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Abstract: SnO2 ist das am h�ufigsten verwendete Material f�r
Metalloxid-Gassensoren, aber ein detailliertes Verst�ndnis der
Funktionsweise steht trotz der Relevanz noch immer aus. Um
mechanistische Einblicke in SnO2-Gassensoren unter Ar-
beitsbedingungen zu erhalten, haben wir einen operando-
Zugang entwickelt, der UV-Vis-, Raman- und FT-IR-Spektro-
skopie kombiniert, und es erstmals erlaubt, die Sensorantwort
mit der Sauerstoffleerstellen-Konzentration im Metalloxid, der
Art der Adsorbate und der Gasphasenzusammensetzung zu
verkn�pfen. Wir zeigen anhand der Ethanol-Gassensorik, dass
der Sensorwiderstand direkt mit der Anzahl an Sauerstoff-
leerstellen an der Oberfl�che und der Art der Oberfl�chen-
spezies, insbesondere der Acetat- und Hydroxyspezies, korre-
liert ist. Unsere operando-Ergebnisse erlauben eine Beurtei-
lung der in der Literatur vorgeschlagenen Modelle hinsichtlich
der Arbeitsweise von Gassensoren. Aufgrund ihres funda-
mentalen Charakters sind sie auch f�r andere Metalloxid-
Gassensoren von unmittelbarer Relevanz.

Aufgrund ihrer hohen Empfindlichkeit und einfachen Her-
stellbarkeit haben Metalloxid-Halbleiter, wie z.B. SnO2, im
Kontext von Gassensorik-Anwendungen viel Aufmerksam-
keit erregt.[1–3] Ihre grunds�tzliche Arbeitsweise basiert
darauf, �nderungen der elektrischen Leitf�higkeit zu detek-
tieren, die durch die Adsorption der Zielmolek�le auf der
Oberfl�che des Halbleiters hervorgerufen werden. F�r ein
grunds�tzliches Verst�ndnis der Funktionsweise von Gas-
sensoren, welches die Grundlage f�r ein rationales verbes-
sertes Design darstellt, ist es von entscheidender Bedeutung,
den Mechanismus von Gas-Sensoren zu identifizieren. Jedoch
stellt die Verfolgung der gasinduzierten Oberfl�chenprozesse
und ihre Beziehung zu den Leitf�higkeits�nderungen des
Sensors eine enorme Herausforderung dar.[4–6] Zu diesem
Zweck wurden unterschiedliche operando-Ans�tze auf Basis
der IR-, Raman-, UV-Vis- und Rçntgenabsorptions-Spek-

troskopie entwickelt,[6–12]die es ermçglichen, die Sensorant-
wort direkt unter Arbeitsbedingungen mit den strukturellen
�nderungen in Beziehung zu setzen. In diesen Studien wurde
der Einfluss von Sauerstofflehrstellen und Hydroxygruppen
auf das Gassensorikverhalten von SnO2 zwar vorgeschlagen,
aber keine direkte Korrelation zwischen Struktur und Akti-
vit�t etabliert.[7,11] Fr�here operando-Arbeiten zeigen zudem,
dass es aufgrund der Komplexit�t von Metalloxid-Gassenso-
ren w�nschenswert w�re, eine Kombination von Techniken
anzuwenden, um ihre Arbeitsweise aufzukl�ren. In diesem
Beitrag stellen wir einen neuen operando-spektroskopischen
Ansatz vor, der erstmals Widerstandsmessungen mit drei
spektroskopischen Techniken (UV-Vis-, Raman, Fourier
Transform-IR (FT-IR)) in einem experimentellen Aufbau
kombiniert (Abbildung 1). In diesem Mehrfach-Spektrosko-
pie-Experiment ermçglichen es UV-Vis-Spektren die Anzahl
der Sauerstofflehrstellen in SnO2 zu detektieren, w�hrend
Ramanspektren die Gegenwart von Adsorbaten und Hydro-
xygruppen und simultan aufgenommene FT-IR-Spektren die
Gasphasenzusammensetzung w�hrend der Ethanol- (EtOH)
Gassensorik erfassen. Durch eine systematische Variation der
Gasatmosph�re und Temperatur kçnnen wir die SnO2-Sen-
sorantwort mit den spektroskopischen �nderungen in Be-
ziehung setzen und auf diese Weise neue fundamentale Er-
kenntnisse zur Funktionsweise von Metalloxid-Halbleiter-
Gas-Sensoren erhalten.

Abbildung 1a stellt typische Reflektionsspektren der
SnO2-Gassensoren bei 325 8C in verschiedenen Gasumge-
bungen dar. F�r Details zur Pr�paration und Charakterisie-
rung der SnO2-Gassensoren sowie die UV-Vis-Spektren bei
hçheren Wellenl�ngen sei auf die Hintergrundinformationen
verwiesen (Abbildung S1). Wie schon zuvor gezeigt werden
konnte, verursacht die Gegenwart von Sauerstoffleerstellen,
d.h. die Reduktion von SnO2, durch die zunehmende Pro-
benabsorption eine Abnahme des Reflektionsgrades von
SnO2 im sichtbaren Bereich.[13] Im Einklang damit zeigt Ab-
bildung 1, dass zunehmend reduzierende Gasumgebungen
(Luft!N2!EtOH/Luft!EtOH/N2) als Folge der Absorpti-
onszunahme zu einer systematischen Abnahme des Reflek-
tionsgrades f�hren, wie es z. B. durch das Verhalten bei
525 nm (gestrichelte Linie) angedeutet ist. Es sei darauf hin-
gewiesen, dass die Legende die Reihenfolge der Experimente
widerspiegelt. Beim Umschalten von EtOH/N2 auf reinen
Stickstoff nimmt der Reflektionsgrad aufgrund einge-
schr�nkter Sauerstoffverf�gbarkeit (wie weiter unten disku-
tiert wird) wieder zu (gr�nes Spektrum), aber nicht auf das
urspr�ngliche Niveau (rotes Spektrum). Zusammenfassend
kann der Reflektionsgrad im Sichtbaren als empfindlicher
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Indikator f�r das Ausmaß der Reduktion des SnO2-Gassen-
sors angesehen werden.[9,14]

Abbildung 1b stellt sichtbare Ramanspektren des SnO2-
Gassensors in verschiedenen Gaszusammensetzungen bei
190 8C (untere H�lfte) und 325 8C (obere H�lfte) dar. F�r die
zugehçrigen Spektralbereiche niedrigerer Frequenzen wird
auf Abbildung S2 verwiesen. Die Spektren wurden zur bes-
seren �bersicht vertikal gegeneinander verschoben. Begin-
nen wir bei den unteren Spektren, so weist das SnO2-Spek-
trum in Stickstoff bei 190 8C charakteristische Ramansignale
bei 3631 und 3660 cm�1 auf, die auf Hydroxygruppen zu-
r�ckgehen.[14] Eine detaillierte Analyse zeigt zus�tzliche Si-
gnale um 3550 und 3720 cm�1, die basierend auf fr�heren

Arbeiten[14] jeweils verbr�ckenden und terminalen Hydroxy-
gruppen zugeordnet werden kçnnen. Wird die Probe Ethanol
ausgesetzt, erscheint bei 2937 cm�1 eine neue Ramanbande,
w�hrend keine Hydroxysignale mehr beobachtet werden. Ein
�hnliches Verhalten wurde zuvor f�r In2O3-Gassensoren be-
richtet,[6,15] und auf die Bildung von Acetatspezies (vC-H) zu-
r�ckgef�hrt, die bei der Reaktion zwischen (adsorbiertem)
Ethanol und Oberfl�chenhydroxygruppen gebildet werden.
In Gegenwart von Luft erfolgt eine starke Abnahme der
Bande bei 2937 cm�1, die nun als Teil eines breiten Signals um
2950 cm�1 erscheint. Eine detailliertere Analyse ergibt, dass
dieses Signal durch zwei Beitr�ge bei 2937 und 2966 cm�1

beschrieben werden kann. Zudem erscheint bei 2887 cm�1

eine neue Ramanbande, die zusammen mit der Bande bei
2966 cm�1 ein Indiz f�r die Gegenwart von Formiat (vC-H)
ist,[15] und daher auf die teilweise Zersetzung von Acetat zu
Formiat hindeutet. Daneben werden bei 3631 und 3660 cm�1

kleinere Hydroxysignale beobachtet. Wird die Probe an-
schließend einer EtOH/Luft-Atmosph�re ausgesetzt, ver-
schwinden außer der Acetatbande bei 2937 cm�1 alle weiteren
Adsorbatsignale und das Spektrum spiegelt das in EtOH/N2

erhaltene wider.
Im Falle der 325 8C-Spektren sind die Adsorbatsignale

(vC-H) aufgrund der schnelleren Oberfl�chenprozesse grund-
s�tzlich schw�cher als bei 190 8C. W�hrend das Spektrum von
SnO2 in Luft durch terminale Hydroxysignale bei 3631 und
3660 cm�1 charakterisiert ist, wird bei EtOH-Exposition zu-
s�tzlich eine kleine Acetatbande bei 2940 cm�1 beobachtet.
Die Abwesenheit von Sauerstoff hat einen dramatischen
Effekt auf die in Gegenwart von EtOH aufgenommenen
Ramanspektren. Es werden breite Banden von Kohlenstoff-
spezies bei 850–1650 cm�1 beobachtet, die von der Zersetzung
von Adsorbaten herr�hren (Abbildung S2). Die Gegenwart
einer solchen Kohlenstoffschicht hat zur Folge, dass Hydroxy-
und/oder Adsorbat-Ramanbanden (vC-H) nicht mehr beob-
achtet werden kçnnen. Zusammenfassend l�sst sich sagen,
dass die operando-Ramanspektren Informationen �ber die
Anwesenheit von Adsorbaten und Hydroxygruppen w�hrend
der EtOH-Gassensorik liefern, welche f�r die jeweilige
Temperatur und Gaszusammensetzung charakteristisch sind.

Abbildung 2 stellt die Ergebnisse der gleichzeitigen
Messung des Sensorwiderstands, des Reflektionsgrades (bei
525 nm), der Ramanbanden-Intensit�ten und der FT-IR-
Spektren der Gasphasenprodukte dar. Auf Basis dieses Da-
tensatzes kann der Sensorwiderstand unter Arbeitsbedin-
gungen mit den spektroskopischen Charakteristika korreliert
werden und wird im Folgenden im Detail diskutiert. Die
Zuordnung der IR-Gasphasenbanden ist in Tabelle 1 zusam-
mengefasst.

Wie in Abbildung 2 dargestellt ist, f�hrt ein Wechsel der
Gasatmosph�re von Stickstoff zu 250 ppm EtOH/N2 aufgrund
der Abgabe von Elektronen in das Leitungsband von SnO2 zu
einer starken Abnahme des Widerstands, wie es f�r einen n-
Typ-Halbleiter in Gegenwart reduzierender Gase erwartet
wird. Als Reaktionsprodukte werden Kohlenstoffdioxid,
Acetaldehyd und Wasser (nicht gezeigt) detektiert, deren
Konzentrationen mit Hilfe von Kalibrierkurven quantifiziert
wurden. In fr�heren Arbeiten wurde vorgeschlagen,[15, 16] dass
die Bildung von Acetaldehyd �ber die Dehydrierung von

Abbildung 1. Operando-Spektren des SnO2-Gassensors. a) UV-Vis-
Spektren bei 325 8C, welche den Reflektionsgrad in Abh�ngigkeit von
den dargestellten Gaszusammensetzungen zeigen. Das Signal bei
487 nm ist ein Artefakt des Spektrometers. Die Legende spiegelt die
Reihenfolge der Experimente wider. Der Einsatz zeigt ein Schema des
multiplen operando-Spektroskopie-Aufbaus. b) Ramanspektren, welche
unter 514.5 nm Anregung, und wie angedeutet, bei verschiedenen
Temperaturen und in verschiedenen Gaszusammensetzungen aufge-
nommen wurden. Die Spektren wurden zur besseren �bersicht vertikal
gegeneinander verschoben.
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adsorbierten Ethoxyspezies erfolgt. W�hrend der Gassensor
EtOH/N2 ausgesetzt ist, nimmt der Reflektionsgrad infolge
der Bildung von Sauerstofflehrstellen, d.h. der Reduktion
von SnO2, von 100% auf 84 % ab.[13] Daneben zeigen die
Ramanergebnisse im unteren Teil von Abbildung 2 die Bil-
dung von Acetatspezies als Folge der Reaktion von (adsor-
biertem) Ethanol mit Oberfl�chenhydroxygruppen, wie es im
Zusammenhang mit Abbildung 1 diskutiert wurde. Es sei
darauf hingewiesen, dass die Intensit�ten der Ramanbanden
in Abbildung 2 auf Basis von Ramanspektren erhalten

wurden, die jeweils eine Messzeit von 10 Minuten bençtigten
(wie es durch die Balken angedeutet ist), w�hrend die UV-
Vis-Spektren innerhalb 1 Minute direkt im Anschluss an die
Ramanspektren aufgenommen wurden. Das Zur�ckschalten
auf reinen Stickstoff f�hrt zu einem kleinen Anstieg des Wi-
derstands und Reflektionsgrades (auf 85 %), w�hrend die
Acetat-Ramanbande eine kleine Abnahme aufweist. Mit
diesem Verhalten konsistent ist die Beobachtung in den IR-
Gasphasenspektren, dass CO2 von der Sensoroberfl�che de-
sorbiert, was auf die teilweise Zersetzung der Acetatspezies
hindeutet. Das beschriebene Verhalten des Widerstands und
der Ramansignale in Stickstoff spiegelt dasselbe Verhalten
wider, welches zuvor f�r die Ethanol-Gassensorik von In2O3

beobachtet und auf die Bildung stabiler Acetatadsorbate in
EtOH/N2 zur�ckgef�hrt wurde. Letztere verhindern dabei,
dass der Sensor in seinen urspr�nglichen Zustand zur�ck-
kehrt.[6,15]

Beim Hinzuf�gen von Sauerstoff wird erst ein schlagar-
tiger und dann ein langsamerer Anstieg des Sensorwider-
stands beobachtet, der durch die Reoxidation der Sensor-

Abbildung 2. Zeitliche Korrelation der spektroskopischen Daten und des Sensorwiderstands, die w�hrend der Ethanol-Gassensorik von SnO2

durch ein kombiniertes operando-UV-Vis-, Raman- und IR-Experiment aufgenommen wurden. Die gestrichelten Linien dienen der optischen F�h-
rung. Die Ramanbanden-Intensit�ten der Hydroxy- und Acetatspezies sind der besseren �bersicht wegen vertikal gegeneinander verschoben.

Tabelle 1: Zuordnung der IR-Gasphasenbanden von Ethanol (EtOH),
Kohlenstoffdioxid (CO2) und Acetaldehyd (H3C�CH=O), die f�r die
Korrelation in Abbildung 2 verwendet wird.

Wellenzahl [cm�1] Gas

2903 EtOH
2361 CO2

2733 H3C�CH=O
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oberfl�che erkl�rt werden kann, bei der Elektronen aus dem
Leitungsband entfernt werden. Der spektroskopische Nach-
weis der Oberfl�chen-Reoxidation erfolgt einerseits durch
die UV-Vis-Spektroskopie, die eine Zunahme des Reflek-
tionsgrades (auf 88%) zeigt, andererseits durch die Raman-
spektren, die eine Abnahme des Acetat- und eine Zunahme
des Formiatsignals aufweisen und dadurch die partielle Zer-
setzung von Acetat zu Formiat andeuten. Dar�ber hinaus
best�tigt die Gegenwart von CO2 in der Gasphase, dass
Acetat zum Teil vollst�ndig oxidiert wurde. Der Widerstand
nimmt ab, sobald der Sensor 250 ppm Ethanol in Luft aus-
gesetzt wird. Es sei darauf hingewiesen, dass die Wider-
standsabnahme geringer als in EtOH/N2 ausf�llt, da die Ge-
genwart von Sauerstoff f�r eine permanente Reoxidation
sorgt. Dieses Verhalten steht im Einklang mit der beobach-
teten Abnahme des Reflektionsgrades (auf 87 %), die den
insgesamt geringeren Reduktionsgrad des Gassensors best�-
tigt. Die Analyse der Ramandaten zeigt die Bildung von
Acetatspezies, wobei Hydroxygruppen, wie oben diskutiert
wurde, verbraucht werden. Als Reaktionsprodukte werden
Acetaldehyd, Kohlendioxid und Wasser beobachtet. Wie aus
Abbildung 2 hervorgeht, wird das Hauptprodukt Kohlendi-
oxid schneller als in EtOH/N2 gebildet, was zu einem grçße-
ren Ethanolumsatz f�hrt. Nach Umschalten zur�ck auf Luft
erfolgt ein sofortiger Anstieg des Widerstands, der von einem
langsameren Anstieg abgelçst wird. Dieses Verhalten kann
der Reoxidation der Oberfl�che zugeordnet werden, wie
durch die Zunahme des Reflektionsgrades auf 88 %, die
teilweise Zersetzung von Acetat zu Formiat und die Bildung
von CO2 in der Gasphase belegt wird.

Vor Beginn der Experimente bei 325 8C, wurde der SnO2-
Sensor auf 400 8C erhitzt, um alle auf der Oberfl�che ver-
bliebenen Adsorbate zu entfernen. Die Zersetzung und/oder
Desorption der Adsorbate f�hrt zu der Ausbildung eines
scharfen CO2-Signals in den FT-IR-Spektren. Als Konse-
quenz der Adsorbatzersetzung steigt der Widerstand beim
Heizen auf 400 8C an und nimmt seinen anf�nglichen Wert
(d.h. den Wert vor den Experimenten bei 190 8C) an; der
Reflektionsgrad und die Intensit�ten der Ramanadsorbate
kehren ebenfalls zu ihren Anfangswerten zur�ck.

Im Einklang mit dem typischen Verhalten eines Halblei-
ters f�hrt die Verringerung der Temperatur von 400 8C auf
325 8C zu einem Anstieg des Widerstands. Nach dem Um-
schalten auf 250 ppm Ethanol in Luft bei 325 8C wurde eine
wesentlich hçhere CO2-Konzentration als bei 190 8C beob-
achtet, w�hrend die Acetaldehydkonzentration vergleichbar
war. Der Widerstand nahm geringf�gig ab, kehrte aber beim
Zur�ckschalten auf Luft zu seinem Wert vor der EtOH-Ex-
position zur�ck. Dem Widerstandsverhalten folgend nahm
der Reflektionsgrad beim Wechsel auf EtOH/Luft zun�chst
von 93 % auf 90% ab und kehrte beim Zur�ckschalten auf
Luft wieder auf 93% zur�ck. Unter diesen Bedingungen
kçnnen keine Adsorbate durch Ramanspektroskopie nach-
gewiesen werden, was im Einklang mit der schnelleren Pro-
duktbildung bei 325 8C steht. Beim Umschalten von Luft auf
Stickstoff nimmt der Widerstand geringf�gig ab. Einer Zu-
nahme an Sauerstoffleerstellen entsprechend wird diese Wi-
derstands�nderung von einer Abnahme des Reflektionsgra-
des auf 92% begleitet.

Durch den Wechsel der Gasatmosph�re zu 250 ppm
EtOH/N2, nimmt der Widerstand deutlich st�rker als in
EtOH/Luft ab, da aufgrund des fehlenden Sauerstoffs keine
Reoxidation erfolgen kann. Es wird im Vergleich zu Ethanol
in Luft bei 325 8C ein geringerer Ethanolumsatz und ein
deutlich grçßerer Anteil an Acetaldehyd in den Produkten
detektiert, was die geringere Verf�gbarkeit von Oberfl�-
chensauerstoff widerspiegelt. Der Sauerstoffmangel des
Gassensors �ußert sich auch im Verlauf des Reflektionsgra-
des, der eine starke Abnahme von 91% auf 67% aufweist.
Unter diesen reduzierenden Bedingungen treten um 1350 und
1575 cm�1 neue Ramanbanden auf, die in der Literatur je-
weils der D- und G-Bande von Kohlenstoff zugeordnet
wurden und die Zersetzung von Ethanol an der Sensorober-
fl�che andeuten (Abbildung S2). Wie oben diskutiert wurde,
kçnnen als Folge der Gegenwart von Kohlenstoff keine Hy-
droxy- und/oder Adsorbatbanden (vC-H) in den Ramanspek-
tren detektiert werden. Zudem wird ein Beitrag der Koh-
lenstoffspezies an der großen Abnahme des Reflektionsgra-
des erwartet.

Wird auf reinen Stickstoff zur�ckgeschaltet, steigt der
Widerstand langsamer als in Gegenwart von Sauerstoff, bei
325 8C aber schneller als bei 190 8C, an. Die durch die Etha-
nolexposition verursachten �nderungen in den UV-Vis- und
Ramanspektren sind weitgehend reversibel. Der Reflek-
tionsgrad steigt auf 84% an. Parallel verschwinden die durch
den Kohlenstoff verursachten Ramanbanden, w�hrend die
der Hydroxygruppen wieder erscheinen. Das beobachtete
Verhalten deutet darauf hin, dass Sauerstoffdiffusionspro-
zesse vom Volumen an die Oberfl�che bei 325 8C (im Ge-
gensatz zu 190 8C) schnell genug sind, um eine Reoxidation
des Sensors und die Oxidation des �brigen Kohlenstoffs zu
ermçglichen. Als Folge davon wird CO2 als Gasphasenpro-
dukt mittels IR-Spektroskopie beobachtet (Abbildung 2).
Dies unterstreicht die Bedeutung der gleichzeitigen Gas-
phasenanalyse, die die Detektion geringer Konzentrationen
an Adsorbaten (auch unterhalb der Detektionsgrenze der
Ramanspektroskopie) ermçglicht.

Hinzuf�gen von Sauerstoff bewirkt einen sofortigen An-
stieg des Widerstands auf seinen anf�nglichen Wert in syn-
thetischer Luft. Dieses Verhalten wird durch die schnelle
Reoxidation der Oberfl�che verursacht, die zu der Abgabe
von Elektronen aus dem Leitungsband f�hrt. Als spektro-
skopischer Nachweis der Reoxidation der Oberfl�che steigt
der Reflektionsgrad auf 90% an. Die Reoxidation wird des
Weiteren von der Zersetzung und Oxidation von Adsorbaten
begleitet, die sich durch ein intensives aber schmales CO2-
Signal �ußert. Die kleinere Fl�che im Vergleich zu dem ent-
sprechenden CO2-Signal bei 190 8C kann durch den bei hç-
heren Temperaturen grçßeren Umsatz und die sich daraus
ergebende geringere Anzahl an Adsorbaten auf der Ober-
fl�che erkl�rt werden.

In der Literatur werden zur Erkl�rung der Sensorantwort
verschiedene Mechanismen vorgeschlagen: Beim Ionosorp-
tionsmodell resultiert die Sensorantwort aus �nderungen des
elektrischen Oberfl�chenpotentials durch die „Ionosorption“
von Gasmolek�len. Dagegen �ndert sich beim Reduktions-
Reoxidations-Mechanismus die Sauerstoffstçchiometrie, d.h.
die Sensorantwort basiert auf Variation der Anzahl der Sau-
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erstoffleerstellen im (Sub-)Oberfl�chenbereich sowie deren
Ionisierung. Ein direkter mechanistischer Nachweis steht
aber noch aus. In dieser Arbeit demonstrieren wir anhand
eines SnO2-Gassensors im Kontext der Ethanol-Gassensorik,
dass die Sensorantwort mit der Anzahl an Sauerstoffleer-
stellen, der Art der Adsorbate und der Gegenwart von
Oberfl�chenhydroxygruppen korreliert ist. Dieser Zusam-
menhang wird in Abbildung 3 dargestellt, die die Reflektion

und die Intensit�ten der Ramanbanden von Hydroxy- und
Acetatspezies als Funktion des Sensorwiderstands, sowie die
Anpassungen (least-square fits) an die experimentellen
Daten von Abbildung 2, wiedergibt. Abbildung 3 zeigt, dass
der Widerstand abnimmt, wenn die Anzahl der Sauerstoff-
leerstellen und die Bildung von adsorbiertem Acetat, die
wiederum mit dem Verbrauch an Hydroxygruppen zusam-
menh�ngt, zunimmt. Die hier beobachtete Abh�ngigkeit der
Sensorantwort von der Gegenwart von Adsorbaten war schon
zuvor f�r In2O3-Gassensoren berichtet worden.[6] Demnach
f�hrt eine Zunahme der Acetatkonzentration zu einer Ab-
nahme des Widerstands. Unsere Ergebnisse zeigen daher,
dass die Ionosorption von allgemeinerer Bedeutung f�r die
(Ethanol-)Gassensorik ist. Dar�ber hinaus demonstrieren wir
erstmals unter operando-Gassensorikbedingungen, dass der
Widerstand direkt mit der Konzentration an Sauerstoffleer-
stellen korreliert ist. Die Spezifizierung ihrer Lage wird durch
die Ber�cksichtigung der Ergebnisse j�ngerer Ramanstudien
an Gas-Sensoren auf Basis von CeO2 mçglich.[17, 18] Hiernach
hat die Sauerstoffleerstellendynamik im Suboberfl�chenbe-
reich f�r die Gassensorik keine Relevanz. Die �bertragung
dieses Wissens auf SnO2-Gassensoren legt nahe, dass die in
der vorliegenden Arbeit beobachtete Korrelation zwischen
dem Widerstand und dem Reflektionsgrad Sauerstoffleer-
stellen zugeordnet werden kann, die sich an der Oberfl�che
des Sensors befinden. Die Ergebnisse unserer Untersuchun-
gen demonstrieren, dass die operando-Raman- und UV-Vis-
Spektroskopie strukturelle �nderungen des Metalloxid-

Gassensormaterials sehr empfindlich nachweisen kann. Fr�-
here Studien haben einerseits das Potential von rçntgenba-
sierten Methoden erkennen lassen, den Zustand von metal-
lischen Dopanden und potentiellen Elektrodenbeitr�gen
aufzukl�ren,[8, 10, 12] andererseits das Potential der IR-Spek-
troskopie zur Untersuchung des Einflusses der Luftfeuchtig-
keit gezeigt.[11] Es ist daher vorstellbar, dass mit den verf�g-
baren Techniken in naher Zukunft wichtige Aspekte techni-
scher Halbleiter-Gassensoren direkt unter Arbeitsbedingun-
gen �berpr�ft werden kçnnen.

Zusammengefasst liefern wir neue Erkenntnisse hin-
sichtlich der Arbeitsweise von weitverbreiteten SnO2-Gas-
sensoren, indem wir den Zusammenhang zwischen der Sen-
sorantwort, der Anzahl an Oberfl�chensauerstoffleerstellen
und der Art der Adsorbate mittels eines neuen mehrfach-
spektroskopischen Aufbaus aufzeigen. Wir erwarten, dass
unsere Ergebnisse auch f�r andere Metalloxid-Gassensoren
von direkter Relevanz sind. Sie unterstreichen die Bedeutung
neuer operando-Methoden f�r die detaillierte spektroskopi-
sche Analyse unter Arbeitsbedingungen.
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