunahme mit zu-
nehmender Einsatzdauer des Oles. Der Effekt ist jedoch nicht sehr grofi. Um
die Olproben besser vergleichen zu kénnen, wurde die relative Viskosititszu-
nahme der Olproben in Bezug auf das neue Motordl rechts oben in der Abbil-
dung aufgenommen. Es zeigt sich, daf§ die Oberflichenwellensensoren prézise
genug arbeiten, um Anderungen im unteren Prozentbereich zu detektieren.
Da die einzelnen Meflkurven in der gewéhlten Skalierung keine statistischen
Schwankungen erkennen lassen (wieder rechts oben), ist anzunehmen, daf} die
einzelnen Temperaturverldufe der Probedle auf Fehler der Temperatursteuer-
ung zuriickzufiihren sind. Es ist zu erwarten, dal Anderungen der Viskositiit
unter 0,1% mefBbar sind. Damit kann der 245 MHz Oberflichenwellensensor
in Blockheizkraftwerken mit Gas-Otto-Motoren zur online-Viskositésiiberwa-
chung verwendet werden. Auch im Kraftfahrzeug sollte die oxidative Visko-
sitdtszunahme mit einem Oberflichenwellensensor mef3bar sein, doch ist mit
einer Uberdeckung dieses Effektes durch andere die Viskositit beeinflussen-
der Effekte zu rechnen (vgl. 1.2). Messungen an einem laufenden Motor oder
an einer Probensequenz aus einem Kraftfahrzeug wurden in dieser Arbeit
nicht gemacht. Es stellte sich heraus, dafl selbst die Schmiermittelindustrie
fiir einen solchen Test keine Proben zur Verfiigung hatte.



Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Zusammenfassung:

In der vorliegenden Arbeit wurde ein Sensorsystem zur Bestimmung der
Viskositét von Motor6len und Motordlformulierungen (Gemische von einem
Grundol mit Zusatzstoffen, den Additiven) entwickelt. Als Sensorprinzip wur-
de die Wechselwirkung der Ole mit Oberflichenwellen gewihlt, da diese hoch-
sensibel auf Anderungen an der Oberfliiche reagieren.

Die Viskositit der Ole verindert sowohl die Geschwindigkeit als auch die
Dampfung der Oberflichenwellen. Als Mefgrofle wurde die Dampfung der
Oberflichenwelle gewéhlt, da diese kaum durch Temperaturschwankungen
beeinflufit wird.

Um die Sensorantwort zu charakterisieren, wurde sowohl die Viskositéit der
Ole als auch die Frequenz des Sensors variiert: fiir kleine Viskosititen und
Anregungsfrequenzen wurde eine lineare Abh#ngigkeit der Dampfung von
der Wurzel aus Dichte, Viskositdt und Anregungsfrequenz des Sensors erwar-
tet. Fiir hohe Viskositdten und Anregungsfrequenzen sagt das maxwellsche
Fliissigkeitsmodell dagegen eine mit der Frequenz abnehmende Viskositéit
voraus.

Um die Sensorantwort auf eine viskose Belegung zu verstehen, wurde ein Mo-
dellsystem verwendet, das einen breiten Viskositdtsbereich abdecken kann.
Die Klasse der Poly-a-Olefine (PAO) bietet sich dazu an. Ihre mittlere Ket-
tenldnge gibt deren Viskositét und Viskositdtstemperaturgang vor. Sie bilden
damit ein in der Viskositét einstellbares, unpolares System. Zusétzlich konn-
te die Viskositit der einzelnen PAO-Ole durch Anderung der Temperatur
variiert werden. Man kann also dieselbe Viskositit bei verschiedenen Olen
durch Wahl der Temperatur erreichen. Die Untersuchungen fanden bei drei
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verschiedenen Sensorfrequenzen statt.

Bei 82 MHz ging der lineare Bereich bis 200 cPoise, bei 245 MHz bis 60
cPoise und bei 435 MHz nur noch bis 40 cPoise. Wie erwartet, war der lineare
Bereich der Sensorantwort bei der niedrigsten Frequenz rund dreimal grofier
als bei der dreifachen Meffrequenz von 245 MHz. Die Frequenzabhingigkeit
der Viskositdt wurde damit gut wiedergegeben.

Die Antwort der Sensoren konnte weitgehend durch das Maxwellmodell der
Viskositiat erkliart und , gefittet* werden, doch muflte dazu eine fiir jedes
Ol unterschiedliche Dimpfung (Offset) abgezogen werden. Systematisch ist,
daf bei hoheren Grundviskositidten der Ddmpfungsoffset zunimmt. Auflerdem
muBte fiir jedes Ol eine mit der Grundviskositit fallende Bauteilempfind-
lichkeit angenommen werden. Offset und Bauteilempfindlichkeit sind jedoch
fiir jeden Sensor charakteristische, konstante Eigenschaften. Die im maxwell-
schen Viskositdtsmodell enthaltene Schersteifigkeit x4 wuchs mit der Grund-
viskositét linear an. Ihre Bestimmung war von der Bauteilempfindlichkeit
und der Einfiigungsddmpfung der Sensoren unabhéngig.

Aufgrund dieser Abweichungen der Sensorantwort von der Theorie konnte
eine von der Wurzel der Viskositdt abhingige Korrektur postuliert werden.
Eine Uberlegung fiithrte zur Annahme, daf sich bei den PAO-Messungen ein
diinner Wasserfilm auf den Sensoren befand. Die beobachteten Abweichungen
der Messungen an den PAO-Olen lieBen sich durch dieses Modell korrigieren.
Die dazu gefundene Dicke des Wasserfilms betrug 0,37 nm. Dabei wurde die
Wasserviskositit des Filmes mit dem Volumenwert gleichgesetzt.

Durch diese Annahme konnten Ansétze zum Verstidndnis drei anderer Effekte
gefunden werden:

e Entnetzung: So wurde bei vielfach gebrauchten Sensoren und bei Tem-
peraturen iiber 50° C eine vollstindige Entnetzung beobachtet. Nach
dem Auftreten dieses Effektes war keine nachweisbare Olschicht mehr
auf den Sensoren. Die Sensoroberflichen wurden offenbar mit zuneh-
mendem Gebrauch hydrophiler.

e Wirkung oberflichenaktiver Substanzen: Ein anderer Effekt vielfach
wiederverwendeter Sensoren bestand in einer langsamen, driftenden
Sensorantwort auf eine vorgegebene Temperaturstufe. Dieser Effekt
konnte durch Zugabe einer in Motorolen vorkommenden oberflichenak-
tiven Substanz (0.2% iiberbasischen Kalziumsulfonates) in die Poly-a-
Olefine unterdriickt werden. Offenbar spielen die hydrophilen Bereiche
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dieser Substanzen eine wichtige Rolle bei der Kopplung der Ole an die
Sensoroberfléche.

e Wirkung eines ,high pressure” Additivs: Das Modellsystem der Poly-
a-Olefine wurde in Richtung realer Ole mit einem der wichtigsten Ad-
ditive, dem Zinkdialkyldithiophosphat (ZnDDP) erweitert. Es wurden
verschiedene Konzentrationen von ZnDDP in einem Poly-a-Olefin auf
die Sensoren gebracht. Die gemessene Sensorantwort zeigte eine um-
so groflere Temperaturabhéngigkeit, je groflier die Konzentration dieses
Additivs im Ol war. Dieses Verhalten lifit sich wieder mit der Hypo-
these eines Wasserfilms verstehen. Das reine Poly-a-Olefin wird vom
Sensor nur durch einen Wasserfilm ,, gesehen®. Steigt die Konzentration
an ZnDDP, so kann das Wasser immer besser in das Ol diffundieren.
Mit dem Abbau der Wasserschicht sieht der Sensor also immer stirker
das Ol und damit seinen Viskositiits-Temperaturverlauf.

Gleichzeitig zu den grundlegenden Untersuchungen an Modellsystemen Wur-
den Messungen an kommerziell erhéltlichen Olen durchgefiihrt. Hier traten
bei kleinen Viskositéten, d.h. groflen Meflitemperaturen, Abweichungen von
den theoretischen Erwartungen Auf, wie sie im maxwellschen Viskositits-
modell formuliert werden. Es wird vermutet, dafl die Ursache in der mit
der Temperatur zunehmenden Strukturviskositéit von realen Olen begriindet
liegt.

Um die Praxistauglichkeit der Sensoren zu untersuchen, wurden Messung-
en an Olproben aus einem Gasottomotor eines Blockheizkraftwerkes durch-
gefithrt. Aufgrund der Vernetzungen der Olmolekiile durch oxidative Prozesse
wurde ein Viskositédtsanstieg erwartet. Dieses Verhalten wurde von den Mes-
sungen bestitigt. Es ergab sich eine klare Korrelation zwischen der Viskositét
der Schmiertle und deren Einsatzdauer. Ein 438 h im Motor arbeitendes Ol
wies beispielsweise eine um 2% groBere Viskositit auf als das frische Ol.

Ausblick:

Um die Sensorantwort auf die Bestandteile komplexer Motorole weiter zu cha-
rakterisieren, bietet es sich an, den Weg vom reinen viskosen Ol zum komple-
xen System der Motordle weiter zu verfolgen. Zunéchst sollte jedoch der Ef-
fekt eines Wasserfilmes anhand anderer Mefiverfahren {iberpriift
werden.

Sollte sich die Existenz eines Wasserfilmes weiter bestétigen, miissen die
Wechselwirkungen der verschiedenen in Motordlen enthaltenen Additive mit
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der Sensoroberfliche untersucht werden.

Die Untersuchung an Olproben eines laufenden Blockheizkraftwerkes zeigt
grundsitzlich die Moglichkeit auf, hier die oxidative Alterung des Oles zu
beobachten. Es empfiehlt sich, die Praxistauglichkeit der verwendeten Senso-
ren zunéchst im online-Betrieb am Blockheizkraftwerk aufgrund der ruf3freien
konstanten Bedingungen zu testen.

Im Kraftfahrzeug veréindern viele verschiedene Effekte die Olviskositiit. Mit
den variierbaren Mefiparametern der Temperatur, der Frequenz und der Sen-
soroberflichen sollte es moglich sein, eine differenzierte Aussage iiber die
Olviskositit zu treffen. Die Effekte, die in dieser Arbeit dargestellt sind, bie-
ten Ankniipfungspunkte fiir zukiinftige Forschungen.

Wird das Ziel einer differenzierten Sensoranalyse des Ols erreicht, lassen sich
bei der praktischen Anwendung im Automobil sehr grofle Mengen an Motorol
jedes Jahr einsparen.



Literaturverzeichnis

[1] W.J. Bartz et al: Additive fir Schmierstoffe, Expert Ver-
lag,Renningen.Malmsheim, 1994, ISBN 3 8169-0916-7.

[2] Ullstein: Lexikon der technischen Chemie, VCH-Verlag Weinheim.

[3] M. Jigle, G. Plescher, K. Sassenscheid: Olzustandssensor-Studie -
Evaluierung verschiedener Mefprinzipien fir die Entwicklung eines
Olzustandssensors - Abschlufibericht , Forschungsvereinigung Verbren-
nungskraftmaschienen eV., Frankfurt/Main, Vorhaben Nr. 748, Heft
702, August 2000.

[4] W.J. Bartz et al: Viskositit und Fliefluerhalten, Expert Ver-
lag,Renningen.Malmsheim, 1994, ISBN 3 8169-1094-7.

[5] Reinhard et al: Schmierung von Verbrennungskraftmaschienen- Ent-
wicklung und aktueller Stand, Expert Verlag, ISBN 3 8169-0602-8.

(6] Janssen: Aussagewert der Ergebnisse von Analysen gebrauchter Mo-
tordle, Erdil und Kohle -Erdgas- Petrochemie vereinigt mit Brennstoff-
Chemie, 23 Jahrgang, Nr 4, April 1970.

[7] Masters: Lubricationg oil Analysis -what is all about? , Transactions of
Institution of Diesel and gas Turbine Engineers, Publication 489, Dec.
1995.

(8] A. Sommerfeld: Physik der Deformierbaren Medien, Harri Deutsch Ver-
lag, Frankfurt/M., 1988, ISBN 3 87144-378-6.

9] L.D. Landau, E.M. Lifschitz, Lehrbuch der theoretischen Physik,
Akademie-Verlag, Berlin (1991), Band VII

87



88 LITERATURVERZEICHNIS

[10] W. Gentes, Numerische Berechnung von Schallwellen in piezoelektri-
schen Schichtsystemen, Diplomarbeit, Inst. f. Angewandte Physik, Uni-
versitidt Heidelberg (1994)

[11] E.Guyon, J.P.Hulin, L.Petit, Hydrodynamique physique, InterEdition
und CNRS, Paris (1991)

[12] D.S. Ballantine, Jr. et al., Acoustic Wave Sensors: Theory, design and
physio-chemical applications, Academic Press, San Diego (1997)

[13] J. Kondoh, S. Shiokawa, A Liquid Sensor Based on a Shear Horizontal
SAW Device, Electronics and Communications in Japan, Part 2, 76,
Nr. 2 (1993)

[14] S. Shiokawa, T. Moriizumi, Design of SAW Sensor in Liquid, Jap. Jour-
nal of Applied Physics, 27 (1988) Supp. 27-1, 142-144

[15] G. Kovacs, M.J. Vellekoop, R. Haueis, G.W. Lubking, A. Venema, A
Love wave sensor for (bio)chemical sensing in liquids, Sensors & Ac-
tuators A, 43 (1994), 38-43

[16] J.C.Maxwell: On the Dynamical Theory of Gases, Philiosophical Tran-
sactions of the Royal Society of London, 157,1867,49-88.

[17] M. Lewis, Surface skimming bulk waves, IEEE Ultrasonics Symp.
Proc. (1977), 744-752

[18] T.E. Parker, H. Wichansky, Temperature-compensated surface-
acoustic-wave devices with SiOy film overlays, J. Appl. Phys., 50
(1979), 1360-1369

[19] Herrmann,F.: Flissigkeitssensoren auf der Basis mikroakustischer Wel-
lenleitermodenShaker Verlag, Aachen 2000

[20] W.R. Smith, H.M. Gerard, J.H. Collins, T.M. Reeder, H.J. Shaw, Ana-
lysis of Interdigital Surface Wave Transducers by Use of an FEquiva-
lent Circuit Model, IEEE Trans. on Microwave Theory and Techniques,
MTT-17 (1969), 856-864

[21] R.H. Tancrell, M.G. Holland, Acoustic Surface Wave Filters, Proc. 1E-
EE, 59 (1971), 393-410



LITERATURVERZEICHNIS 89

[22] K. Beck, Induktive Anregung und Detektion von Oberflichenwellen:
Entwicklung und Anwendung eines neuen Konzepts fir die Gassen-

sorik, Dissertation, Inst. f. Angewandte Physik, Universitdt Heidelberg
(1999)

[23] J. Hoffmann, Immunosensorik mit Akustischen Oberflichenwellen, Di-
plomarbeit, Inst. f. Angewandte Physik, Universitit Heidelberg (1999)

[24] D.P. Morgan, Surface-Wave Devices for Signal Processing, Studies in
Electrical and Electronic Engeneering 19, Elsevier, New York (1985)

[25] K. Nakamura, M. Kazumi, H. Shimizu, SH-type and Rayleigh-type sur-
face waves on rotated Y-cut LiTaQOs, IEEE Ultrasonics Symp. Proc.
(1977), 819-822

[26] B.A. Auld, Acoustic fields and waves in solids, Robert E. Krieger Pu-
blishing Company, Malabar (1990)

[27] J. Freudenberg, Oberflichenwellen-Imunosensoren fiir den Betrieb in
argressiven Fliissigkeiten, Dissertation, Kirchhoff Institut fiir Physik,
Universitét Heidelberg (2000)

[28] A.E.H. Love, Some Problems of Geodynamics, Cambridge Univ. Press
(1911)

[29] J. Wagner, Mikrostrukturen, Diplomarbeit, Inst. f. Angewandte Physik,
Universitit Heidelberg (1998)

[30] Chevron Phillips Chemical Company; Technical Datasheet, CPChem,
1997.

[31] Industrie Report: Synthetische Schmierstoffe, Mobil Schmierstoff
GmbH, 1999.

[32] R.C.Hardy, R.L.Cottington, , J.res. National Bureau of Standards 42,
42 (1949), 573

[33] U. Ravi, P. Laurat, J. Klein, Fluidity of water confined to subnanometre
fims, Nature, 413 (2001), 51-54

[34] J.N. Israelachvili, Measurement of the viscosity of liquids in very thin
films, J. Colloid Interf. Sci., 110 (1986), 263-271



90 LITERATURVERZEICHNIS

[35] R.G. Horn, D.T. Smith, Haller, Surface forces and viscosity of water
measured between silica sheets, Chem. Phys. Lett., 162 (1989), 404-408

[36] I.Y. Sokolov, G.S. Henderson, F.J. Wicks, Pseudo-non-contact AFM
imagin?, Appl. Surf. Sci., 140 (1999), 362

[37] A. Opitz, S.I.-U. Ahmed, J.A. Schéfer, M. Scherge, Friction of thin
water films: a nanotribological study, Surf. Science., 504 (2002), 199-
207

[38] dtv-Atlas zur Chemie, deutscher Taschenbuchverlag Miinchen, 6.Aufla-
ge (1992)



Danksagung

Zum gelingen einer wissenschaftlichen Arbeit sind materielle wie ideelle Fak-
toren notwendig. Allen denen die den richtigen ideellen wie materiellen N&hr-
boden dieser Arbeit lieferten sei hier mein Dank ausgesprochen.

Insbesondere gilt mein Dank:

e Herrn Prof. Dr. S. Hunklinger fiir die Aufnahme in seine Arbeitsgrup-
pe, das in mich gesetzte Vertrauen, seine Anregungen und seine Un-
terstiitzung auch in schwierigen Momenten.

e Der Firma Apcos fiir die Finanzierung dieser Arbeit.

e Herrn Dr. Manfred von Schickfus fiir die gute Zusammenarbeit und fiir
die vielen fruchtbaren Diskussionen und Anregungen. Im Besonderen
danke ich ihm fiir die menschliche Arbeitsathmosphire, die er in seiner
Gruppe stets aufrecht zu erhalten wufite.

e Meinen Kollegen Dr. Jens Wagner, Cheng Ping Luo, Swen Rupp, Mar-
tin Philipp, Dr. Claus Miiller und Susanne Wilms fiir die sehr freund-
schaftliche Zusammenarbeit, auch bei vielen interessanten Experimen-
ten auflerhalb des Bereichs der Sensorik. Hervorheben mochte ich an
dieser Stelle Susanne Wilms, die fiir einige der in dieser Arbeit auf-
genommenen Messungen verantwortlich zeichnet, Jens Wagner fiir die
kritische Durchsicht des Manuskriptes und Claus Miiller, der mir beim
zusammenschreiben tatkriftig zur Seite stand.

e Der mechanischen Werkstatt fiir die Realisierung vieler Meflappara-
turen auch unter Beriicksichtigung meiner teils schwer zu erfiillenden
Terminwiinsche. Hervorzuheben ist an dieser Stelle Herr S. Spiegel, der
bei der Verwirklichung fast aller Apparaturen mafgeblich beteiligt war.
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Der elektronischen Werkstatt,welche die elektronische Seite der Appa-
raturen iibernahm. Fiir die unzéihligen montierten SMA-Stecker und

seine konstruktiven Ratschldge danke ich besonders Herrn P. Frauen-
feld.

Herrn V. Schultheifl und Herrn T. Wolf, die duflerst gewissenhaft fiir die
Herstellung der Sensoren im Reinraum zusténdig waren. Gerne werde
ich an die Gespriche mit Herrn Schultheifl zuriickdenken, der immer
fiir einen da war, wenn es mit der Arbeit nicht voran ging.

Frau H. Putlitz, die einerseits immer freundlich Auskunft geben konnte,
wenn man offene Fragen zur Verwaltung hatte und andererseits die
Formalitdten bei Bestellungen erledigte.

Der Firma Fuchs Petrolub A.G. in Mannheim, die die verwendeten
Olproben bereitstellte. Fiir wertvolle Ratschlige in allen Bereichen der
Schmierungstechnik gilt mein Dank Herrn Dr. C. Seyfert und fiir die
Herstellung und Charakterisierung verschiedenster Ole, Additivgemi-
sche und Motordlformulierungen Herrn S. Miiller.

Thomas Reisig, Branca Gavrilovic, Nina Sassani und Ruprecht Kosel-
leck, ohne deren tatkriftige Unterstiitzung bei der Durchsicht und Kor-
rektur des Manuskriptes ich meine Arbeit nicht in dieser Form hitte
fertigstellen kénnen.

Herrn Dr. Lennhard Pfeil fiir die geistige Unterstiitzung iiber fast die
gesamte Dauer dieser Arbeit

Meine Eltern haben meine Familie und mich in den zuriickliegenden drei
Jahren vorbehaltlos unterstiitzt, so dafl ihnen ein besonderer Dank gebiihrt.
Meine Frau Teresa hatte eine fast unendliche Geduld mit mir und meiner
Arbeit. Ich werde nicht vergessen, was sie zum Gelingen dieses Vorhabens
geleistet hat.

Schlieflich méchte ich meinen beiden Kindern Adela und Francisco danken.
Ohne die klugen Ratschlige meines Sohnes hiitte diese Arbeit noch linger auf
sich warten lassen oder wére gar nicht erschienen. Meine Tochter, schon wie
der Morgenstern, liel mich, durch ihr noch zahnloses Lachen, immer wieder
die Last des Schreibens vergessen.














