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Einfiihrung 1

Einfiihrung

Keramische piezoelektrische Werkstoffe sind polykristalline Materialien, die aus
einer grofilen Anzahl kleiner Kristallite bestehen [3]. Dank ihrer einzigartigen piezoelek-
trischen und ferroelektrischen Eigenschaften [1], [2] haben diese Werkstoffe grofie wirt-
schaftliche Bedeutung erlangt und werden in vielen Bereichen der Technik angewendet.
Die Hauptvorteile der keramischen Werkstoffe sind hohe piezoelektrische Eigenschaf-
ten, die Stabilitdt gegen Losungsmittel, billige Herstellung und die Moglichkeit bei der
Herstellung beliebige Formen zu realisieren.

Es wurde viele Bauteile und Geréte wie z.B. Schall-, Ultraschallgeber oder Aktua-
toren entwickelt, die direkt oder indirekt die Eigenschaften von keramischen piezoelek-
trischen Werkstoffen verwenden [4]. Die Konstruktion von piezoelektrischen Bauteile
héngt von der Anwendung ab. Oft, wenn es um grofle Auslenkungen geht, werden die
so genannten Biegeaktuatoren verwendet.

In dieser Arbeit wird das Verhalten von Biegeaktuatoren aus piezoelektrischer Kera-
mik beschrieben. Die klassischen Biegeaktuatoren haben eine Mehrschichtstruktur und
bestehen aus zusammengeklebten Schichten [5] mit unterschiedlichen dielektrischen und
piezoelektrischen Eigenschaften (s. Abb. 1, (a) ). Beim Anlegen eines elektrischen Feldes
an den Aktuator fithren die kleinen Anderungen der Abmessungen der Schichten durch
den inversiven Piezoeffekt zu einer grofien Biegung des gesamten Aktuators. Wihrend
der Biegung wird die mechanische Spannung im Aktuator stark ansteigen, weil eine Seite
jeder Schicht sich verkiirzt, die andere Seite sich jedoch gleichzeitig verlangert. Durch die
hohe mechanische Spannung kénnen Risse in den Schichten entstehen oder die Schichten
konnen sich ablésen. Das verkiirzt die Lebenszeit und verschlechtert die Zuverlassigkeit
des Biegeaktuators.

Vverlangerung Auslenkung
. .

Ver'kUrzung elektr.
Feld
a) b)

Abbildung 1: Graphische Darstellung eines klassischen piezoelektrischen Biegeaktuators
(a) und Biegeaktuators aus Gradientenmaterialien (b) unter dem Einfluss
eines elektrischen Feldes

Eine Moglichkeit zur Verldngerung der Lebenszeit und Verbesserung der Zuverlassig-
keit von Biegeaktuatoren besteht in der Anwendung keramischer Materialien mit ei-
nem Funktionsgradienten (engl. Functionally graded materials - FGM) [6], [7], [68].
Gradientenmaterialien sind in unserem Fall monolithische keramische Werkstoffe mit in
einer oder mehreren Richtungen verinderten Eigenschaften. Die in dieser Arbeit un-
tersuchten Keramiken haben einen eindimensionalen Gradient der piezoelektrischen, di-
elektrischen und elastischen Eigenschaften in Richtung der Probendicke (s. Abb. 1, (b)).



2 Einfiihrung

In ungepolten keramischen Werkstoffen sind die Orientierung der Kristallite und
damit die Doménen statistisch verteilt. Sie zeigen deshalb keine makroskopische Polari-
sation und keine piezoelektrischen Eigenschaften. Diese bekommen sie erst nach einem
Polungsprozess. Das Polungsverhalten von homogen Ferroelektrika verdndert sich aber
wesentlich, wenn es mit anderen Ferroelektrika oder Dielektrika elektrisch verbunden
ist, da dann nicht mehr von einer homogenen Feldverteilung ausgegangen werden kann.

In dieser Arbeit haben die Biegeaktuatoren eine Mehrschichtstruktur, wo mehrere
Schichten mit unterschiedlichen dielektrischen und piezoelektrischen Eigenschaften mit-
einander verbundenen sind. In diesem speziellen Fall inhomogener Ferroelektrika
wurden erst in den letzten Jahren mit detaillierten experimentellen und theoretischen
Untersuchungen des Polungsverhaltens begonnen. Die Theorien und Modelle fiir inho-
mogen Dielektrika kénnen hier nicht verwendet werden, weil dabei die Nichtlinearitit
der ferroelektrischen Eigenschaften und der Einfluss des piezoelektrischen Effekts nicht
beriicksichtigt werden. Aber die Grofie und Verteilung der piezoelektrischen und dielek-
trischen Eigenschaften hdngen sowohl in Biegeaktuatoren mit einer Mehrschichtstruktur
als auch in Gradientenmaterialien neben der chemischen Zusammensetzung auch von der
Grofle und Verteilung der Polungsfeldstiarke ab. Auf der anderen Seite sind bis heute
noch keine genauen Verfahren fiir die Messung des lokalen elektrischen Feldes sowie der
lokalen dielektrischen und piezoelektrischen Eigenschaften in monolithischen, inhomogen
Keramiken bekannt. Deshalb ist es unter anderem nétig, ein Modell fiir die Verteilung
des elektrischen Feldes im keramischen Gradientenmaterialien zu entwickeln, weil ohne
eine detaillierte Vorstellung iiber die Verteilung des Feldes wihrend der Polung und
im Betrieb eine Beschreibung der Aktuatoren aus solchen Gradientenkeramiken nicht
moglich ist.

In dieser Arbeit wurden Modelle fiir das Polungs- und Biegeverhalten von Aktuato-
ren mit einem Funktionsgradienten entwickelt. Um diese Modelle zu iiberpriifen, wurden
Proben aus piezoelektrischer Keramik mit variierender chemischer Zusammensetzung
BaTi(;_)SnxO3 — BaTi(;_y)SnyO3 hergestellt. Dieses Material wurde gewéhlt, da im In-
stitut fiir Anorganische Chemie, AG Keramik am Fachbereich Chemie bereits reichhalti-
ge Erfahrung mit diesem Mischkristallsystem gesammelt wurden. Ein anderer Grund ist,
dass dieses Material im Unterschied zu den technisch héaufig verwendeten Hochleistungs-
keramiken (PZT, PMN, etc.) bleifrei, d.h. umweltvertréglich, ist. Das Polungsverhalten
dieser Keramik wurde fiir verschiedene Gradienten der chemischen Zusammensetzung
(x,y - Werte) sowie in Abhéngigkeit von der Polungsfeldstirke, der Polungsrichtung und
-dauer untersucht. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen lieferten Information iiber die
Verteilung des elektrischen Feldes wéhrend der Polung und die piezoelektrischen und
dielektrischen Eigenschaften nach der Polung. Danach wurde das Biegeverhalten von
Aktuatoren aus diesen keramischen Gradientenmaterialien unter verschiedenen Bedin-
gungen untersucht. Dabei wurden Ergebnisse aus der Untersuchung der Polungsverhal-
tens verwendet. Die Modelle wurden durch den stédndigen Vergleich der Ergebnisse der
theoretischen Untersuchung mit experimentellen Ergebnissen iiberpriift und verbessert.



Kapitel 1

Grundlagen

1.1 Ferroelektrizitat

1.1.1 Polarisation, Elektrostriktion

Beim Anlegen einer elektrischen Spannung an ein Material verschieben sich die elektri-
schen Ladungsschwerpunkte des Stoffes, wodurch im Material elektrische Dipole entste-
hen. Quantitativ ist dieser Effekt durch die Polarisation beschrieben, die der Dipoldichte,
d.h. dem auf die Volumeneinheit bezogenen elektrischen Dipolmoment, gleich ist. Die
Einheit der Polarisation im Internationalen Einheitensystem (SI) ist C'/m?2. In so ge-
nannten dielektrischen Materialien unterscheidet man drei verschiedene Arten der
Polarisation: elektronische, ionische und Orientierungspolarisation [9], [1]. Bei der elek-
tronischen Polarisation verschieben sich Elektronenwolke und Kern des Atoms, bei der
ionischen Polarisation die Ionen und bei der Orientierungspolarisation die ionisierten
Molekiile. Die ionische Polarisation spielt in Ferroelektrika die gréfite Rolle.

Welche Art der Polarisation der Kristall besitzt, hingt von der Kristallklasse ab.
11 von 32 Kristallklassen haben ein Symmetriezentrum und besitzen keine polaren Ei-
genschaften, d.h. in solchen Kristallen entstehen bei mechanischer Beanspruchung keine
elektrischen Ladungen auf der Oberfliche. Ein dufleres elektrisches Feld verédndert die
Abmessungen dieser Kristalle, jedoch ist die hervorgerufene Dehnung unabhingig von
der Feldrichtung (quadratischer Zusammenhang). Dieser Effekt wird als die Elektro-
striktion bezeichnet und ist in jedem Material bekannt.

1.1.2 Die Kristallstruktur von Ferroelektrika

Von den restlichen einundzwanzig Kristallklassen ohne Symmetriezentrum sind zwanzig
als piezoelektrische Kristallklassen bekannt und zeigen eine elektrische Polarisation
beim Anlegen einer mechanischen Spannung (oder eine Anderungen der Abmessungen
beim Anlegen einer elektrischen Spannung). Wiederum nur zehn Kristallklassen aus
diesen zwanzig piezoelektrischen Kristallklassen haben eine polare Achse. In diesen Kri-
stallen fallen die positiven und negativen Ladungsschwerpunkte auch ohne duflere me-
chanische oder elektrische Spannung nicht zusammen. Diese Kristalle werden als polare
Kristalle bezeichnet und besitzen eine spontane Polarisation. Die spontane Polari-
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sation einiger polarer Kristalle kann durch eine elektrische Spannung invertiert werden.
Solche Kristalle haben eine oder mehrere polare Achsen und sind als ferroelektrische
Kristalle oder einfach Ferroelektrika bekannt.

1.1.3 Hysterese- und Dehnungskurve

Die Abhingigkeit der Polarisation vom elektrischen Feld hat die Form einer Hysterese.
Die Abb. 1.1 zeigt die Hysterese einer reinen BaTiO3 Keramik unterhalb der Curie-
Temperatur. Bei kleinen elektrischen Feldstéirken ist der Zusammenhang zwischen der

20 |- 'B/R b
P«
N 10 | ¢ .
€
o
(&] 0 Ecw (A
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o
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-20 [ 1 1 1 1 ]
2 -1 0 1 2
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Abbildung 1.1: Die ferroelektrische Neukurve und Hysterese von BaTiOg

Polarisation der BaTiOgz Keramik und dem Feld linear. Mit dem Anstieg des elektri-
schen Feldes fangt die Polarisation schnell an zu wachsen und erreicht bei geniigend
groflem Feld ihren Séttigungsbereich (Teil AB). In diesem Zustand orientieren sich alle
Dipolmomente in Feldrichtung. Der Wert der Polarisation in diesem Bereich wird als
die Sittigungspolarisation P; bezeichnet und ist mit der spontanen Polarisation in
der Doméne identisch. Die Keramik ist gepolt. Wird das angelegte Feld verringert, dann
nimmt die Polarisation ab, aber nicht bis auf den Wert Null (Teil BC'). Nach Abschalten
des Feldes werden viele Dipolmomente in der Feldrichtung orientiert bleiben und die Po-
larisation gleich der remanenten Polarisation P, sein. Der Teil AB der Kurve wird
als Neukurve bezeichnet. Legt man ein elektrisches Feld in entgegengesetzter Rich-
tung an, kann man die Polarisation weiter bis auf Null verringern (Teil CD). Die dazu
benotigte Feldstirke wird als Koerzitivfeldstirke E. bezeichnet. Bei weiterem An-
stieg des elektrisches Feldes werden alle Dipolmomente in negativer Richtung orientiert
(Teil DE). Die Hysterese wird komplett, wenn das Feld noch einmal in positive Richtung
angelegt wird und die Keramik dadurch wieder in positiver Richtung gepolt wird (Teil
EB). Die Polung der ferroelektrischen Werkstoffe fiihrt zu einer Ausdehnung gegeniiber
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dem ungepolten Zustand. Die Abb. 1.2 zeigt die Abhéngigkeit der Dehnung S3 vom
angelegten elektrischen Feld E3 (Dehnungskurve) fiir eine reine BaTiO3 Keramik. Die
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Abbildung 1.2: Dehnungskurve S3(E3) von BaTiOg

Bezeichnungen der Punkte auf der Dehnungshysterese entsprechen den Bezeichnungen
der dielektrischen Hysterese. Die charakteristischen Punkte werden als maximale Deh-
nung Spaz (B), remanente Dehnung S, und Koerzitivfeldstirke E¢ bezeichnet. Da das
Volumen der Ferroelektrika in erster Ndherung konstant bleibt, ergibt sich eine relative
Verkiirzung senkrecht zur Polungsrichtung, die ungefdhr halb so grof} ist wie die Deh-
nung in Polungsrichtung. Deshalb es ist moglich, aus der Abb. 1.2 die Abhéngigkeit der
relative Dehnungen S7 und S5 von der Polungsfeldstirke abzuschétzen.

1.1.4 Piezoelektrische Grundgleichungen

Bei der Beschreibung von Ferroelektrika, miissen die Wechselwirkungen zwischen den
mechanischen und elektrischen Gréflen berticksichtigt werden. Diese Zusammenhénge
werden mit den so genannten piezoelektrischen Grundgleichungen dargestellt [10], [11],
[12]. Diese Gleichungen beschreiben die Zusammenhinge zwischen den vier physikali-
schen Groflen mechanische Spannung T, Dehnung S, elektrisches Feld E und dielektri-
sche Verschiebung D. In erster Ndherung lassen sich diese Groflen durch lineare Bezie-
hungen beschreiben. Bei der Ableitung der piezoelektrischen Gleichungen wird ein Paar
unabhéingiger Variablen (eine mechanische und eine elektrische) gewéhlt. Je nachdem
welche Groflen als unabhéngige Variablen benutzt werden, bekommt man die folgenden
acht piezoelektrischen Grundgleichungen

D; = e} ,E; + dinT, (1.1)
D,, = 5fnjEj + €mnSn (1.2)
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Ej =8LD; — g;nT, (1.3)
E; = B5D; — hixSi (1.4)
Si = siiT; + dinEn (1.5)
Sj = s Ti + gjn Dy (1.6)
T = cﬁij — emnEn (1.7)
(1.8)

T’i == CZ-[]?S]' - thDk

Es werden jeweils zwei Grundgleichungen bené6tigt, um den Zustand des Ferroelektri-
kums zu beschreiben, eine zur Bestimmung der mechanischen und eine fiir die elektrische
Zustandsgrofle. Die Auswahl der Zustandsgleichungen héingt von den experimentellen
Bedingungen oder den Randbedingungen in der Modellierung ab. Falls nicht anders
angegeben wurden in der vorliegenden Arbeit die Gl. (1.1) und (1.5) verwendet.

Aus den piezoelektrischen Grundgleichungen werden auch die Materialkoeffizienten
definiert: die Dielektrizitétskonstante €;; = 0D;/0E; , die dielektrische Suszeptibilitét
Bji = OFE;/0D; , die elastische Nachgiebigkeit s;; = 05;/07T)}, die elastische Steifigkeit
¢mj = 0T, /0S; und piezoelektrischen Koeffizienten d;,, = 0S;/0E,, = 0D;/0T,, €mn =
8Dm/8Sn = aTm/aEn sowie 9ji = aE]/OTZ = OSJ/ODZ, hik; = 8EZ/881€ = OTZ/&Dk
Der obere Index an den Koeffizienten bedeutet, dass die gekennzeichnete Grofle auf einen
bestimmten konstanten Wert festgelegt ist.

1.2 Einfluss des Zinngehalts auf die Eigenschaften der
BaTi_y)Sn,O3 Keramik

Fiir verschiedene Anwendungen werden keramische Werkstoffe mit unterschiedlichen Ei-
genschaften gebraucht. Die Eigenschaften der Keramiken kénnen durch die Anderungen
des Gehalts der Hauptbestandteile in der chemischen Zusammensetzung oder durch das
Hinzufiigen eines neuen Hauptbestandteils variiert werden. Dabei werden solche Eigen-
schaften wie die Kristallstruktur, die Curie-Temperatur, die spontane und remanen-
te Polarisation, die dielektrischen, piezoelektrischen und elastischen Koeflizienten usw.
gedndert.

In Abb. 1.3 ist das Phasendiagramm von BaTi(;_,)SnxO3 (BTS) dargestellt [19].
Wie man sieht, ist die Kristallstruktur von BaTi(;_)SnxO3 sowohl von der Temperatur
als auch vom Zinngehalt abhéngig. Mit zunehmendem Zinngehalt verringert sich die
Curie-Temperatur. So dndert sich bei Raumtemperatur die Kristallstruktur mit dem
Anstieg des Zinngehalts von den ferroelektrischen Phasen tetragonal, orthorhombisch
und rhomboedrisch zu kubisch (paraelektrische Phase). Bei einem Zinngehalt von mehr
als 15 mol% besitzt BaTi(;_,)Sny,O3 Keramik keine ferroelektrischen Eigenschaften und
die Abhéngigkeit der Dehnung vom elektrischen Feld zeigt einen elektrostriktiven (qua-
dratischen) Charakter. Die Abhéngigkeit der makroskopischen ferroelektrischen Eigen-
schaften vom Zinngehalt ist in Abb. 1.4 an Hand der Verinderung der Hysteresekur-
ven dargestellt. Der Zusatz kleiner Mengen Zinn von 2.5 mol% und 5 mol% verbessert
zunéichst die ferroelektrischen Parameter (orthorhombische Phase), d.h. Séttigungspo-
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Abbildung 1.4: Hysteresekurven von BaTi(;_,)SnxO3 Keramik bei Raumtemperatur mit
10 Hz aufgenommen

larisation und remanente Polarisation nehmen leicht zu. Mit einem weiteren Anstieg des
Zinngehaltes nehmen die Werte jedoch stetig ab. Ab einem Zinngehalt von 15 mol%
befindet sich die BaTi(;_,)SnyO3 Keramik bei Raumtemperatur in der paraelektrischen
Phase, sie besitzt deshalb keine ferroelektrische Verhéltnis und damit auch keine rema-
nente und S#ttigungspolarisation Polarisation. Der héchste Wert der Polarisation wird
als maximale, induzierte Polarisation bezeichnet. Lk
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Die Anderungen der Kristallstruktur fithren natiirlich auch zu Anderungen der piezo-
elektrischen und dielektrischen Kleinsignaleigenschaften der Keramik [20]. Die Abb. 1.5
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Abbildung 1.5: Abhiingigkeit  der  Kleinsignaleigenschaften  e13,ds3,d3;,  von
BaTi(_4)SnxO3 Keramik vom Zinngehalt

zeigt die Abhéngigkeit der dielektrischen und piezoelektrischen Koeffizienten von ge-
polter BaTi(;_,)SnxO3 Keramik mit verschiedenem Zinngehalt bei Raumtemperatur.
Sowohl die piezoelektrischen Kleinsignaleigenschaften dss und ds; als auch die Dielektri-
zitatskonstante agg nehmen bei 2,5 mol% leicht ab und steigen dann mit Zunahme des
Zinngehalts bis zu ihrem Maximalwert an. Bei weiterem Anstieg des Zinngehaltes verrin-
gern sich die Kleinsignaleigenschaften drastisch. Dabei hat die Dielektrizitétskonstante
ihr Maximum bei 15 mol% und die piezoelektrischen Koeffizienten bei 7.5 mol%.

Die Eigenschaften der Keramik kénnen auch bei gleicher chemischer Zusammenset-
zung variiert werden. Maglich ist dies beispielsweise durch eine Anderung der Korngréfie
oder des Polungsgrades der Keramik. Die Abhéngigkeit der Eigenschaften vom Polungs-
grad bzw. vom Polungsfeld wird in den Kapiteln 2 und 3 betrachtet.

1.3 Anwendung ferroelektrischer Keramiken

1.3.1 Nutzung des direkten oder inversen Piezoeffektes

Wegen solch einzigartiger Eigenschaften, wie grofie piezoelektrische Koeffizienten, hohe
Dielektrizitdtskonstante, die Moglichkeit bei der Herstellung fast jede beliebige Form zu
realisieren, stabile chemische Zusammensetzung usw., finden ferroelektrische Keramiken
eine sehr breite Anwendung. Zum Beispiel basieren Piezotaster, verschiedene Sensoren
und Ziindelemente auf dem direkten piezoelektrischen Effekt [24]. Durch diesen Effekt
werden auch in Schall- und Ultraschallempfingern die akustischen Signale in elektrische
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Signale umgewandelt [32]. Durch den inversen piezoelektrischen Effekt wird die elek-
trische Spannung in Schwingungen (Schall- und Ultraschallgeber) oder Deformationen
(Aktuatoren, Motore) umgesetzt [25] - [44]. In einigen Anwendungen werden auch beide
- direkte und inverse - piezoelektrischen Effekte (Schallwandler mit Sende- und Emp-
fangsmodus) bzw. die ferroelektrischen Eigenschaften (ferroelektrische Speicher) genutzt
werden.

1.3.2 Biegeaktuatoren

Im wesentlichen unterscheidet man die piezoelektrischen Aktuatoren in zwei Gruppen.
Die einen verwenden den inversen piezoelektrischen Effekt direkt (einfache Zylinder,
Multilayer, Torsionsaktuatoren usw.), die anderen wandeln mit Hilfe ihrer speziellen
Struktur oder Geometrie den piezoelektrischen Effekt in eine hohere Auslenkung um
(Unimorph, Bimorph, Multimorph, Rainbow usw.) [29], [30]. Die erste Gruppe ist zwar
durch kleinere Auslenkungen, aber durch grofie Stellkréfte gekennzeichnet. Bei der zwei-
ten Gruppe gehen die meist hoheren Auslenkungen mit einem Verlust der verfiigbaren
Krifte einher. Zur zweiten Gruppe gehoren die Biegeaktuatoren oder Biegeelemente, die
Gegenstand dieser Arbeit sind.

Wie bereits in der Einfithrung erldutert, bestehen solche Biegeaktuatoren aus Schich-
ten mit verschiedenen piezoelektrischen Koeffizienten (s. Abb. 1) und kénnen in verschie-
denen Variationen gebaut werden. Die einfachste Variante ist der Unimorph, bei dem
die piezoelektrische Schicht mit einer nicht piezoelektrischen, elastischen Schicht fest
verbunden ist. Haufig ist die nicht piezoelektrische Schicht leitfdhig und dient gleich-
zeitig als Elektrode. Um ein elektrisches Feld anlegen zu kénnen, wird die andere, freie
Seite der piezoelektrischen Schicht auch elektrodiert. Der Bimorph besteht im Gegen-
satz zum Unimorph aus zwei piezoelektrisch aktiven Schichten, die miteinander verklebt
sind [31]. Durch diese feste Verbindung wird beim Anlegen eines elektrischen Feldes bei
unterschiedlicher Ausdehnung der Schichten eine Biegung hervorgerufen. Dabei kénnen
sich die Schichten entweder in unterschiedlichen Richtungen ausdehnen bzw. zusammen-
ziehen oder in gleicher Richtung, jedoch mit unterschiedlicher Stérke. Man unterscheidet
zwischen parallelen und seriellen Biegeaktuatoren. Beim seriellen Bimorph wird die
Anregungsspannung iiber den ganzen Aktuator angelegt. Zwischen den Schichten des
parallelen Bimorphs existiert noch eine Elektrode, iiber die an jede Schicht die An-
regungsspannung individuell angelegt wird. Besteht der Aktuator aus mehr als zwei
piezoelektrisch aktiven Schichten, dann wird er als Multimorph bezeichnet [33].

Der Hauptnachteil von allen drei Aktuatoren sind die hohen mechanischen Spannun-
gen, die durch die Biegung hervorgerufen werden und am stérksten in den Klebeschichten
sind. [41], [42]. Die Grofle der mechanischen Spannung fiihrt zur schnellen Ermiidung
des Materials, dem Entstehen von Mikrorissen und es kann am Ende zum komplet-
ten Bruch des Aktuators oder zu elektrischen Kurzschliissen (Durchbriichen) kommen
[43]. Dadurch werden solche fiir Aktuatoren wichtige Parameter wie Lebensdauer und
Zuverlassigkeit begrenzt [44].



10 Grundlagen

1.4 Materialien mit einem Gradient der funktionalen
Eigenschaften

1.4.1 FGM - Functional Gradient Materials

FEine Methode, um die Lebenszeit von Biegeaktuatoren zu verlingern und ihre Zu-
verlassigkeit zu verbessern, wurden durch die Anwendung von Materialien mit einem
Gradient der funktionalen Eigenschaften (FGM) gefunden [33], [38]. FGM fiir piezoelek-
trische Aktuatoren sind monolithische Keramiken mit spezieller inhomogener Struktur
und Eigenschaften [39], [40]. Die Materialparameter solcher Keramiken dndern sich kon-
tinuierlich in eine oder mehrere Richtungen innerhalb des Materials. Zum Beispiel va-
riiert bei der in dieser Arbeit beschriebenen Keramik die chemische Zusammensetzung
kontinuierlich entlang der Dicke der Probe (s. Abb. 1.6).
Die Entwicklung der Gradientenmaterialien fiir Biegeak-
tuatoren wurde von japanischen Wissenschaftlern begonnen
BaTix9Sn«Os [49], [50]. Der Vergleich zwischen klassischen Aktuatoren und
Aktuatoren aus Gradientenmaterialien zeigte, dass die me-
chanische Spannung in ferroelektrischen Biegern stark von
der Verteilung der Eigenschaften abhéingt und Risse und die
Ermiidung des Materials bei klassischen Aktuatoren viel friither
entstehen als bei denen aus FGM. Es wurden numerische
BaTi ( 1_y)S nyo 3 und experimentelle Methoden entwickelt, um die mechanische
Spannung in FGM abzuschétzen [51] - [53]. Weitere Untersu-
chung haben bestétigt, dass die kontinuierliche Verteilung der
Abbildung 1.6: Kera- Eigenschaften sowohl die mechanischen als auch die thermi-
mische Gradientenma- sche Spannungen im Material reduziert [54], [55], [56].
terialien Ein anderer wichtiger Aspekt der Untersuchung der FGM
ist die Bestimmung und Kontrolle des Eigenschaftsgradienten [57], [58]. Auch die Ent-
wicklung neuer, geeigneter Gradientenmaterialien ist Gegenstand der aktuellen For-
schung auf dem Gebiet der FGM [59]. Da sténdig neue Anwendungen fiir ferroelektrische
Keramiken gefunden werden, gehen die Untersuchungen und die Entwicklung der FGM

weiter.

Um Gradientenmaterialien herzustellen, werden oft die fiir homogene Materialien
entwickelten Herstellungsverfahren angewendet. Zum Beispiel kdonnen piezoelektrische
Keramiken mit inhomogener chemischer Zusammensetzung mit dem Mischoxidverfahren
hergestellt werden [60], [72].

Es gibt noch eine Reihe weiterer Verfahren zur Herstellung von Gradientenmate-
rialien [61]-[66]. Beim so genannten Thermal Spray [61] Verfahren werden geschmolzene
Teilchen des Materials auf ein Substrat gespriiht, wo sie dann schnell erkalten [62]. Beim
Chemical Vapor Deposition Verfahren werden die geschmolzenen Teilchen des Materials
mit Hilfe eines bestimmten Gases auf das Substrat aufgebracht, wobei es teilweise zur
chemischen Reaktion zwischen Teilchen und Gas kommt [63]. Ein weiteres Verfahren ist
die High Temperature Synthesis. Hier werden die gepressten Pulver nur von einer Seite
erhitzt, so dass sich ein Temperaturgradient einstellt, der wiederum zu einem Gradienten
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der Eigenschaften fiithrt [64].

Nach der Herstellung der Gradientenmaterialien werden meist mehrere Eigenschaf-
ten des Materials inhomogen, andere hingegen homogen sein. Da die elastischen und
dielektrischen Eigenschaften von der chemischen Zusammensetzung abhéingig sind, hat
die in Abb. 1.6 dargestellte Keramik zunéchst einen Gradient der elastischen und dielek-
trischen Koeflizienten und erst nach dem Polen wird auch der piezoelektrische Koeffizient
von der Dicke abhéngig. Viele Verfahren basieren auf der Umwandlung des Gradienten
der chemischen Zusammensetzung in einen Gradient der piezoelektrischen Koeffizient
[7], [67]-[73]. Die inhomogene Verteilung der funktionellen Eigenschaften des Materials
kann z.B. durch einen Gradienten des elektrischen Widerstands bzw. einen Gradienten
des Polungsfelds erreicht werden [67], [68], [70]. Das Polungsfeld in einem Material mit
einem Widerstandsgradient wird in dem Bereich mit hohem Widerstand konzentriert
und diesen Bereich besser polen. Ein anderes Verfahren verwendet die Abhéngigkeit
der Curie-Temperatur von der chemischen Zusammensetzung [7], [71], [72]. Wird die
Polungstemperatur so gewahlt, dass ein Bereich des Gradientenmaterials wéhrend des
Polens in der paraelektrischen Phase ist, so bleibt dieser piezoelektrisch inaktiv. Ein
weiteres Verfahren ist das Polen mit einem Temperaturgradient, das auf der Tempera-
turabhéngigkeit der Polungseigenschaften der Keramik basiert. In einer Keramik ohne
chemischen Gradient wird in Polungsrichtung ein Temperaturgradient erzeugt. Nach
dem Polen und der Stabilisierung der Temperatur besitzt die Keramik einen Gradienten
der piezoelektrischen Koeffizient.

1.4.2 BaTi;_4)Sn,O3 Keramik mit einem Gradient des Zinngehalts

In der vorliegenden Arbeit wird BaTi(;_y)SnxO3 (BTS) - Keramik mit einem Gradi-
ent des Zinngehaltes untersucht. Dieses Mischkristallsystem wurde aufgrund der starken
Abhingigkeit der piezoelektrischen und dielektrischen Koeffizienten vom Zinngehalt, be-
sonders im Bereich von 0 bis 20 mol% Sn, gewéhlt. Die Zinnverteilung nach dem Sintern
wurde mit der Elektronenstrahlmikroanalyse (WDS-EPMA Verfahren: Abschnitt 1.6.2)
untersucht. In Abb. 1.7 ist die gemessene Verteilung von Zinn in BTS(7.5-15), BTS(7.5-
12.5-15) und BTS(7.5-10-12.5-15) Keramiken dargestellt. Die Mikroanalyse der inho-
mogenen BTS Keramik zeigt deutlich die Bereiche mit konstantem Zinngehalt und die
Ubergiinge zwischen diesen Bereichen. Dabei hingt die Dicke des Ubergangsgebietes
vom Unterschied des Zinngehalts der benachbarten Schichten ab und ist fiir den Bi-
morph gleich 300 um, fiir den Trimorph 150 bzw. 200 pm und fiir den 4-morph gleich
150 pom. Eine Bestétigung fiir diese Abhiingigkeit zeigt der Trimorph, dessen Uberginge
verschiedene Dicken haben. Dabei wird der breitere Ubergang zwischen den Schichten
BTS12.5 und BTS7.5 beobachtet, wo der Unterschied im Zinngehalt doppelt so grof3 ist
wie zwischen den BTS15 und BTS12.5 Schichten.

Die Zinn-Diffusion fiihrt zu einer Verringerung der Schichtdicke. Besonders betrifft
das die inneren Schichten, die an zwei Ubergangsschichten angrenzen. Andererseits sind
sie immer noch deutlich als Schichten erkennbar. Als Folge besteht die BaTi(;_y)SnxO3
Keramik mit einem Gradient des Zinngehalts aus Schichten mit konstantem Zinngehalt
und Ubergiinge mit unbekannten dielektrischen und piezoelektrischen Eigenschaften.
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Abbildung 1.7: Die Verteilung des Zinngehalts in inhomogener BTSy Keramik nach der
Elektronenstrahlmikroanalyse (WDS)

Wenn eine solche monolithische Probe z.B. als Bimorph bezeichnet wird, bedeutet es nur,
dass vor dem Sintern die Probe aus 2 Schichten bestanden hatte. Wie man in Abb. 1.7
sieht, macht der Anstieg der Anzahl der Schichten den Gradient des Zinngehalts glatter
und schon beim 4-morph ist der Gradient zwischen den dufleren Schichten fast ideal.

1.5 Herstellung ferroelektrischer Keramiken

1.5.1 Mischoxidverfahren

Im den vorhergehenden theoretischen Abschnitten wurden die Eigenschaften von piezo-
elektrischen Keramiken und Kristallen beschrieben.

In dieser Arbeit werden Keramiken mit einem Funktionsgradienten auf der Basis
des Mischsystems BaTi(;_,)SnxO3 untersucht. Deshalb beschrénken sich die weiteren
Abschnitte auf Herstellung und Eigenschaften dieser Keramiken.

Die Hauptbestandteile der BaTi;_,)SnyO3 Keramik sind die zweiwertigen Ionen
Ba™? sowie die vierwertigen Ionen 7%+ und Sn*4. [13]-[18]. Die Eigenschaften der Ke-
ramik werden durch Anderungen des Zinngehalts variiert. Die Abhéingigkeit der Eigen-
schaften vom Zinngehalt wird in einem folgenden Abschnitt besprochen. Es existieren
mehrere unterschiedliche Priaparationsmethoden, um das Pulver als Ausgangsmateri-
al fiir die Keramik herzustellen. Generell unterscheidet man zwischen dem klassischen
Mischoxidverfahren und nasschemischen Verfahren. Jedes dieser Verfahren besitzt Vor-
und Nachteile. Die Wahl héngt insbesondere von den Anforderungen an das Endpro-
dukt ab. Die in dieser Arbeit beschriebenen BaTij_1)SnyO3 Keramiken wurden mit
dem Mischoxidverfahren hergestellt [19].



1.5 Herstellung ferroelektrischer Keramiken 13

In Abb. 1.8 ist das Mischoxidverfahren zur Herstellung von BaTi(;_y)SnxO3 Keramik
schematisch dargestellt. Im ersten Schritt wird das aus BaCQOg, TiO4, SnOs bestehende
Ausgangsgemenge mit Wasser als Suspensionsmittel vermischt, zerkleinert und durch
Erhéhung der Dichte aktiviert. Wihrend des Kalzinierens des BaCO3/Ti(;_4)O2/
SnyOs Gemenges, geht der Zersetzungsprozess des BaCOg mit der Bildung von festem
BaTi(;_4)SnxO3 und gastérmigem Kohlendioxid einher. Das beschreibt die folgende Glei-
chung.

BaCOj3 + TiOg 4+ SnOy — BaTi(l,X)SnX03 + COs. (1.9)

Um eine vollsténdige Zersetzung zu erreichen, sollte die
Temperatur beim Kalzinieren ca. 1100° C betragen. Nach
BaCOs| |TiOz| |SnO2|  dem Kalzinieren besteht das BaTi(;_y)Sn,Os-Pulver aus

\ * / sehr grobkornigen Teilchenagglomeraten, die beim Fein-

EralirElier mahlen zerkleinert werden und danach zu einem homo-
gen granulierten Pressling gepresst werden. Als vorletz-
\ ter Schritt werden die Presslinge durch eine Sinterung bei
- 1400° C in einen Festkorper mit kompakter polykristalli-
Kalzinieren . s .
P ner Struktur, d. h. die endgiiltige Keramik, umgewandelt.
Mit dem Mischoxidverfahren hergestellte Keramik hat eine
\ Dichte, die ca. 90-95 % der theoretischen Dichte des Ein-
Feinmahlen kristalls entspricht. Die Abb. 1.9 zeigt ein Schliffbild einer
BaTiOs Keramik mit einer mittleren Korngrofle von ca.
50 pum.
Formgeben
\
Sintern
1400 °C
Y
Polen

Abbildung 1.8: Herstel-
lung von BTS Keramik

Abbildung 1.9: Schliffbild einer mit dem Mischoxidverfahren hergestellten BaTiOg
Keramik
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1.5.2 Polungsprozess der Ferroelektrika

Nach der Sinterung ist die piezoelektrische Keramik isotrop und zeigt keinen piezoelek-
trischen Effekt. Deshalb wird der Polungsprozess als letzter Schritt bezeichnet, obwohl
er nicht zum Mischoxidverfahren gehort.

Da ohne Elektroden an die Keramik keine elektrische Spannung angelegt werden
kann, werden die Proben vor dem Polen mit Aluminiumelektroden bedeckt (Metallisie-
rung) [21].

Nach der Metallisierung werden die ferroelektrischen Keramiken gepolt. Wahrend der
Polung wird die Orientierung der Dipolmomente der Doménen in eine bestimmte Rich-
tung erreicht. Das Polungsfeld muss dabei hoher als das Koerzitivfeld sein und darf nur
in einer, positiver oder negativer, Richtung angelegt werden. Die Griéfle des Feldes und
die Dauer der Polung hidngen von der “Beweglichkeit“ der ferroelektrischen Doménen ab
und werden oft experimentell, z.B. durch Messung der Hysteresekurve, bestimmt [23].
BaTi(;_4)SnxO3 Keramik wird bei Raumtemperatur und mit einer Gleichspannung von
2 kV/mm nach 5 Sekunden vollstiindig gepolt. Der Polungsprozess wurde im Olbad
durchgefiihrt, um einen Funkeniiberschlag auf Grund der niedrigen Durchschlagfestig-
keit von Luft zu vermeiden. Der Einfluss der Polungsfeldstirke und des Polungsgrades
auf die Eigenschaften der Keramik wird in dieser Arbeit diskutiert.

1.5.3 Herstellung der BaTi;_)Sn,O3 Keramik mit einem Gradient des
Zinngehalts

Zur Herstellung wurde auch das Mischoxidverfahren verwendet. Zuerst wurden Pulver
mit 0, 2.5, 5, 10, 12.5, 15, 20 mol% Zinn hergestellt (s. Abb. 1.8 bis zur Stufe Sintern “).
Danach wurde jeweils eine Pulverschicht mit einem bestimmten Zinngehalt in eine Form
gebracht und gepresst. Die Schichtdicke betrug zwischen 0,67 und 0,335 mm. Danach
wurde die néchste Schicht mit einem anderen Zinngehalt aufgebracht und das ganze
wieder gepresst. War die Gesamtanzahl der Schichten erreicht, wurde das gesamte Sy-
stem gesintert. Die Sintertemperatur entsprach der bei der Herstellung der homogenen
Keramik und betrug 1400°C. Nach dem Sintern erhielt man eine monolithische Keramik
mit einem Gradient des Zinngehalts in Richtung der Dicke. Die Dicken der einzelnen
Schichten betrugen zwischen 0.59 und 0.295 mm. Der chemische Gradient kann durch
die Anzahl der Pulverschichten im Griinling beeinflusst werden. Wurden zum Beispiel
nur zwei Schichten verwendet, wird die Keramik als Bimorph bezeichnet. Die Proben,
die aus drei und vier Schichten bestehen, werden Trimorph und 4-morph genannt.
Da die Lénge der vollstdndigen chemischen Bezeichnung schon fiir einen Bimorph lang
ist (ZB BaTi0.925SD0.07503 - BaTi0,85Sn0.1503) und mit Zunahme der Schichtzahl noch
linger wird, werden bei der Bezeichnung der Schichtsysteme nur die ersten Buchstaben
der chemischen Elemente (mit Ausnahme von Sauerstoff) und der Zinngehalt in mol%
angegeben. Damit reduziert sich die Bezeichnung des erwéhnten Bimorphs auf BTS(7.5-
15). In Tabelle 1.1 sind die Bezeichnungen von einigen der untersuchten inhomogenen
Keramiken angegeben.
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Bimorph Trimorph 4-morph

BTS(0-2.5) | BTS(2.5-0-7.5) BTS(7.5-10-12.5-15)
BTS(7.5-15) | BTS(7.5-12.5-15) | BT'S(0-5-10-7.5)
BTS(0-10) BTS(0-2.5-7.5)

Tabelle 1.1: Chemische Bezeichnungen ausgewéhlter inhomogener Keramiken

1.6 Experimentelle Methoden

1.6.1 Bestimmung der Biegeauslenkung

Das Biegeverhalten von Gradientenmaterialien wurde durch die Messung der Auslen-
kung untersucht. In Abb. 1.10 ist der Messaufbau fiir die Messung der Auslenkung
graphisch dargestellt. Ein Ende des Aktuators ist fixiert und das andere Ende ist un-
ter einem kapazitiven Abstandssensor positioniert. Das heifit, es wird die Auslenkung
der freien Linge des Aktuators gemessen, die natiirlich verindert werden kann. Das

Spannung proportional Modulation-
zur Auslenkung analyzator I

HF-

. Schwingkreis
Mikrometerschraube —
Auslenkung Kondensator |
Aktuatorj Urrave
S

Abbildung 1.10: Graphische Darstellung der Messung der Auslenkung

Messverfahren beruht auf dem so genannten Kapazitédtssondenprinzip. Die obere Seite
des Aktuators dient als eine Platte des Messkondensators. Die andere Kondensatorplatte
wird durch eine Mikrometerschraube moglichst dicht iiber dem Aktuator platziert. Die-
ser Messkondensator ist Teil eines Hochfrequenzschwingkreises. Wird eine Biegung des
Aktuators durch die Anregungsspannung Up,qpe erzeugt, dndert sich der Abstand zwi-
schen den Kondensatorplatten und damit seine Kapazitat und letztendlich die Frequenz
des HF-Schwingkreises. Diese Frequenzidnderung wird mit Hilfe eines Modulationsana-
lysators HP 8910A in ein Spannungssignal umgewandelt. Das Signal wird mit einem
Spannungsverstirker verstédrkt und anschliefend mit einem LockIn-Voltmeter gemessen.
Als Ergebnis wird ein Spannungssignal proportional zur Auslenkung aufgenommen. Um
dieses Verhéltnis zu kalibrieren, wird die obere Kondensatorplatte mit einem Schritt-
motor um einen definierten Betrag abgesenkt oder gehoben und die damit verbundene
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Spannungsidnderung gemessen. Dieser Betrag betrug im allgemeinen 20 um, bei einer
Schrittweite des Motors von 2 um. Obwohl die Empfindlichkeit des kapazitiven Sensors
sehr hoch ist, ist die Genauigkeit der Messung in erster Linie durch die Kalibierung be-
stimmt und liegt bei ca. 5 %. Der Messplatz ist so gebaut, dass die Auslenkung nur bei
Raumtemperatur gemessen werden kann. Um die Zerstorung des Hochfrequenzschwing-
kreises durch der Kurzschluss zwischen der Probe und obere Platte des Messkondenstors
zu vermeiden, betragt die maximale elektrische Spannung 500 V.

1.6.2 Bestimmung der chemischen Zusammensetzung der Keramik

In dieser Arbeit wurde die Verteilung von Zinn in der BaTi(j_y)SnxO3 Keramik mit dem
WDX-EPMA Verfahren bestimmt [92]-[94]. Bei diesem Verfahren werden die Proben
mit Elektronen bestrahlt. Wahrend der Bestrahlung werden Elektronen aus den inneren
Schalen entfernt. Nach kurzer Zeit werden die Leerstellen von Elektronen aus weiter au-
Ben liegenden Schalen aufgefiillt. Die Energiedifferenz zwischen den beiden Schalen wird
als Rontgenquant (Photon) abgegeben. Die Energie des Photons ist charakteristisch fiir
jedes chemische Element. Die Intensitét der Photonenstrahlung (Anzahl der Photonen
per Zeiteinheit) ist proportional zur Konzentration dieses Elements.

16 —m—gemessen
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Abbildung 1.11: Der Zinngehalt von homogen BTS, Keramik nach Cameca CAMEBAX
System

Die Messungen wurden mit dem System Cameca CAMEBAX France gemessen [95].
Wenn alle Elementen bekannt sind, wird das System die Konzentration des Elements
durch Vergleich des gemessenen Signals mit einem Signal von so genannten Standards
berechnet. Standards sind Materialien mit genau bekannter Konzentration ihrer Ele-
mente. Bei dieser Untersuchung wurden dafiir ein BaTiO3s-Einkristall und metallisches
Zinn verwendet.
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Zuerst wurde die Konzentration des Elements Sn von einzelnen BaTi(;_,)SnxO3
Proben mit verschiedenem Zinngehalt bestimmt. Da die Sn-Konzentration dieser Pro-
ben schon bekannt war, konnte damit die Messgenauigkeit iiberpriift werden. Es wurde
beobachtet, dass die gemessene Konzentration der Elemente hoher war als die nominale
(s. Abb. 1.11). Deshalb wurde ein Kalibrierungsfaktor bestimmt. Die im Abschnitt 1.4.2
dargestellte Verteilung des Zinngehalts in inhomogener BT'Sy Keramik wurde mit diesem
Kalibrierungsfaktor korrigiert.

1.6.3 Bestimmung der Dielektrizititskonstante

Zur Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften eines ferroelektrischen Materials wird
ein Kondensator mit diesem Material gefiillt. Nach Anlegen einer elektrischen Spannung
U wird die Ladung des Kondensators im Vergleich mit Ladung des Vakuumkondensators
bei konstanten U dank der Polarisation des Materials hoher. [74], [75]. Der Vergrofie-
rungsfaktor ist als die Dielektrizitdtskonstante bekannt. Da in Ferroelektrika durch die
Orientierung der Dipole immer dielektrische Verluste auftreten, muss die Dielektrizitéts-
konstante als komplexe Zahl aufgeschrieben werden

£1(w) = £ (w) + je (w), (1.10)

wobei ¢ der Realteil, e” der Imaginérteil und w die Kreisfrequenz ist. Das Verhalten von
Ferroelektrika in einem elektrischen Feld kann mit Hilfe dieser zwei Groien beschrieben
werden [76], [77].

Es existieren viele Verfahren, um die dielektrischen Eigenschaften zu messen. Die
Wahl des Verfahrens héngt insbesondere von folgenden Faktoren ab: Frequenz des elek-
trischen Feldes, Grofle der Dielektrizitdtskonstante und der dielektrischen Verluste sowie
Form und Grofe der Probe. Héufig wird bei niedrigen Frequenz (0— 107 Hz) die Steady-
state Methode, die Briickenmethode oder der Schwingkreis verwendet. Die Standing-
Wave-Methode Methode wird im hohen Frequenzbereich (10%-10'3) angewandt [78].

1.6.4 Ferroelektrische Hysteresekurve

Neben den genannten Kleinsignalmethoden ist die ferroelektrische Hysteresekurve d.h.
die Abhéngigkeit der Polarisation P von der angelegten elektrischen Feldstirke E, ei-
ne wichtige Charakterisierung ferroelektrischer Materialien. Die Polarisation ist als der
Dipolmoment pro Volumeneinheit definiert. Da sich die Dipole im Inneren kompensie-
ren, wird die makroskopische Polarisation gleich der elektrischen Ladungsdichte auf der
Oberfliche des Ferroelektrikums sein. Die Messung der Polarisation wird haufig mit
Hilfe der so genannten Sawyer-Tower Schaltung durchgefiihrt [79].

1.6.5 Bestimmung der piezoelektrischen Koeffizienten

Allgemein unterscheidet man Methoden fiir die Bestimmung der piezoelektrischen Koef-
fizienten, die entweder auf dem direkten oder inversen Piezoeffekt oder auch auf beiden
Effekten beruhen. Bei der Verwendung des direkten Effektes wird die Oberflichenladung
bei der mechanischen Belastung (Spannung) einer Probe gemessen [80].
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Bei der Verwendung des inversen Piezoeffektes wird die Anderung der Probenab-
messung durch eine Anderungen der elektrischen (Widerstand [81], Kapazitit [82]), ma-
gnetischen (Induktivitét [83]) oder optischen (Reflexion des Lichtes, Diffraktion und die
Interferenz des Lichtes [84]) Charakteristik des Messsystems bestimmt. Bei der piezo-
elektrischen Dehnung kommt es zu einer Deformation des Kristallgitters des Materials.
Diese Deformation kann z.B. mit Hilfe der Rontgenstrahldiffraktometrie gemessen wer-
den.

Bei der Untersuchung mit der so genannten Resonanzmethode werden die Eigen-
schwingungen der Probe mit einem elektrischen Wechselfeld [85], [86] angeregt. Auf
Grund der Kopplung von direktem und inversem piezoelektrischen Effekt kommt es im
Bereich der mechanischen Eigenfrequenz zu einem Maximum des Resonatorstroms. Aus
dem Spektrum bestimmt man die Serienresonanzfrequenz und Parallelresonanzfrequenz
fiir die Berechnung des piezoelektrischen Koeflizienten.

1.6.6 Mikrodehnungsmef3platz

Die in dieser Arbeit verwendeten Hysteresekurven von Polarisation und Dehnung sowie
die piezoelektrischen und dielektrische Kleinsignalkoeffizienten wurden mit Hilfe des
Mikrodehnungsmessplatzes gemessen (Abb. 1.12) [87]. Dieser Messplatz beruht auf drei
Messprinzipien: Sawyer-Tower-Schaltung, Kapazitdtssonde und Kompensationsprinzip
[88]. Die Dielektrizitétskonstante und die Polarisation werden mit einer modifizierten
Sawyer-Tower-Schaltung gemessen [79], [89]. Fiir die Bestimmung verschieden grofier
Probenkapazititen sind zwei unterschiedliche Kondensatoren Cj fiir die Sawyer-Tower-
Schaltung vorgesehen.

HF- | | Modulations- [~
Schwingkreis| | analysator

#. p
Lock-in
-I- ] 5 —H—
Gen. 1 Verstarker

Verst. 1

Probe

—— Gen. 2 | Oszilloscope

e

Abbildung 1.12: Schematische Darstellung des Mikrodehnungsmefiplatzes

Die Dehnung wird mittels einer Kapazitéitssonde gemessen. Dafiir wird die elek-
trodierte Probe zwischen zwei Stofleln platziert. Der obere Stoflel wird durch eine 6
Punkt-Aufthdngung gehalten, so dass er nur senkrecht nach oben oder unten bewegt
werden kann, seitliche Bewegungen sind ausgeschlossen. An der Oberseite des Stofels
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befindet sich eine Kondensatorplatte. Eine zweite Kondensatorplatte wird mit Hilfe ei-
ner Mikrometerschraube moglichst nah herangefiihrt. Dieser Messkondensator ist Teil
eines Hochfrequenzschwingkreises, dessen Wirkungsweise bzw. der weitere Signalgang
analog zur Beschreibung der Biegemessung (Abschnitt 1.6.1) ist. Zur Kalibrierung des
Verhiltnisses von Messspannung und Anderung der Probendicke wird eine Quarzscheibe
verwendet, die mechanisch mit der Probe in Reihe geschaltet ist. Der piezoelektrische
Koeffizient des Quarzes betrigt dguer-=2,89 pm/V und ist von der GroBe der Anre-
gungsspannung weitgehend unabhéngig.

Der piezoelektrische Koeffizient (Kleinsignal) wird mit Hilfe des Kompensations-
prinzips bestimmt. Dazu wird die Quarzscheibe durch einen phasengekoppelten zwei-
ten Generator mit einer Wechselspannung der gleichen Frequenz angeregt. Nun werden
Amplitude und Phase der Quarzspannung so lange variiert, bis Quarz und Probe ge-
nau gegenphasig schwingen und mit der Kapazitidtssonde keine Lingendnderungn mehr
gemessen wird. Ist die Probe so eingebaut, dass die Dehnung parallel zum angelegten
elektrischen Feld gemessen wird, so ergibt sich der piezoelektrische Koeffizient ds3 der

Probe
S3,Probe o UQuarz

E3,P7"obe UProbe

d33,Probe - dQuarz, (111)

wo Uguar> die am Quarz und Up,qpe die an der Probe angelegte Spannung ist. Wird die
Probe so zwischen die beiden St68el eingebaut, dass das elektrische Feld der Probe senk-
recht zur Richtung der Dehnungsmessung anliegt, kann der piezoelektrische Koeffizient
d31 gemessen werden. Dieser ergibt sich dann ebenfalls aus den Quarz- und Proben-
spannungen Uguarz, Uprove sowie der Dicke h und Breite w der Probe mit Hilfe des

Ausdrucks g U "
,Probe Quarz
ds1,Probe = = = —d . 1.12
e E3,Probe UProbe w Quars ( )

Bei diesem Verfahren ist die Messfrequenz durch die mechanische Eigenfrequenz des
StoBlels begrenzt, die bei ca. 2kHz liegt. Um Storungen auszuschliefen, werden die Mes-
sungen bei Frequenzen unter 1kHz durchgefiihrt. Typische Messfrequenzen liegen bei ca
100 Hz. Man spricht deshalb auch von einer quasistatischen Messung. Die gesamte Mes-
sapparatur befindet sich in einem Thermostat, so dass Messungen im Temperaturbereich
von —40°C bis +100°C durchgefiihrt werden kénnen.

1.6.7 Numerische Modellierung mit Finite-Elemente-Methode

Die Finite-Elemente-Methode (FEM), ist ein numerisches Berechnungsverfahren, mit
dem Spannungen und Verformungen komplexer geometrischer Strukturen berechnet wer-
den kénnen [96], [97], [98]. Die zu untersuchende Struktur wird in eine endliche Anzahl
Elemente, daher die Bezeichnung Finite Elemente, unterteilt, die iiber Knoten miteinan-
der verbunden sind. Fiir jedes dieser Elemente wird unter Beriicksichtigung von Anfangs-
oder Randbedingungen der physikalische Sachverhalt formuliert. Die Beschreibungen al-
ler Elemente werden in einem Gesamtgleichungssystem zusammengefasst. Dieses wird
dann mittels spezieller Methoden der numerischen Algebra gelost.
Bei der Untersuchung der piezoelektrischen Aktuatoren wird die FEM zur 3D-Modellierung
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des Biegeverhaltens verwendet. Berechnet wurden die Auslenkung der Biegeelemente
sowie die Verteilung aller Komponenten der mechanischen Spannung. Ein Nachteil der
Methode ist, dass sie keine analytischen Losungen fiir die Abhéngigkeit zwischen ver-
schiedenen Parametern liefert, z.B. zwischen der Auslenkung und der Anzahl der Schich-
ten. Die FEM kann nicht auch mit unendlichen Zahlen umgehen, weshalb der Gradient
immer durch eine endliche Anzahl von Schichten dargestellt werden musste.

Die Modellierungen in dieser Arbeit wurden von Dr. R. Steinhausen und Dr. W.
Seifert mit dem kommerziellen FEM-Programm ANSYS durchgefiihrt.



Kapitel 2

Das Polungsverhalten von
Gradientenmaterialien

In diesem Kapitel wird das Polungsverhalten von monolithischen, inhomogenen BTS
Keramiken mit Hilfe der Neukurven der einzelnen Schichten modelliert. Es werden Sy-
steme mit grofler und kleiner maximaler Polarisation untersucht. Um die Einfliisse der
mechanischen Spannung und von inneren Elektroden bzw. leitfdhigen Klebeschichten
auf das Polungsverhalten abzuschétzen, wurden auch die Neukurven von geklebten und
elektrisch verbundenen Systemen gemessen und mit der Modellierung verglichen.

2.1 Die Polarisation in inhomogen Ferroelektrika

Bei einem elektrischen Feld, das niedriger als die Durchbruchsfeldstérke ist, kann das
Polungsverhalten eines homogenen ferroelektrischen Werkstoffs gut durch zwei Parame-
ter beschrieben werden. Das sind die Polarisation P; und mechanische Dehnung S;. Die
Abhéngigkeit der dielektrischen Polarisation vom polarisierenden Feld (ferroelektrische
Hysterese) und die Abhéngigkeit der mechanische Dehnung vom polarisierenden Feld
(Dehnungshysterese, oft auch als Schmetterlingskurve bezeichnet) sind von den meisten
bekannten ferroelektrischen Werkstoffen heute gut untersucht.

Das Polungsverhalten von homogen Ferroelektrika aber verédndert sich wesentlich,
wenn es mit anderen Ferroelektrika oder Dielektrika elektrisch verbunden ist, da dann
nicht mehr von einer homogenen Feldverteilung ausgegangen werden kann. In dieser
Arbeit zum Beispiel haben die Biegeaktuatoren eine sogenannte Mehrschichtstruk-
tur, wo mehrere Schichten mit unterschiedlichen dielektrischen und piezoelektrischen
Eigenschaften miteinander verbundenen sind. In diesem speziellen Fall inhomogener
Ferroelektrika wurden erst in den letzten Jahren mit detaillierten experimentellen und
theoretischen Untersuchungen des Polungsverhaltens begonnen [99], [100]. Die Theori-
en und Modelle fiir inhomogene Dielektrika kénnen hier nicht verwendet werden, weil
dabei die Nichtlinearitit der ferroelektrischen Eigenschaften und der Einfluss des pie-
zoelektrischen Effekts nicht beriicksichtigt werden. Aber die Grofie und Verteilung der
piezoelektrischen und dielektrischen Eigenschaften hidngen sowohl in Biegeaktuatoren
mit einer Mehrschichtstruktur als auch in Gradientenmaterialien neben der chemischen



22 Das Polungsverhalten von Gradientenmaterialien

Zusammensetzung auch von der Grofle und Verteilung der Polungsfeldstirke oder mit
einem Wort vom Polungsverhalten ab. Deswegen steht vor den Untersuchungen des
Biegungsverhaltens der Gradientenmaterialien die Entwicklung von theoretischen und
experimentell {iberpriiften Modellen fiir das Polungsverhalten solcher Werkstoffe.

Um das Polungsverhalten des Gradientenmaterials zu beschreiben, wird das Schicht-
modell verwendet, d.h. das Gradientenmaterial wird als ein aus vielen Schichten beste-
hender Werkstoff angenommen. Die Eigenschaften jeder Schicht sind konstant, sie &ndern
sich aber von Schicht zu Schicht. Die elektrische Verschiebung D ist im ganzen Werk-
stoff konstant und der Ladungsdichte auf den Elektroden gleich. Vernachléssigt man
Raumladungen, die z.B. durch die Leitfahigkeit der Keramiken auftreten kénnten, so
setzt sich die dielektrische Verschiebung aus dem Vakuumanteil des elektrischen Feldes
und der Polarisation des Dielektrikums zusammen

D=¢eoE + P, (2.1)

sie kann aber auch als
D =epeE (2.2)

geschrieben werden, wobei ¢ die Dielektrizitdtskonstante des Materials ist. Aus dem
Vergleich von Gl. (2.1) und (2.2) ergibt sich fiir die Polarisation

P =¢o(e —1)E. (2.3)

Da fiir Ferroelektrika die Dielektrizitéitskonstanten meist sehr viel grofler als 1 sind,
ergibt sich in erster Ndherung
P =¢epeE. (2.4)

Aus den Gl. (2.2) und (2.4) folgt, dass nicht nur die dielektrische Verschiebung, sondern
auch die Polarisation in jeder Schicht konstant ist.

pY = p@ = = pW), (2.5)

Beim Anlegen eines ansteigenden elektrischen Feldes, beginnt die Polarisation eines un-
polarisierten Ferroelektrikums von Null an zu steigen. Bei geniigend grofler Feldstérke
wird ein Séttigungsbereich erreicht. Dies ist in Abb. 1.1 am Beispiel der Neukurve von
BaTi0s Keramik dargestellt. Eine weitere Vergroflerung des Feldes fiihrt nur zu einem
unmerklichen Anwachsen der Polarisation, was vernachlissigt werden kann. Die obere
Grenze fiir das elektrisches Feld ist die Durchbruchsfeldstérke.

Der Wert der Sittigungspolarisation héngt neben dem Material (chemische Zusam-
mensetzung) auch von anderen Parametern wie Temperatur und Frequenz ab. Besteht
ein Gradientenmaterial aus Ferroelektrika mit verschiedenen S#ttigungspolarisationen,
so wird die maximale Polarisation des Gesamtsystems durch den Wert der niedrigsten
Sattigungspolarisation begrenzt (Gl. (2.5)). In Abb. 2.1 ist dies am Beispiel eines Zwei-
schichtsystems bestehend aus BTS(0-2.5) dargestellt. Der niedrigere Wert der Sétti-
gungspolarisation der BTS2.5 Schicht begrenzt den maximalen Wert der Polarisation in
der BT Schicht. Der Grenzwert ist mit der schwarzen gestrichelten Linie gekennzeichnet.
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Abbildung 2.1: Neukurven in elektrisch verbundenen BTS(0-2.5) Keramik, im Vergleich
mit vollstdndiger Neukurven von BT

Zum Vergleich ist die komplette Neukurve von BT Keramik ebenfalls eingezeichnet. Alle
Neukurven wurden bei 10 Hz gemessen. Da die Polarisation in den Schichten mit hohen
Séttigungspolarisationen den Sattigungsbereich nicht erreicht, werden diese Schichten
nur teilweise gepolt. Nur die Schicht mit der kleinsten Séttigungspolarisation wird kom-
plett gepolt.

2.2 Modellierung des Polungsverhaltens von Gradienten-
materialien

Mit Hilfe der Ergebnisse des vorherigen Abschnitts kann ein einfaches Modell des Po-
lungsverhaltens von Gradientenmaterialien unter Verwendung der Neukurven von ein-
zelnen Schichten erstellt werden. Der erste Schritt ist die Bestimmung der Sattigungs-
polarisation jeder Schicht. Dafiir werden die vollsténdigen Neukurven aller verwendeten
Materialien gemessen. Dann die Neukurve mit der kleinsten Sittigungspolarisation P
ausgewéhlt. Alle anderen Neukurven werden nochmal gemessen, wobei das elektrische
Feld nur soweit erhoht wird, bis die jeweilige Polarisation den Wert P™" erreicht. Im
Beispiel der Abb. 2.1 ist zu sehen, dass bei einer maximalen Feldstérke von 2 kV/mm in
der BT-Schicht, die maximale Feldstérke in der anderen Schicht nur 1 kV/mm betrégt.

Da die Polarisation in allen Schichten gleich ist und sich nur im Bereich von [0+ P"]
dndert, wird die Polarisation als Variable und statt der Neukurve P = f(E) die inverse
Funktion E = f(P) betrachtet. Das ermdglicht es auBerdem, die elektrische Feldstirke
in jeder Schicht zu berechnen. Die Neukurve jeder einzelnen Schicht wurde in zwei
Abschnitte geteilt, jeweils einen ansteigenden und einen abnehmenden Kurvenast. Diese
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Kurven koénnen mit verschiedenen Funktionen mathematisch beschrieben werden, z.B.
mit einem Polynom. In dieser Arbeit wurden die experimentell ermittelten Neukurven
mit Polynomen 5. Grades gefittet

Egnst = Ao+ A1 P; + A2P3(2) —+ A3P3(3) + A4P3(4) + A5P355)
Bgbnem — A4 Ay Py + A2P3(2) + A3P3(3) + A4P3(4) + A5P3(5). (2.6)

In Abb. 2.2 ist die gemessene und gefittete Neukurve eines teilweise gepolten Ferroelek-
trikums als Funktion E = f(P) dargestellt. In Abbildung iiberdeckt der gefittete Teil
den gemessenen Teil komplett und liefert die nétige inverse Funktion E = f(P). Es wird
natiirlich nur der gefittete Teil, der die schwarzen Linien bedeckt, verwendet. Weiterge-
hende Reste der roten Linien haben keine physikalische Bedeutung. Die Feldstéirke im
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Abbildung 2.2: Gemessene und gefittete inverse Hysteresekurve E(P)

Gesamtsystem ergibt sich
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(2.7)

wobei E3 hierbei eine Art Mittelwert der Feldstiirke ist, denn in jeder Schicht ist das
elektrische Feld unterschiedlich und nicht gleich U’;fr. In Gl. (2.7) ist Uy, die berech-
nete Gesamtspannung, die bei spéteren Untersuchungen verwendet wird. Die inverse
Neukurve E3 = f(P3) des Gesamtsystems wird mit Hilfe der Gl. (2.7) berechnet und
anschliefend in die Neukurve invertiert. Dabei sind die E;) die gefitteten inversen Funk-
tionen (s. Gl. (2.6)) E3 = f(Ps) der einzelnen Schichten. Die Berechnung erfolgt in zwei
Schritten, wobei der ansteigende und der abnehmende Teil der inversen Kurve getrennt
berechnet wird.
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Der Hauptnachteil dieser Methode ist, dass bei Anderung eines Parameters, z.B. der
Polungsfeldstéirke, der Anzahl der Schichten oder der chemischen Zusammensetzung von
einer oder mehrerer Schichten, die Neukurve fiir jede Schicht erneut gemessen werden
muss. Deshalb erforderte die Untersuchung des Einflusses verschiedener Parameter auf
das Polungsverhalten von Mehrschichtsystemen viel Zeit. Eine Moglichkeit, dieses Mo-
dell zu verbessern, ist die Verwendung numerischer Modelle zur Beschreibung der Neu-
und Hysteresekurven. Darauf wird im Abschnitt 2.9 noch eingegangen.

2.3 Mehrschichtstrukturen

2.3.1 Elektrisch verbundene, geklebte und monolithische Mehrschicht-
strukturen

Neben den monolithischen keramischen Proben mit einem Funktionsgradienten wurden
in dieser Arbeit noch zwei Modellstrukturen aus Einzelschichten untersucht, die sich in
der Verbindungsweise der Schichten unterschieden.

—r
N~
a) b) C)

Abbildung 2.3: Elektrisch verbundene Mehrschichtstruktur (a), geklebte Mehrschicht-
struktur (b), monolithische Mehrschichtstruktur(c)

Die Modellsysteme bestehen aus zwei und mehr Schichten aus BTS-Keramik mit
bestimmtem Zinngehalt. Alle Schichten wurden mit dem bekannten Mischoxidverfahren
hergestellt. Um ihnen einheitliche Abmessungen zu geben, wurden die Schichten aus
einer grofleren Platte geschnitten und dann geschliffen. Im néchsten Schritt wurden die
Schichten mit Aluminium elektrodiert. Gewohnlich hatten die Proben folgende Abmes-
sungen: Linge L 5-8 mm, Breite w 3-4 mm. Die Dicke der einzelnen Schicht héngt von
der Anzahl der Schichten im System ab und wurde so gew#hlt, dass die Gesamtdicke h
gleich 1.1-1.2 mm ist. Die Dicke der Schicht mit der Nummer i ergibt sich daher aus

A = — (2.8)

wo N die Gesamtanzahl der Schichten ist.

Im ersten Modellsystem werden die einzelnen Schichten mit einem diinnen, schmalen
Streifen aus Zinnfolie verbunden und wird als elektrisch verbundene Mehrschicht-
struktur bezeichnet (Abb. 2.3(a)). Diese Struktur ist dadurch gekennzeichnet, dass die
Schichten mechanisch frei sind, d. h., dass mechanische Spannungen keinen Einfluss auf
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das Polungsverhalten haben. Weiterhin sind die einzelnen Schichten elektrodiert. Das
ermoglicht es, den Einfluss von inneren Elektroden auf das Polungsverhalten des ganzen
Systems zu untersuchen. Ein weiterer wichtiger Aspekt ist, dass es in diesem System
moglich ist, die dielektrischen und piezoelektrischen Kleinsignaleigenschaften der einzel-
nen Schichten nach dem Polungsvorgang direkt zu messen.

Im zweiten Modellsystem werden die Schichten nach der Elektrodierung mit Leit-
lacksilber fest zusammengeklebt. Das System wird deshalb als geklebte Mehrschicht-
struktur bezeichnet (Abb. 2.3(b)). Geklebte Mehrschichtstruktur entspricht den kon-
ventionellen Biegeaktuatoren mit inneren Elektroden zwischen den piezoelektrischen
Schichten. Da die Schichten fest zusammengeklebt sind, werden wihrend des Polungs-
prozesses mechanische Spannungen auf Grund unterschiedlicher remanenter Dehnungen
auftreten. Die experimentelle Untersuchung soll zeigen, ob die mechanischen Spannun-
gen Einfluss auf das Polungsverhalten haben.

Beide Modellstrukturen wurden mit den bereits beschriebenen monolithischen Gradi-
entenkeramiken verglichen. Diese monolithische Mehrschichtstruktur (Abb. 2.3(c))
hat im Unterschied zu anderen zwei Strukturen keine inneren Elektroden. Die Schichten
sind am stirkstem verbunden, da sie bereits zusammen gesintert wurden. Die Proben
wurden mit dem Mischoxidverfahren hergestellt und bestehen sowohl aus Bereichen mit
konstanter chemischer Zusammensetzung als auch aus Zwischenschichten mit unbekann-
ter, inhomogener chemischer Zusammensetzung (s. Abschnitt 1.4.2).

An dieser Stelle soll kurz das Auftreten mechanischer Spannungen in den verschie-
denen Mehrschichtsystemen diskutiert werden. In den monolithischen Strukturen tre-
ten bereits beim Herstellen mechanische Spannungen auf Grund des unterschiedlichen
Schrumpfungsverhaltens der Materialien beim Sintern bzw. der thermischen Ausdeh-
nungskoeffizienten beim Abkiihlen auf. Dies zeigt sich insbesondere in einer Verformung
der gesinterten Keramikplatten. Es zeigt sich jedoch bereits hier, dass eine Erhchung
der Anzahl der Pulverschichten mit unterschiedlicher chemischer Zusammensetzung ei-
ne deutliche Verbesserung bewirkt. So sind monolithische Keramiken aus 4 Schichten
(4-morph) nicht mehr gebogen.

a) b) c)

Abbildung 2.4: Monolithische Bimorph a), Trimorph b) und 4-morph c)

Die andere Art der mechanischen Spannung wird beim Anlegen der Polungs- oder
Anregungsspannung auf Grund der unterschiedlichen piezoelektrischen Dehnung der
Schichten erzeugt. Diese treten in allen Systemen auf, wo die Schichten fest miteinander
verbunden sind. Die beim Polungsprozess auftretenden mechanischen Spannungen sind
nur zum Teil reversibel. Irreversibel ist der Anteil, der auf unterschiedlichen remanenten
Dehnungen der Schichten beruht. Dies ist der Fall bei den monolithischen Keramiken
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sowie bei Mehrschichtstrukturen, die erst nach dem Kleben gepolt wurden.

Wihrend des Betriebes als Biegeaktuator treten natiirlich auch mechanische Span-
nungen auf, die im Abschnitt 3.2.2 diskutiert wurden. Diese sind im allgemeinen rever-
sibel.

Mechanische Spannungen, die auf Grund der polykristallinen Struktur der Keramik
in den Kornern durch mechanische Klemmung der Nachbarkorner entstehen, werden in
dieser Arbeit vernachléssigt.

2.3.2 Zinnverteilung in den untersuchten Systemen

Die untersuchten Proben wurden nach ihrer chemischen Zusammensetzung in zwei Grup-
pen geteilt, die in Tabelle 2.1 dargestellt sind. Die Proben aus der ersten Gruppe beste-
hen aus Schichten mit niedrigem Zinngehalt (max 7.5 mol%), wéhrend die Proben aus
der zweiten Gruppe aus Schichten mit hoherem Zinngehalt (min 7.5 mol%, jedoch ma-
ximal 15mol%) bestehen. Mit niedrigem Zinngehalt wurden nur Bimorph und Trimorph
hergestellt. Die Gruppe II besteht sowohl aus Bimorph, Trimorph als auch aus 4-morph.

Gruppe 1 Gruppe 11
BTS(0-2.5) BTS(7.5-15)
BTS(2.5-0-7.5) | BTS(7.5-12.5-15)
BTS(7.5-10-12.5-15)

Tabelle 2.1: Chemische Zusammensetzung der Systeme in Gruppe I und Gruppe 11
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Abbildung 2.5: Neukurven der Einzelschichten fiir Proben der Gruppe I

Die Neukurven der einzelnen Schichten fiir die Proben der Gruppe I sind in Abb. 2.5
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dargestellt. Die Werte der maximalen Polarisation des Systems BTS(0-2.5) sind durch
die Sattigungspolarisation P; von BT und im System BTS(2.5-0-7.5) durch den Wert
P, von BTS7.5 begrenzt. Da BT eine hohere Séttigungspolarisation als BTS7.5 hat, ist
die maximale Polarisation von BTS(0-2.5) auch hoher als die von BTS(2.5-0-7.5).

Abb. 2.6 zeigt die Neukurven der Schichten in den Systemen der Gruppe II. Hier
haben alle Systeme die gleiche maximale Polarisation, weil sie durch die maximale Po-
larisation von BTS15 begrenzt sind. Alle Neukurven beider Gruppen sind bei Raum-
temperatur und 10 HZ gemessen worden. Der Zinngehalt hat einen starken Einfluss auf
das Polungsverhalten der Bariumtitanatstannat-Keramik (BTS). Abgesehen vom leich-
ten Anstieg zwischen 0 und 2,5 mol% Zinn, ist die Séttigungspolarisation der Keramik
umso niedriger je hoher der Zinngehalt ist. Deshalb haben die Systeme aus Gruppe I
mit niedrigem Zinngehalt eine hdhere maximale Polarisation als die aus Gruppe II. Die
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Abbildung 2.6: Neukurven der Einzelschichten fiir Proben der Gruppe II

im Abschnitt 2.2 beschriebene Methode liefert die Verteilung des elektrischen Feldes
im Material wihrend des Polungsvorganges. Auf diese Weise konnen Riickschliisse auf
den Polungsgrad jeder Schicht gezogen werden. Wie bereits beschrieben, reicht fiir die
BTS-Keramiken, die sich in der ferroelektrischen Phase befinden, eine Polungsfeldstéarke
von 2 kV/mm, um den Sittigungsbereich zu erreichen. Auf Grund dieser Tatsache, wur-
den die Proben mit Mehrschichtstruktur so gepolt, dass die Feldstérke in der Schicht
mit der niedrigsten maximalen Polarisation P™" genau 2 kV/mm betrigt. Die Werte
der elektrischen Felder in den anderen Schichten kénnen graphisch aus den maximalen
Werten der Polarisation bestimmt werden (s. Abb. 2.6).

Die Maximalwerte der elektrischen Felder in den Schichten der Proben aus Gruppe
I und Gruppe II sind in Tabelle (2.2) dargestellt. Da die maximale Polarisation der
Schichten aus Gruppe II immer durch den maximalen Wert der Polarisation von BTS15
bei 2kV/mm begrenzt wird, ist das dazugehorige Polungsfeld in den Schichten BTS7.5,



2.4 Vergleich zwischen Modellierung und Experiment 29

BTS10, BTS12.5 von der Anzahl der Schichten in der Mehrschichtstruktur unabhéngig.

Das gesamte elektrische Feld wurde mit Hilfe der Gl. (2.7) berechnet und ist in
Tabelle 2.3 dargestellt. Wie man sieht, ist es fiir beide Gruppen umso niedriger, je hoher
die Anzahl der Schichten ist. Das bedeutet, dass bei gleicher Probendicke eine geringere
Spannung beim Polen nétig ist, um die maximale Feldstirke von 2 kV/mm in einer
Schicht zu erzeugen.

Gruppe 1 Gruppe 11
Bimorph | Feld, kV/mm | Trimorph | Feld, kV/mm | Bim., Trim., 4-mor. | Feld, kV/mm
BT 1.04 BTS2.5 0.705 BTS7.5 0.28
BTS2.5 2 BT 1.32 BTS10 0.255
- - BTS7.5 2 BTS12.5 0.94
- - - - BTS15 2.0

Tabelle 2.2: Berechnete Verteilung der elektrischen Feldstérke in den Schichten der Sy-
steme aus Gruppe I und II bei Ej,y = Epe,

Gruppe 1 Eper, kKV/mm || Gruppe 11 Eper, KV /mm
BTS(0-2.5) 1.52 BTS(7.5-15) 1.15
BTS(2.5-0-7.5) 1.34 BTS(7.5-12.5-15) 1.07
- ; BTS(7.5-10-12.5-15) 0.86

Tabelle 2.3: Berechnete Polungsfeldstéirke Eje, fiir die Systeme der Gruppen I und II

2.4 Vergleich zwischen Modellierung und Experiment

In diesem Abschnitt werden die ferroelektrischen Neukurven und die Neukurven der
Dehnung der Mehrschichtstrukturen aus der Gruppen I und II préasentiert. Dabei werden
die modellierten Kurven mit gemessenen Neukurven von monolithischen, geklebten und
elektrisch verbundenen Strukturen verglichen. Alle Kurven wurden bei Raumtemperatur
mit 10 Hz gemessen.

2.4.1 Polungsverhalten von Proben mit niedrigem Zinngehalt

Die modellierte Neukurve von BTS(0-2.5) ist zusammen mit den Neukurven der beiden
einzelnen Schichten in Abb. 2.7 dargestellt. Die modellierte Kurve befindet sich dabei in
der Mitte. Zum einen fillt auf, dass sie ihren Sattigungsbereich offenbar nicht erreicht.
Darauf wird jedoch spéter im Abschnitt zum Einfluss der Polungsfeldstérke noch separat
eingegangen.

Interessant ist der Punkt, wo das elektrisches Feld wieder gleich Null ist und das
gesamte System die remanente Polarisation erreicht hat. Da in diesem Modell davon
ausgegangen wird, dass die Polarisation in allen Schichten gleich ist, bedeutet dies, dass
beim Zustand, wo das duflere Feld gleich Null ist, in den einzelnen Schichten das Feld
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positive (BT) oder negative (BTS2.5) Werte annimmt. Diese inneren Felder kompensie-
ren sich jedoch. In Abb. 2.8 sind die modellierte Kurve und gemessene Neukurven des
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Abbildung 2.7: Gemessene Neukurven der Einzelschichten und modellierte Neukurve des
Systems BTS(0-2.5)
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Abbildung 2.8: Modellierte und gemessene Neukurven des Systems BTS(0-2.5)

monolithischen Bimorph BTS(0-2.5) dargestellt. Dazu wurden auch gemessene Kurven
von geklebten und elektrisch verbunden Strukturen dargestellt. Alle Neukurven sind
beim berechneten Feld gemessen.
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Allgemein sind sich die experimentellen Kurven sowohl der geklebten und elektrisch
verbundenen als auch der monolithischen Mehrschichtstrukturen sehr &hnlich. Die maxi-
malen und remanenten Polarisationen liegen sehr nah beieinander. Obwohl man deutlich
sehen kann, dass die hochste maximale Polarisation die elektrisch verbundene Struktur
hat, dann kommt die monolithische Struktur und den niedrigsten Wert hat die geklebte
Struktur, jedoch ist der Unterschied nicht grof3. Die in Abb. 2.8 dargestellten Werte sind
die Ergebnisse einer einzelnen Messung, bei wiederholten Messungen konnte keine Si-
gnifikanz in dieser Reihenfolge festgestellt werden. Es kann deshalb davon ausgegangen
werden, dass weder die mechanische Spannung oder die inneren Elektroden noch die
Ubergangsschicht in der monolithischen Struktur deutlichen Einfluss auf das Polungs-
verhalten des Mehrschichtsystems BTS(0-2.5) haben, es treten nur kleine statistische
Schwankungen auf. Die modellierte Neukurve ist in guter Ubereinstimmung mit allen
gemessenen Neukurven. Das bedeutet, dass nur die ferroelektrischen Eigenschaften der
BT und BTS2.5 Schichten Einfluss auf das Polungsverhalten haben, piezoelektrische
oder ferroelastische Einfliisse konnen vernachléssigt werden.

Die gleichen Untersuchungen wurden fiir das BTS(2.5-0-7.5) System durchgefiihrt (s.
Abb. 2.9). Der Anstieg der Anzahl der Schichten und die Einfithrung der BT'S7.5-Schicht
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Abbildung 2.9: Modellierte und gemessene Neukurven des Systems BTS(2.5-0-7.5)

haben das allgemeine Bild nicht veréndert. Der Unterschied zwischen den experimentel-
len Kurven der verschiedenen Strukturen ist auch beim BTS(2.5-0-7.5) System gering.
Im Vergleich mit BTS(0-2.5) haben dieses Mal die geklebten und monolithischen Struk-
turen eine leicht hohere Polarisation. Das zeigt noch einmal, dass Schwankungen der
Polarisation im Mehrschichtsystem nicht auf mechanische Spannungen, innere Elektro-
den oder Ubergénge zuriickzufithren sind, sondern rein statistischer Natur sind. Die
modellierte Kurve ist ebenfalls in guter Ubereinstimmung mit den experimentellen Kur-
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ven.

2.4.2 Polungsverhalten von Proben mit hoherem Zinngehalt

Die modellierte und die gemessenen Kurven von Bimorph aus Gruppe II sind in Abb. 2.10
dargestellt. Es gibt auch fiir diesen Fall keinen betrachtlichen Unterschied zwischen der
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Abbildung 2.10: Modellierte und gemessene Neukurven des Systems BTS(7.5-15)

modellierten und den gemessenen Neukurven der Polarisation. Ein Einfluss der mechani-
schen Spannung oder der inneren Elektroden auf das Polungsverhalten des Bimorphs ist
nicht zu sehen. In Vergleich zu Bimorph und Trimorph aus Gruppe I, wo das elektrisches
Feld in den Schichten relativ gleichméBig verteilt ist, ist in den Mehrschichtsysteme der
Gruppe II der groite Teil der angelegten Spannung in der BTS15-Schicht konzentriert
und an der BTS7.5-Schicht fillt nur ein sehr kleines Feld ab. Da sich die elektrostriktive
BTS15 Schicht selbst bei hohen elektrischen Spannungen relativ wenig dehnt, ist der
Unterschied der Ausdehnungen zwischen den BTS7.5 und BTS15 Schichten sehr nied-
rig und als Folge treten niedrige mechanische Spannungen auf. Diese Behauptung wird
bei der Diskussion der Dehnungskurven bewiesen. Auf Grund dieser niedrigen mecha-
nischen Spannungen ist der Unterschied zwischen modellierten und gemessenen Kurven
noch kleiner als der in Gruppe 1.

Der Anstieg der Anzahl der Schichten sollte die mechanische Spannung noch weiter
reduzieren. Wie man sieht, sind die modellierten Kurven des Trimorphs (s. Abb. 2.11)
und 4-morph (s. Abb. 2.12) in guter Ubereinstimmung mit den gemessenen Neukurven.

Die Werte der maximalen und remanenten Polarisation von Bimorph, Trimorph und
4-morph wurden in Abb. 2.13 fiir die verschiedenen Modellstrukturen und die monolithi-
schen Keramiken miteinander verglichen. Wie man sieht, ist die maximale Polarisation
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Abbildung 2.11: Modellierte und gemessene Neukurven des Systems BTS(7.5-12.5-15)
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Abbildung 2.12: Modellierte und gemessene Neukurven des System BTS(7.5-10-12.5-15)

von der Anzahl der Schichten unabhéngig und fiir alle Proben fast gleich. Dies steht
im Einklang mit der theoretischen Voraussetzung, dass die maximale Polarisation des
Gesamtsystems von der niedrigsten maximalen Polarisation begrenzt wird.

Auch wenn die bisherigen Vergleiche der Neukurven keine grofien Unterschiede zeig-
ten, ist in Abb. 2.13 doch zu erkennen, dass fiir jede Anzahl der Schichten die remanente
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Abbildung 2.13: Maximale Polarisation und remanente Polarisation
der Systeme aus Gruppe II

Polarisation der monolithischen Proben hoher ist als die der Modellstrukturen. Es ist zu
vermuten, dass sich der chemische Gradient positiv auf das Verhalten der Keramik aus-
wirkt. Als Folge ist anzunehmen, dass die ferroelektrischen Schichten der monolithischen
Proben stérker gepolt sind und sich dies positiv auf das Biegeverhalten der Proben aus-
wirkt. Die Ursache ist bei den Bereichen zwischen den Schichten in der monolithischen
Struktur zu suchen. Der Ubergang zwischen den Schichten ist nicht scharf abgegrenzt, in
diesen endlich breiten Bereichen &ndert sich nicht nur die chemische Zusammensetzung
stetig, sondern auch die physikalischen Eigenschaften, was offensichtlich einen positi-
ven Einfluss auf das Polungsverhalten des ganzen Systems hat. Das erkldrt, warum der
monolithische 4-morph mit der hochsten Zahl der Zwischenschichten die héchste rema-
nente Polarisation hat. Die Gradientenmaterialien zeigen also bereits beim Polen leichte
Vorteile gegeniiber den herkémmlichen geklebten Mehrschichtstrukturen.

2.5 Modellierung der Dehnungskurve von Mehrschichtsy-
stemen

2.5.1 Dehnung S; als Funktion der Polarisation

Die gleiche Methode wie fiir die Modellierung der Polarisationsneukurve wurde fiir die
Modellierung der Dehnungskurve von Mehrschichtsystemen verwendet. Zuerst wurden
die Neukurven der Dehnung von einzelnen Schichten bei Raumtemperatur mit 10 Hz
gemessen. Das Polungsfeld war gleich dem berechneten Feld aus Tabelle 2.3. Danach
wurden die Kurven, wie bei der Modellierung der ferroelektrischen Neukurve, durch
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Abbildung 2.14: Neukurven der Dehnung der einzelnen Schichten des Trimorphs
BTS(2.5-0-7.5) bei maximalem elektrischen Feld wie in der Modellie-
rung der ferroelektrischen Neukurven

Polynome als Funktion des elektrischen Feldes gefittet

Sgnstl = Ay + A Es + A2E§ + A3E§ + A4E§ + A5E§

Sézbneml = By + B1Es + B2E§ + BBE::;’ + B4E§L + B5E§ (29)
SémstQ =Cy+C1E5 + C2E32, + C3E:33 + C'4E§1 + C5E§
Sgbnem? = Do+ D1E5 + D2E§ + D3E§’ + D4E§L + D5E§, (210)

wo Sanstl Sgb”eml die ansteigenden und abnehmenden Aste der Dehnungskurve bei posi-
tivem Feld, S§"st2, Sé‘bnem? die ansteigenden und abnehmenden Teile der Dehnungskurve
bei negativem Feld sind.

2.5.2 Modellierung der Dehnungskurve

Die gemessenen Neukurven der Dehnung der einzelnen Schichten fiir den Trimorph
BTS(2.5-0-7.5) aus Gruppe I sind in Abb. 2.14 dargestellt. Die gréfite maximale Deh-
nung hat die Schicht BTS7.5 mit der kleinsten Séttigungspolarisation und demzufolge
auch der grofiten Feldstiarke in der Schicht. Die anderen Schichten, die nur teilweise
gepolt sind, haben niedrigere maximale Dehnungen. Da die Unterschiede zwischen den
Werten der maximalen Dehnung relativ grof} sind, sollten als Folge beim Polungsvorgang
hohere mechanische Spannungen auftreten.

Die Untersuchung der Dehnungskurven liefert auch Hinweise auf das zu erwartende
Biegeverhalten der Aktuatoren. Um die Schichten nicht zu depolarisieren, werden die
Aktuatoren bei relativ kleiner Anregungsspannung oder unipolar in Polungsrichtung
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Abbildung 2.15: Neukurven der Dehnung der einzelnen Schichten des Bimorphs
BTS(7.5-15) bei maximalem elektrischen Feld wie in der Modellierung
der ferroelektrischen Neukurven

angeregt. Aus der Abb. 2.14 ist zu erkennen, dass der Anstieg der Kurven in der Nihe
der remanenten Dehnung, d.h. die Kleinsignal-Piezokoeffizienten, bei allen Schichten
sehr #hnlich ist. Das bedeutet, dass die Verteilung der piezoelektrischen Koeffizienten
nicht grof} ist. Bei der Beschreibung des Biegeverhalten wird gezeigt, dass je kleiner
die Unterschiede der Piezokoeffizienten sind, desto kleiner wird die Auslenkung. Fiir
den Trimorph BTS(2.5-0-7.5) ist also nicht unbedingt eine grofie Biegeauslenkung zu
erwarten.

Der Unterschied zwischen den maximalen Dehnungen von BTS7.5 und BTS15 in
den gemessenen Kurven fiir das System BTS(7.5-15) (s. Abb. 2.15) ist klein, obwohl der
grofite Teil des elektrischen Feldes in der Schicht BTS15 konzentriert ist. Im Unterschied
zu BTS(2.5-0-7.5) sollte beim Polen eine niedrigere mechanische Spannung erzeugt wer-
den. Diese Vermutung ist in guter Ubereinstimmung mit dem, was bei der Modellierung
der Neukurven der Polarisation beobachtet wurde.

Da der Anstieg der Dehnungskurve von BTS7.5 ca. fiinf mal grofler als der von
BTS15 ist, wird im Unterschied zum BTS(2.5-0-7.5)-Aktuator eine héhere Biegeauslen-
kung zu erwarten sein. Die Richtigkeit dieser Vermutung wird die Untersuchung des
Biegeverhaltens zeigen.

Die gesamte Neukurve der Dehnung S§°° von Mehrschichtsystemen ergibt sich aus

der Summe der Dehnung der Einzelschichten Séi) mit Hilfe des Ausdrucks

N .
es h(z) )
S§ =3 s{(p). (2.11)

i=1
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Abbildung 2.16: Gemessene und modellierte Neukurven der Dehnung von
BTS(2.5-0-7.5)
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Abbildung 2.17: Gemessene und modellierte Neukurven der Dehnung von BT'S(7.5-15)

Da die elektrische Feldstirkeverteilung in den einzelnen Schichten mit Hilfe der Gl. (2.6)
in Abh#ngigkeit von der Polarisation berechnet wird, ergibt sich die Dehnung auch
als Funktion SC(,)Z)(P). Es ist also zu beachten, dass nicht die elektrische Feldstéarke,
sondern die Polarisation in allen Schichten gleich ist, deshalb ist es nicht moglich, aus den
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Abb. 2.14 und 2.15 die Verteilung des elektrischen Feldes zu bestimmen. Daraus folgt
auflerdem, dass vor der Modellierung der Dehnungskurven zuerst die ferroelektrische
Neukurve modelliert werden muss.

Die Abb. 2.16 und 2.17 zeigen die modellierte Neukurve der Dehnung im Vergleich zu
den gemessenen Kurven der entsprechenden monolithischen Systeme. Die Ubereinstim-
mung zwischen Modellierung und Experiment zeigt, dass die mechanische Spannung, die
auf Grund der unterschiedlichen Dehnung der Schichten entsteht und in diesem einfachen
Modell vernachlissigt wurde, keinen spiirbaren Einfluss auf Neukurven hat. Insbesonde-
re die remanenten Dehnungen stimmen gut iiberein. Leichte Abweichungen sind nur bei
der maximalen Dehnung beim Bimorph BTS(7.5-15) zu beobachten. Hierzu muss gesagt
werden, dass der Hauptunterschied zwischen BTS(2.5-0-7.5) und BTS(7.5-15) der Anteil
der Dehnungen der einzelnen Schichten an der Gesamtdehnung S§“"ist. Da bei BTS(2.5-
0-7.5) der Hauptanteil der Dehnung von der vollsténdig gepolten BTS7.5 Schicht kommt,
haben Anderungen des elektrischen Feldes bzw. die daraus resultierende Anderung der
Dehnung S:gl) in den beiden anderen Schichten nicht so starke Auswirkungen auf S§°°.
Anders hingegen ist es bei BTS(7.5-15). Der Anteil der Dehnung beider Schichten ist
ca. gleich grof. Kleine Anderungen des elektrischen Feldes in der BTS7.5-Schicht fithren
auf Grund des steilen Anstieges der Kurve zu grofen Anderungen der Dehnung SfTS7'5
und damit zu einer wesentlichen Auswirkung auf die gesamte Dehnung S§°° im Bereich
der maximalen Feldstéirke. Fiir die remanente Dehnung spielt das keine Rolle. Die Ande-
rungen des elektrischen Feldes in der BTS7.5-Schicht kénnten z.B. durch Schwankungen
der Dicke der Schichten oder den Einfluss der Zwischenschichten verursacht werden.
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2.6 Bestimmung des Polungsgrades mit Hilfe der Model-
lierung des Polungsverhaltens

Die dielektrischen und piezoelektrischen Eigenschaften der untersuchten Ba(T', Sn)Os-
Keramiken hingen nicht nur vom Zinngehalt, sondern auch vom Polungsfeld und dem
daraus resultierenden Polungsgrad ab. Eines der wichtigsten Ziele der Modellierung des
Polungsverhaltens von Gradientenmaterialien ist es, Aussagen iiber die Gréfle der dielek-
trischen und piezoelektrischen Eigenschaften der Schichten nach dem Polungsprozess zu
treffen.
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Abbildung 2.18: Abhéngigkeit der Dielektrizitdtskonstante von der Polungsfeldstérke fiir
BaTi(_y)SnxO3-Keramik mit verschiedenem Zinngehalt

Um die Verteilung der piezoelektrischen und dielektrischen Eigenschaften der Schich-
ten nach der Polung abzuschitzen, wurde zuerst die Abhingigkeit der Eigenschaften
vom Polungsfeld untersucht. Fiir diese Untersuchungen wurden Proben mit homogenem
Zinngehalt verwendet. Zuerst wurden die Dielektrizitdtskonstante €33 und die piezoelek-
trischen Koeffizienten ds3 und dg; der Probe im ungepolten Zustand gemessen. Dann
wurde die Probe mit einem elektrischen Feld von 0.1 kV/mm teilweise gepolt und unmit-
telbar anschliefend die Koeflizienten wieder gemessen. Dieser Vorgang wurde wiederholt,
wobei die Polungsfeldstirke in Schritten von 0.1 kV/mm bis auf 2 kV/mm wurde. In
Abb. 2.18 ist der Einfluss der Polungsfeldstirke auf die Dielektrizitdtskonstante von
BTS7.5, BTS10, BTS12.5, BTS15 dargestellt. Wie man sieht, ist der Unterschied zwi-
schen der Dielektrizitatskonstante im ungepolten und gepolten Zustand der Keramik re-
lativ klein. Im Vergleich dazu ist der Einfluss des Zinngehaltes um ein Vielfaches grofer.
Die Abhingigkeit des piezoelektrischen Koeffizienten ds; ist in Abb. 2.19 dargestellt. Der
Koeffizient steigt bei allen vier Zinngehalten mit der Erhéhung der Polungsfeldstérke an.
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Fiir BTS7.5, BTS10, BTS12.5 ist dies bis zu einer Polungsfeldstirke von 1.5 kV/mm
zu beobachten. Danach sind die Proben fast vollstéindig gepolt. Die Keramik mit 15
mol% Sn (BTS15) befindet sich bei Raumtemperatur in der paraelektrischen Phase und
besitzt keine piezoelektrischen, sondern nur elektrostriktive Eigenschaften.
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Abbildung 2.19: Abhéngigkeit des piezoelektrischen Koeffizienten d3; von der Polungs-
feldstérke fiir BaTi(;_y)SnxOg-Keramik mit verschiedenem Zinngehalt

Parallel zu dieser Untersuchung wurden die dielektrischen und piezoelektrischen Ei-
genschaften von elektrisch verbundenen Strukturen mit 2, 3 und 4 Schichten gemessen.
Die Strukturen wurden zunichst mit dem berechneten Feld Epe,. (s. Gl (2.3)) 5 Se-
kunden gepolt. Nach 24 Stunden wurden dann die dielektrischen und piezoelektrischen
Koeffizienten der einzelnen Schichten gemessen. In Abb. 2.19 sind die Ergebnisse mit
einem Kreuz dargestellt. In diesem Diagramm sind auch die Daten der elektrischen
Feldstérke aus Tabelle 2.2 eingetragen (Punktlinie). In erster Néherung stimmen die
ds1-Koeffizienten der Schichten der elektrisch verbundenen Mehrschichtstrukturen gut
mit den Werten der homogenen Materialien iiberein. Das bestétigt die Annahme, dass
bei kurzen Polungszeiten die Polarisation des Schichtsystems durch die Schicht mit der
kleinsten maximalen Polarisation - in diesem Fall BTS15 - begrenzt wird. Dabei ist die
die Anzahl und Zusammensetzung der anderen Schichten nicht von Bedeutung.

Die grofite Abweichung tritt bei der empfindlichsten Neukurve, d.h. BTS7.5, auf.
Wiederholte Messungen haben gezeigt, dass die Ursachen der Abweichungen statisti-
sche Schwankungen und Messfehler sind, die ungefihr 8% betragen. Trotz dieser Abwei-
chungen ist es immer noch moglich, die Modellierung des Polungsverhaltens der Mehr-
schichtsysteme zu verwenden, um die Verteilung der piezoelektrischen Eigenschaften in
der inhomogen Keramik nach der Polung abzuschétzen.
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2.7 Einfluss der Polungsrichtung auf das Polungsverhalten
von BaTi;_,)Sn,O3 basierten Mehrschichtsysteme

Im Unterschied zu homogenen Proben spielt bei der Polung des hier untersuchten Mehr-
schichtsystems eine grofie Rolle, an welcher Elektrode die Spannung und an welcher die
Masse angeschlossen wurde. Zum Beispiel kann der Bimorph BTS(7.5-15) durch Anlegen
des Polungsfeldes in der Richtung des chemischen Gradienten, d.h. BTS7.5 — BTS15
oder in der Richtung antiparallel zum Gradient, d.h. BTS15 — BTS7.5 gepolt werden.
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Abbildung 2.20: Kennzeichnung der positiven (a) und negativen (b) Polungsrichtungen

Um die Polungsrichtungen zu unterscheiden wurde die Richtung parallel zum chemi-
schen Gradient als positive Polungsrichtung und die antiparallel zum chemischen
Gradient als negative Polungsrichtung bezeichnet (s. Abb. 2.20).

In Abb. 2.21 ist die ferroelektrische Neukurve von zwei verschieden gepolten mo-
nolithischen Bimorphen BTS(7.5-15) dargestellt. Ein Bimorph wurde dabei in positiver
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Abbildung 2.21: Neukurven der Polarisation von zwei monolithischen Bimorphen
BTS(7.5-15), gepolt in positiver bzw. negativer Polungsrichtung

Richtung gepolt und der andere in negativer Richtung. Die Kurven wurden bei Raum-
temperatur und 10 Hz gemessen. Die Neukurven beider Bimorph sind fast gleich und
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dieser Fakt ist in guter Ubereinstimmung mit der Elektrizitétstheorie, die besagt, dass
in jedem Moment die elektrische Verschiebung und damit in erster Ndherung auch die
Polarisation iiberall gleich sind (Gl. 3.2) und das unabhéngig von der Richtung des elek-
trischen Feldes. Ein Unterschied ist bereits in der Neukurve der Dehnung S5 zu erkennen.
Hier zeigt der in positiver Richtung gepolte Bimorph eine etwas hohere maximale Deh-
nung in Feldrichtung (Abb. 2.22).
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Abbildung 2.22: Neukurven der Dehnung von zwei monolithischen Bimorphen BTS(7.5-
15), gepolt in positiver und negativer Polungsrichtung

Die gemessene maximale Polarisation und die maximale Dehnung von monolithi-
schen Bimorph, Trimorph und 4-morph aus der Gruppe II sind in der Abb. 2.23 darge-
stellt. Bei der Polarisation ist dabei kein Einfluss der Schichtanzahl zu erkennen. Wie
beim Bimorph unterscheidet sich beim Trimorph und 4-morph die maximale Polarisati-
on in positiver und negativer Richtung kaum voneinander. Bei der maximalen Dehnung
verschwindet der Unterschied zwischen positiv und negativ gepolten Proben mit der Zu-
nahme der Schichtanzahl. Beim 4-morph sind beide Richtungen fast gleichberechtigt. Es
ist dabei anzumerken, dass dabei die maximale Dehnung bei positiver Polungsrichtung
leicht ab- und bei negativer Polungsrichtung leicht zunimmt. Hier kann man vermuten,
dass es fiir ein ideales Gradientenmaterial keine grofle Rolle spielen wird, in welcher
Richtung es gepolt wurde. Bisher konnte die Ursache dieses Effektes noch nicht geklért
werden. Es ist durchaus moglich, dass die Leitfdhigkeit der Schichten oder die Her-
stellungsbedingungen eine Rolle spielen. Die Untersuchungen miissen weiter fortgesetzt
werden. Welche Auswirkungen dieser Effekt auf das Biegeverhalten der Aktuatoren hat,
wird in einem spéteren Abschnitt diskutiert.
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Abbildung 2.23: Maximale Polarisation und maximale Dehnung von in positive oder
negative Polungsrichtungen gepolten monolithische Bimorph, Trimorph
und 4-morph aus Gruppe 11

2.8 Feldabhingigkeit des Polungsverhaltens des auf
BaTi(_y)Sn,O3 basierten Mehrschichtsystems

Eine Erhohung der Polungsfeldstéirke in Mehrschichtsystemen fiihrt zur Erhohung der
lokalen Feldstérke in alle Schichten. Betrachten wir das Zweischichtsystem BTS(7.5-15),
um eine Vorstellung iiber den realen Einfluss einer Zunahme der Polungsfeldstirke zu
bekommen. Bei einem Anstieg des Polungsfeldes vom urspriinglich berechneten Wert von
1.15 kV/mm auf 2 kV/mm nimmt der Wert der maximalen Polarisation des Bimorphs
von 8.6 C/cm? auf 10.6 uC/cm? zu (s. Abb. 2.24). Entsprechend den bisher diskutierten
Annahmen ist dieser Wert gleich fiir die Polarisation in den einzelnen Schichten. Das
Feld in BTS15 steigt dementsprechend von 2 kV/mm auf 3.6 kV/mm an, wéhrend
es in der BTS7.5-Schicht nur von 0.28 kV/mm auf 0.4 kV/mm zunimmt. Allerdings
fiihrt diese Zunahme der Feldstédrke in der nur teilweise gepolten Schicht BTS7.5 zu
einer Verbesserung der Polung, was sich z.B. in einer Zunahme des piezoelektrischen
Koeffizienten ds; von 100 pm/V auf 120 pm/V erkennen lésst.

Bei einer maximalen Polungsfeldstirke von 2 kV/mm sollte sich die maximale Po-
larisation fiir Bimorph, Trimorph und 4-morph unterscheiden, da es auf Grund der ver-
schiedenen Schichtzahlen zu einer jeweils anderen Feldverteilung kommt. In Abb. 2.25
sind die Neukurven der monolithischen Systeme aus der Gruppe II dargestellt. Wie man
sieht, ist die maximale Polarisation aller drei Systeme fast gleich. Das kann dadurch
erklart werden, dass bei sehr hohen Feldstédrken (mehr als 2 kV/mm) die Polarisation in
der BTS15-Schicht kaum noch ansteigt. Daraus folgt, dass bei einer weiteren Erhohung
der elektrischen Spannung das Feld fast nur in der BTS15 Schicht ansteigen wird. Die-
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Abbildung 2.24: Neukurven von einzelnen BTS7.5 und BTS15 Keramiken und monoli-
thischem BTS(7.5-15) Bimorph, gemessen bei Ep, und 2 kV/mm

ser Effekt ist dabei umso grofler, je grofler die Anzahl der Schichten ist. Die Feldstérke
und damit der Polungsgrad der anderen Schichten wird sich nur sehr wenig &ndern und
damit von der Anzahl der Schichten kaum beeinflusst. In Tabelle 2.4 sind der Anstieg
des elektrischen Feldes und die piezoelektrische Koeffizienten ds; fiir alle Zinngehalt aus
Gruppe II dargestellt. Hier sind die Mittelwerte der piezoelektrischen Koeffizienten dar-
gestellt, auf Grund von Schwankungen der maximalen Polarisation kénnen die Werte
sich bis zu 10% unterscheiden.

Zinngehalt Eéi), kV/mm dsy, pm/V

bei Epe,r | bei 2 kV/mm | bei Ep,. | bei 2 kV/mm
BTS7.5 0.28 0.4 100 120
BTS10 0.255 0.5 60 80
BTS12.5 1.0 1.6 50 80
BTS15 2 3.6-5.5 2 4

Tabelle 2.4: Verteilung des elektrischen Feldes und der piezoelektrischen Koeffizienten
fiir die Polungsfeldstérken Ep, und 2 kV/mm

Neben den piezoelektrischen Kleinsignaleigenschaften ds; ist insbesondere auch die
maximale Dehnung des Gesamtsystems von der maximalen Feldstdrke abhingig. In
Abb. 2.26 ist die Dehnung Sj3 fiir monolithische und geklebte Bimorph in Abh#ngigkeit
von der Feldstéirke dargestellt. Im Vergleich zur Polarisation, bei der eine Zunahme der
Gesamtpolarisation von 25% zu beobachten war, nimmt die Dehnung bei einer Erhghung
der Polungsfeldstirke von Epe, auf 2 kV/mm um ca. 50 % zu. Andererseits bleibt die
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Abbildung 2.25: Neukurven von monolithischen Systemen aus Gruppe II bei 2 kV/mm
und 10 Hz

remanente Dehnung auch bei einer Polungsfeldstirke von 2 kV/mm nahezu konstant.

bei E bei 2 kV/imm

ber

0,0006 T

monolithisch - - - monolithisch T
geklebt - - - geklebt

0,0005 |-

0,0004

0,0003

0,0002 |-

0,0001

0,0000

E in kV/imm

Abbildung 2.26: Die Dehnungskurve von monolithischen und geklebten Bimorph
BTS(7.5-15) beim Polungsfeld Ep.,=1.15 kV/mm und 2 kV/mm
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2.9 Polungsverhalten der Mehrschichtsysteme unter Beriick-
sichtigung der elektrischen Leitfihigkeit

2.9.1 Modellierung des Polungsverhaltens von Mehrschichtsystemen
unter Beriicksichtigung der elektrischen Leitfiahigkeit

Die Polungszeiten, d.h. die Zeit wahrend der das Polungsfeld angelegt ist, waren bei
den bisher beschriebenen Untersuchungen nicht ldanger als 15 Sekunden und kénnen als
kurz bezeichnet werden. Diese kurzen Polungszeiten wurden gewéahlt, um zum einen die
folgenden Ergebnisse der Biegeuntersuchungen mit den Messungen der Polarisations-
neukurven vergleichen zu koénnen, die auf Grund des Messprinzip der Sawyer-Tower-
Schaltung bei Frequenzen von 0.1 Hz und hoher gemessen wurden. Zum anderen konnte
dadurch bei der Modellierung der Neukurven zunéchst die Leitfahigkeit der Keramiken
vernachlissigt werden. Andererseits erscheint es notwendig, bei einem lingeren Polungs-
vorgang mit einem Gleichfeld die Leitfihigkeit der Keramik zu beriicksichtigen.

Einen ersten Hinweis, dass der Polungsgrad von kurzgepolten Mehrschichtsysteme
nicht nur von der Polungsfeldstérke abhéngt, sondern auch ein zeitabhéngiges Verhalten
aufweist, erhielten wir durch die Untersuchung des Biegeverhaltens bei zyklischer Be-
lastung mit relativ hohen Anregungsspannungen. In Abb. 2.27 sind die Auslenkungen
eines monolithischen BT'S(7.5-15)-Biegeelements dargestellt. Der Bieger wurde zunéchst
kurzzeitig (5 Sekunden) bei 1.15 kV/mm gepolt. Dann wurde die Auslenkung des freien
Endes des einseitig fixierten Biegers gemessen. Eine genaue Beschreibung dieser Mes-
sung findet sich im néchsten Kapitel. Der Biegeaktuator wurde dann mit einer unipolaren
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Abbildung 2.27: Abhéngigkeit der Auslenkung eines kurzgepolten monolithischen
BTS(7.5-15) Aktuators von der Anzahl der Zyklenzahl bei 500 V
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elektrischen Spannung von 500 V (0.44 kV/mm) und 137 Hz zyklisch belastet. Nach ei-
nem Zyklusintervall von ~ 12000 wurde die Auslenkung erneut gemessen. Dabei wurde
festgestellt, dass die maximale Auslenkung mit der Anzahl der Zyklen wesentlich an-
steigt und nach 10% Zyklen mehr als dreimal hoher ist als bei der ersten Messung. Dieser
Effekt wurde bei zyklischen Belastungen beobachtet, bei der die Anregungsfeldstirke in
der Nihe oder iiber der Koerzitivfeldstirke der Keramik lag. Eine solche Zunahme der
Auslenkung kann nur mit einer zeitabhéngigen Verdnderung der elektrischen Feldvertei-
lung im Mehrschichtsystem und der damit verbundenen besseren Polung der bisher nur
teilweise gepolten piezoelektrisch aktiven Schicht erkléirt werden.

Wurde hingegen nur die Polungsfeldstirke geéndert, die Polungszeit jedoch mit 5
Sekunden konstant gehalten, konnte zwar eine leichte Zunahme der Auslenkung beob-
achtet werden, jedoch nicht in dem Mafle, wie es durch die Zyklierung erreicht wurde.
Im Folgenden soll deshalb kurz am Beispiel eines Zweischichtsystems diskutiert werden,
wie sich die Feldstérkeverteilung auf Grund der Leitfdhigkeit des Material mit der Zeit
dndert. Die Grundidee dieser Modellierung basiert auf der Arbeit von Or et al [100].

Die dielektrische Verschiebung in der i-ten Schicht ergibt sich nach Gl. (2.1) aus
Dy ==k + PY(E), (2.12)

wobei das elektrische Feld F3 und damit auch Polarisation und Verschiebung zeitabhéngi-
ge Grofen sein konnen. Bisher wurden Raumladungen im System vernachléssigt. Diese
konnen an den Grenzschichten z.B. durch den Leitfdhigkeitsstrom und Polarisations-
unterschiede zwischen benachbarten Schichten entstehen [100]. Der gesamte elektrische
Strom im System setzt sich zusammen aus dem Verschiebungsstrom und dem Strom,
hervorgerufen durch die Leitfdhigkeit o des Materials

Jges = DY) + e ES) (2.13)

und ist in allen Schichten konstant. Setzt man Gl. (2.12) in Gl. (2.13) ein und ersetzt
die zeitliche Ableitung der Polarisation durch

dP(E(t)) dPdE .
— =\ _ - _PE 2.14
dt dE dt ’ (2.14)

dann erhilt man fiir ein Zweischichtsystem die Differentialgleichung
cVEYN +eoBY + PEY = 6@ EP 4+ 0B + PLEP. (2.15)

Aus Gl (2.7) erhélt man
Byerh = EVRO 4 BN R®), (2.16)

Bei vorgegebenem Verlauf der angelegten Spannung Uges kann man aus den Gl. (2.15),
(2.16) den zeitlichen Verlauf der elektrischen Feldstérke in den beiden Schichten be-
rechnen. Voraussetzung dafiir ist wiederum die Kenntnis der Abhéngigkeit P;(FEs3) der
Keramik, d.h. fiir die Berechnung des Polungsprozesses von ungepolten Keramiken sind
dies die Neukurven der Materialien.
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Die Auswirkungen der Beriicksichtigung der Leitfihigkeit soll nun am Beispiel des
BTS(7.5-15) Systems diskutiert werden. In erster Ndherung wird angenommen, dass
die Leitfihigkeit o(BT515)  (BTST5) heider Schichten gleich sind. Wie bereits im Ab-
schnitt 2.4.2 beschrieben, fillt der grofite Teil der angelegten Spannung {iber der BTS15-
Schicht ab (ESPT91) > E(PTST9)) Auf Grund der hoheren Feldstarke ist der Leitfihig-
keitsstrom (Gl. (2.13)) in dieser Schicht grofler als in der BTS7.5-Schicht. Dadurch be-
ginnen sich gleich nach dem Anlegen der elektrischen Spannung an der Zwischenschicht
elektrische Ladungen anzusammeln. Diese ihrerseits beeinflussen die Gréfle des Feldes

in den Schichten. Im hier betrachteten Fall wird die Feldstirke E§3T515) mit der Zeit

kleiner und die Feldstérke E;BTS7'5) wird gréfer. Die Anderung der Feldstiirke fithrt wie-

derum zur Anderungen der Stréme in den Schichten: Der Strom in der BTS15-Schicht
wird kleiner und der in der BTS7.5-Schicht grofler. Dieser Prozess hilt so lange an, bis
die Gesamtstrome J(BT515) ynd JBTST5) in den Schichten gleich sind, d.h.

J(BTS15) _ 7(BTST.5) (2.17)

U(BT315)E§BT515) U(BTS7.5)E§BTS7.5)

BTS15) E§BTS7.5)

7! - ~1 (2.18)
o(BTS7.5) — E§3T515) - ’

In diesem Séttigungsfall, der nach endlicher Zeit eintritt, werden sich keine weite-
ren Ladungen an der Zwischenschicht ansammeln und das Verhéltnis der elektrischen
Feldstérken wird gleich dem reziproken Verhéltnis der Leitfihigkeiten sein. Im BTS(7.5-
15) System z.B. wird das Feld in den Schichten wegen gleicher Leitfihigkeit auch gleich
sein (s. Gl. (2.18)). Die Zeit bis zum Einstellen dieses Gleichgewichtszustandes ist von
den absoluten Werten der Leitfihigkeiten abhéngig. Je grofler diese sind, umso schneller
stellt sich das Gleichgewicht ein.

Die fiir die Modellierung notwendigen Leitfahigkeiten sind fiir grofle Feldstarken -
wie es bei der Polung der Fall ist - z.Z. noch wenig untersucht. Hier bietet die Mo-
dellierung die Moglichkeit, aus dem Fitten experimenteller Daten, Riickschliisse auf
die Leitfahigkeit der Keramik zu ziehen. Das Polungsverhalten von Mehrschichtsyste-
men unter Beriicksichtigung der Leitfihigkeiten wurde mit dem Computeralgebrasystem
Mathematica von C. Pientschke numerisch gelost [101]. Die experimentell bestimmten
Neukurven der BTS-Keramik wurden hier nicht mit einem Polynom sondern mit einer
tanh-Funktion angefittet. Die Ergebnisse der Modellierung werden im Folgenden mit
experimentellen Ergebnissen verglichen.

2.9.2 Messung der Feldstirkeverteilung beim Polen mit Gleichfeld

Die Untersuchung der Zeitabhéngigkeit des Feldstirkeverteilung in einem Mehrschicht-
system wurde mittels eines hochohmigen Elektrometers Keithley 6514 (200 72 Ein-
gangswiderstand) durchgefiihrt. Damit ist es moglich, die elektrischen Felder in den
Schichten wihrend des Polungsvorganges direkt zu messen. Dazu wurden zwei Schich-
ten BTS7.5 und BTS15 elektrisch miteinander verbunden. Will man die Feldstérke in
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Elektrometer

Elektrometer

BTS15 BTS15
a) b)

Abbildung 2.28: Schematische Darstellung der Verbindung der Proben mit dem Elek-
trometer mit a) positive und b) negative angelegter Spannung

beiden Schichten bei gleicher Feldrichtung messen, so muss man die Schichten vertau-
schen und gleichzeitig das Vorzeichen der angelegten Spannung dndern. So kann man,
wenn das Feld in positiver Richtung (Abb. 2.28 (a)) angelegt ist, die Spannung in der
BTS15-Schicht messen, und wenn das Feld in negativer Richtung (Abb. 2.28 (b)) ange-
legt ist, die Spannung in der BTS7.5-Schicht messen. Die experimentellen Ergebnisse
wurden mit der Modellierung verglichen und Abschétzungen zur Leitfihigkeit der Ke-
ramik durchgefiithrt. Die Abb. 2.29 zeigt den zeitlichen Verlauf der elektrischen Felder
in den beiden Schichten bei einer angelegten Gleichspannung von 1.4 kV. Dabei wurde

BTS15 gefittet

1200 == BTS15 gemessen
e BTS7.5 gefittet
1000 - == BTS7.5 gemessen

UinV

0 ! N L N L N . . N L . . N N L

0 50 100 150 200
tins

Abbildung 2.29: Gemessener und modellierter zeitlicher Verlauf der Feldstéirken im Bi-
morph BTS(7.5-15) wihrend der Polung mit Gleichspannung
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die Spannung in einer Schicht direkt gemessen, die Spannung in der anderen Schicht
wurde aus der Differenz zur angelegten Spannung bestimmt. Die Feldstédrken am Beginn
der Messung entsprechen den Feldern, die bei der Modellierung ohne Leitfahigkeit als
Maximalwerte berechnet wurden. Dies ist ein weiterer Beweis fiir die Zuléssigkeit dieser
Modellierung, da unmittelbar nach dem Einschalten des Polungsfelds die Leitfihigkeit
zunéchst keine Rolle spielt. Im weiteren Verlauf steigt die Feldstérke in der bis dahin un-
vollstandig gepolten Schicht BTS7.5 weiter an, bis es nach zirka einer Minute zu einem
Sattigungszustand kommt, die Feldstdrken in beiden Schichten sind anndhernd gleich
grofl. Der Anstieg der Feldstéirke in der BTS7.5 Schicht ist mit einer Zunahme der Pola-
risation verbunden. Durch Anfitten der experimentellen Daten, wurde eine Leitfahigkeit
der BTS-Keramiken von ca. 2 107?(Q2m)~! bestimmt.



Kapitel 3

Biegeverhalten von
Gradientenmaterialien

In diesem Kapitel wird die Modellstruktur eines Biegeelements aus der Gradientenmate-
rialien vorgestellt. Danach wird die Biegetheorie fiir diese Modellstruktur eingefiihrt und
das Biegeverhalten von Aktuatoren analysiert. Die Ergebnisse werden mit Resultaten
der Analyse mittels Finite-Elemente-Methode (FEM) und experimentellen Ergebnissen
von geklebten und monolithischen Aktuatoren aus Gruppe I und II verglichen.

3.1 Verteilung des elektrischen Feldes in seriell verbun-
denen Ferroelektrika bei niedrigen elektrischen Span-
nungen

Biegeelemente werden haufig bei kleinen elektrischen Spannung unterhalb der Koerzi-

tivfeldstérke betrieben. In diesem Abschnitt wird die Verteilung des elektrischen Feldes

in seriell verbundenen Ferroelektrika bei niedriger Anregungsspannung beschrieben.
Handelt es sich um homogene Ferroelektrika, hingt die elektrische Feldstéirke F nur

von der angelegten Spannung U zwischen den Elektroden und der Dicke h der Probe

ab.
F3 = —. 1
3= (3.1)

Wie bekannt, ist die Feldstérke in jedem Punkt des Ferroelektrikums zwischen den Elek-
troden homogen und héngt nicht von den dielektrischen Eigenschaften des Materials ab.
Das gilt nur fiir den Fall, dass die Dielektrizitdtskonstante des Materials ist iiberall kon-
stant und die Leitfihigkeit vernachléssigt werden kann (o = 0). Wenn zwei Ferroelektri-
ka mit unterschiedlichen Dielektrizitdtskonstanten elektrisch seriell verbunden werden,
dann wird sich die elektrische Feldstérke in beiden Ferroelektrika unterscheiden. Das
entsprechende Ersatzschaltbild besteht aus zwei in Serie geschalteten Kondensatoren.
Es leicht zu zeigen, dass die elektrische Feldsstérke in jedem Ferroelektrikum nur von
der Dielektrizitdtskonstante und der Dicke abhéngig ist. Das gilt allerdings nur fiir nied-
rige elektrische Spannungen, wo der Zusammenhang zwischen elektrischer Feldstéirke
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und Polarisation linear ist. In diesem Fall ist die elektrische Verschiebung im Innern des
Ferroelektrikums immer konstant und gleich der Ladungsdichte auf der Elektrode.

D3 = 505§3)E§1) = 505§3)E(2) (3.2)

1) (1 2) (2
ey B =) B (3.3)
Dabei ist €y die absolute Dielektrizitdtskonstante und 5&13) die Dielektrizitéitskonstante
des Materials. Bezeichnen wir die Dicke der ersten Schicht als A(Y), der zweiten als h(?
und die Spannungen in den Schichten als Uél) und UéQ), dann ergibt sich die Gesamt-
spannung Uges aus

Upes = USY) + U = hOED 4 n@EP. (3.4)
Aus GI. (3.3) und (3.4) ergibt sich die jeweilige Spannung in den beiden Schichten
) _ @ Uges
By =¢
S o
2 1 U es
EY) =) g (3.5)

% h(l)es:%) + h(2)6:(3§).

Wenn die Dicken der beiden Schichten gleich sind A = h(®) = h/2 (h ist die Gesamt-
dicke), lasst sich Gl. (3.5) umformen zu

(2)
(1) _ Uges  2e33 2
E3 = (2) o= = F3 0 . (3.6)
€33 t €33 633( D + (2))
1)
2 2
E§2) — Uges 633 (37)

2 DEERCIRE, :
h 5:(33)+5:(33) 5()( Eo + <2>)

Wie man sieht, ist die Feldstérke in jeder Schicht abhingig vom Verhéltnis zwischen den
Dielektrizitatskonstanten 5&13) und 5(33) In der Schicht mit héheren Dielektrizitdtskon-
stante wird die Feldstérke niedriger und umgekehrt, in der Schicht mit kleiner Dielek-
trizitdtskonstante wird die Feldstérke grofer. Fiir einen Kondensator aus N Schichten,
wird das Feld in jeder Schicht durch folgende Gleichung beschrieben

(0 = Yses E3 . (3.8)

(i) <N 1 (@) 1
hess D2it1 633 i= 1 0]
€33 €33
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3.2 Biegeaktuatoren mit Mehrschichtstruktur

3.2.1 Beschreibung der Modellstruktur

Klassische piezoelektrische Biegeelemente bestehen aus zwei oder mehr zusammen ge-
klebten Schichten mit verschiedener dielektrischen, piezoelektrischen und elastischen Ei-
genschaften. Wird ein elektrisches Feld an einen solchen Aktuator angelegt, dann werden
sich die oberen(unteren) Schichten verkiirzen und die unteren(oberen) sich verldngern
und der Aktuator wird sich biegen. Der Unterschied zwischen der Position des freie En-
des eines einseitig fixierten Aktuators vor und beim Anlegen des Feldes wird durch die
Auslenkung § beschrieben.

Wihrend der Biegung wird die mechanische Spannung T im Aktuator stark anstei-
gen, weil sich eine Seite jeder Schicht verldngert und sich die andere Seite gleichzeitig
verkiirzt. In jedem Biegeaktuator existiert eine Ebene, die sich nicht verldngert oder
verkiirzt, wenn der Aktuator gekriimmt ist. Das Flichentrigheitsmoment dieser Ebene
ist bei der Biegung gleich null und die Ebene selbst wird als neutrale Achse bezeichnet.

Im Unterschied zu konventionellen Biegeelementen sind die in dieser Arbeit unter-
suchten keramischen Aktuatoren mit einem Funktionsgradienten monolithisch und die
Bereiche mit konstanten Eigenschaften kénnen nicht deutlich voneinander unterschie-
den werden. Um das Biegeverhalten von monolithische Aktuatoren zu modellieren, wird
das Biegeelement in erster Naherung als Mehrschichtstruktur mit N Schichten ange-
nommen, wobei die Materialeigenschaften in jeder dieser Schichten konstant sind. Die

)\d31 Anzahl der
max
+d3i - — Schichten

—_— 2/
. — S
— o
max |

=031 — N Z
-7

-h h
2

—

2

Abbildung 3.1: Verteilung des piezoelektrischen Koeffizienten ds3; fiir Aktuatoren aus 2
bzw. 5 Schichten und aus Gradientenmaterialien.

Schichten werden von unten nach oben gezéhlt, die unterste Schicht hat die Nummer
1, die oberste Schicht die Nummer N. Das Koordinatensystem sind so gewéhlt, dass
die x-Achse in Lingsrichtung und die z-Achse in Dickenrichtung der Probe zeigt. Die
Abmessungen jeder Schicht sind konstant. Die Gesamtdicke ist h, die Dicke der i-ten
Schicht ist h() = h/N, Lange und Breite sind mit L bzw. w bezeichnet. Die Randbedin-
gung fiir das Modell der Biegung einer solchen Struktur ist, dass die Léange viel grofer
als die Breite und die Breite viel grofler als die Gesamtdicke ist, d. h. L>> w > h (s.
Abb. 3.2). Die Bedingung L > w erlaubt es auflerdem, den Einfluss der Querbiegung
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0y aud die Auslenkung 0 zu vernachldssigen. Es wird angenommen, dass die obere und

Schichten _.--Elektrode Neutrale Achse
Z(3) N L v
N-1 4 ,”
e D
3 —
Y(2) Am <
X L1 L

Abbildung 3.2: Modellstruktur eines piezoelektrischen Biegeaktuators

untere Schicht komplett und in einander entgegengesetzter Richtung gepolt sind. Die
Polungsrichtung wird dabei durch ein unterschiedliches Vorzeichen gekennzeichnet. Die-
ses ist im Verhéltnis zum angelegten elektrischen Feld zu sehen. Ist der piezoelektrische
Koeffizient ds; negativ, so ist die Schicht in Richtung des angelegten Feldes gepolt. Ist
das Vorzeichen positiv, so ist das angelegte Feld entgegengesetzt zur Polungsrichtung.
Die inneren Schichten sind nur teilweise gepolt. Der Unterschied der piezoelektrischen
Koeflizienten d3; zwischen benachbarten Schichten ist konstant. Der piezoelektrische
Koeffizient der i-ten Schicht ist demzufolge

2(i — 1)

—1). (3.9)

3.2.2 Grundlagen der Biegetheorie

Die in diesem Abschnitt vorgestellte Biegetheorie beruht auf der Theorie fiir piezoelek-
trische Biegeelemente von Michael A. Marcus [25]. Wird an einen Aktuator, wie er im
vorherigen beschrieben wurde, ein elektrisches Feld in Richtung der Dicke (z-Achse)
angelegt, so wird auf Grund der inhomogenen Verteilung des piezoelektrischen Koeffizi-
enten d3; eine Biegung des Aktuators erzeugt. Diese Biegung erfolgt relativ zur neutralen
Achse (s. Abb. 3.3). Dabei ist n eine Zahl zwischen 0 und 1 und bezeichnet den Anteil (in
Prozent) des Aktuators iiber der neutralen Achse. Die Position der neutralen Achse kann
aus der Gleichgewichtsbedingung fiir die mechanischen Tréagheitsmomente oberhalb und
unterhalb der Achse bestimmt werden. Fiir Balken mit einem groflen Verhéltnis von
Lange und Dicke wird der Biegeradius konstant und die neutrale Achse kann durch die
folgende Gleichung gefunden werden

1 [+5
” /_ Y,(2)zdz = 0. (3.10)

h
2

wo R der Biegeradius und Y),(z) der Elastizitétsmodul oder Youngsche Modul sind.
Letzterer charakterisiert das Verhéltnis zwischen mechanischer Spannung und Dehnung.
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Betrachten wir zwei Querschnitte AB und A’B’ des Aktuators, die im ungebogenen
Zustand den Abstand dx voneinander haben (s. Abb. 3.3). Bei einer Biegung &ndert sich
der Abstand auf der neutralen Achse nicht, der Winkel zwischen beiden Querschnitten
ergibt sich aus d¢ = %”, wobei R der Biegeradius der neutralen Achse ist. Die relative

z
nh
Neutrale Achse
Ot
(n-1)h

\:‘\/_ do
Abbildung 3.3: Verteilung der Deformation bei der Biegung

Dehnung S einer im Abstand z von der neutralen Achse befindlichen Schicht ist

_de’ (R+2z2)dp—Rdp ¢ =z

Weiterhin muss ein von auflen erzeugtes Biegemoment gleich dem inneren Biegemoment
sein. Fiir eine freie Biegung mit einem dufleren Biegemoment gleich Null gilt

/+
wo T1(z) die mechanische Spannung und dA = wdz die Elementarfliche mit der Breite
w ist. Wird ein zweidimensionaler Spannungszustand angenommen (13 = Ty = T =

Ts = 0, Ty # 0,7 # 0), ergibt sich die Dehnung eines piezoelektrische Material aus
einem mechanischen und piezoelektrischen Anteil

h

: 2T1(2)dA =0, (3.12)

vl

Sl = SllTl(Z) + 812T2(Z) + dgl(Z)Eg(Z) (313)

mit den elastischen Nachgiebigkeiten des Materials s;; und s12 sowie dem piezoelektri-
schen Koeffizient ds;(z) und der elektrischen Feldstérke Fs5 als Funktion der Dicke.
Unter der Wirkung eines elektrischen Feldes wird sich der Aktuator nicht nur in
der z-Richtung (3) und x-Richtung (1), sondern auch in y-Richtung (2) dehnen und
sich demzufolge nicht nur in der Ebene xz, sondern auch in der Ebene yz biegen (s.
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Abb. 3.4). Die Biegung in der Ebene yz ist sehr klein wegen der im Vergleich zur
Lange L kleinen Breite w. Sie hat fast keine Einfluss auf die gesamte Auslenkung in
der Richtung (3). Andererseits entsteht durch diese Biegung eine Spannungskomponen-
te 15, die genauso grof} ist wie die Komponente 77 und deshalb nicht vernachléssigt
werden kann. Dies unterscheidet diesen Ansatz von der Theorie von Marcus [25], die auf
einem 1-dimensionalen Spannungszustand beruht. In piezoelektrischen Keramiken sind

Neutrale Achse (z=0)

Abbildung 3.4: Zweidimensionale Biegung des Aktuators beim Anlegen eines elektri-
schen Feldes Fj

die piezoelektrischen Koeflizienten rotationssymmetrisch zur Polungsachse, demzufolge
ist dg; = dgo. Wenn L < h und w < h erfiillt sind, sind beide Biegeradien R; = Ry
gleich und als Konsequenz 17 = T5. Da die mechanische Spannung 75 nicht gleich null
ist, wird die Dehnung S; hoher.

Der in Gl. (3.10) verwendete Youngsche Modul ergibt sich bei Vernachlissigung der
Scherspannungen und der Spannung 73 aus

1
Vy(z) = ———. 3.14
(2= (3.14)

¢ i G ‘ (E' )7 ( . )7 (3- 14) i 1 GI (3.12) f()lg I aCh eini l fo mun
gen gel 1Y T

R f(n 1)h P( )Z dz

Die Auslenkung am freien Ende eines piezoelektrischen Aktuators mit der Lénge L ergibt
sich aus

(3.15)

d=R(1—cosL/R). (3.16)
Da der Biegeradius viel grofler als die Linge des Aktuators ist und deshalb der Winkel
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L/R sehr klein ist, vereinfacht sich mit der Ndherung

cosz =1—22%/2 (3.17)
die GL. (3.16) z
L2
== 1
R (3.18)

Setzt man in diese Gleichung die Gl. (3.15) ein, so erhélt man fiir die Auslenkung eines
piezoelektrischen Aktuators mit inhomogen verteilten Eigenschaften

% Lfn1h Y, (2)ds1(2) E3(2)zdz
"=3R " 2 [T Vol2)22d : (3.19)

3.2.3 Biegeradius und Auslenkung

Berechnen wir den Biegeradius und die Auslenkung von oben beschriebenem Aktuator
mit Mehrschichtstruktur aus der Abb. 3.2. Zunéchst wird der Einfachheit halber ange-
nommen, dass der Youngsche Modul Y}, in jeder Schicht gleich ist, d.h. der Aktuator eine
symmetrische Struktur hat. Dann folgt aus Gl. (3.10), dass zyin = —% und 2Zmee = % ist.
Nehmen wir weiterhin an, dass die Dielektrizitdtskonstante konstant ist. Daraus folgt,
dass das elektrische Feld Fj3 in jeder Schicht gleich ist. Der piezoelektrische Koeffizient
dgzl) der i-ten Schicht wird nach Gl. (3.9) berechnet. Wird dies in die Gleichung fiir den
Biegeradius (3.15) eingesetzt, erhilt man

h_ h h:h .
BsY, [ 20 N dizdz+ ..+ BaY, 20N dadz 4+
2 2

1 (-1)%
- b
i Y, [17 2z
2
+E3Y), th d(l)zdz mar N
Li(N-1)& 6 £3d5]
= INT(N Zl (20 — N —1)? (3.20)
beziehungsweise

1 _ 2Eydy max<N+1)
R h N )

Durch Einsetzen der Gl. (3.21) in Gl. (3.19) bekommt man die Auslenkung als Funktion
von der Anzahl der Schichten

(3.21)

2 ymax

- ~ (3.22)

Die Auslenkung nimmt also monoton mit der Anzahl der Schichten ab, strebt fiir grofle
N jedoch einen Grenzwert an. Die grofite Auslenkung wird mit einem Bieger mit N=2
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Schichten (Bimorph) erzielt

S(N =2)

E L2dmaw 3
= B2 < > . (3.23)

h 2
Ein Aktuator mit einem idealen Gradienten der piezoelektrischen Eigenschaften kann
als Schichtstruktur mit einer unendlichen Anzahl der Schichten angenommen werden.

Seine Auslenkung betriagt somit

B3l

(N = o0) -

(3.24)

und betréigt somit 2/3 der Auslenkung eines Bimorphs.

3.2.4 Die mechanische Spannung im Aktuator wihrend der Biegung

Die Komponente 77 der mechanischen Spannung ist wie bereits erldutert ortsabhéngig
und kann durch Umformen der Gl. (3.13) berechnet werden

Ti(2) = Yp(2)S1(2) — Yp(2)doa (2) Es (=), (3.25)

Der piezoelektrische Koeffizient ds; #ndert sich nur beim Ubergang von einer Schicht
zur anderen und bleibt innerhalb einer Schicht konstant. Ein solches Verhalten ist leicht
als Abhéngigkeit von der Nummer der Schicht i zu beschreiben (s. Gl. 3.9). Aber fiir
die Untersuchung der Verteilung der mechanischen Spannung wahrend der Biegung ist
es notwendig, den Koeffizienten ds; als Funktion von der Koordinate z € [z - - Zmaz)
darzustellen. Eine Moglichkeit ist die Anwendung der Funktion INT(z), die den ganz-
zahligen Anteil der Zahl liefert.

In Gl (3.9) wurde der piezoelektrische Koeffizient d3; der i-ten Schicht als Funktion
von i dargestellt. Eine Abhéngigkeit von der z-Koordinate (z € [zpmin - - Zmaz)) kann
durch Verwendung der Funktion INT(z) dargestellt werden, die den ganzzahligen Anteil

der Zahl x liefert
ds1 (2) = (ﬁINT {N <% + %)D . (3.26)

Das Einsetzen der Gl (3.9), (3.11) und (3.26) in Gl. (3.25) folgt

Ti(N, 2) = Esd*Y, (22(]}2{; b _ (NQ_ CINT {N (% + %)] - 1)) . (3.27)

Es kann gezeigt werden, dass die mechanische Spannung ihr Maximum beim Ubergang
zwischen der ersten und letzten Schicht bzw. der vorletzten und letzten Schicht hat.
Die detaillierten Ergebnisse dieser Untersuchung sind im néchsten Abschnitt grafisch
dargestellt. Betrachtet man das Maximum der Spannung 77 an der Grenzfliche zwischen
erster und zweiter Schicht z=..., dann kann es in Abh#ngigkeit von der Anzahl der
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Schichten mit folgender Gleichung berechnet werden

N2 ) . (3.28)

T (V) = Eavydie (S5

Genau wie die Auslenkung nimmt auch die maximale mechanische Spannung mit wach-
sender Anzahl der Schichten monoton ab. Der Grenzwert fiir N = oo ist hier jedoch 0.
Ein Biegeaktuator mit einem idealen Gradienten der piezoelektrischen Eigenschaften hat
zwar eine um 1/3 geringere Biegung als ein herkdmmlicher Bimorph, ist jedoch nahezu
spannungsfrei. Dies kénnte zu einer Verlingerung der Lebenszeit und Verbesserung der
Zuverlissigkeit des Aktuators fiithren.

3.3 Analytische und numerische Untersuchung des Biege-
verhaltens von Aktuatoren

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der analytischen Untersuchung mit Hilfe der
Gl. (3.11-3.28) dargestellt. Ein Teil davon werden mit Ergebnissen der Modellierung mit
der Finite-Elemente-Methode (FEM) verglichen.

Der Hauptunterschied zwischen analytischer und numerischer Untersuchung ist, dass
die analytische N&herung 1-dimensional ist, lediglich die Spannungskomponente 75 wird
bei der Berechnung der Dehnung S; beriicksichtigt. Bei der Finiten-Elemente-Methode
FEM wird das Problem hingegen vollstdndig 3-dimensional gelost, d.h. auch Scherkom-
ponenten und die Biegung in y-Richtung (Breite) werden beriicksichtigt. Das untersuch-
te Biegeelement hat in entgegengesetzten Richtungen gepolte Schichten. Es wurden bei
beiden Modellierungsmethoden die gleichen Abmessungen (freie Linge, Dicke), sowie
die gleiche Anregungsspannung verwendet. Die piezoelektrischen Konstanten ds; wur-
den in den Schichten nach Gl. 3.9 variiert. Die anderen piezoelektrischen Koeflizienten
dss und di5 wurden analog angepasst. Die dielektrischen und elastischen Koeffizienten
sind gleich fiir alle Schichten. In Tabelle 3.1 sind die fiir die Modellierung verwendeten
Groflen dargestellt.

Anzahl der Schichten (N) 2 bis 11
Abmessung, mm L=14.8, w=4, h=1.32
Piezoelek. Koeffizienten, pm/V | d33=160, d31=-73, d15=250
Dielektrizitéitskonstante / g e33 = 1950
Elastische Koeffizienten s, 511 = 166G Pa
Angelegte elektrische Spannung 100 V

Tabelle 3.1: Fiir analytische und numerische Berechnungen verwendete Abmessungen
und Materialkoeffizienten
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3.3.1 Berechnung der Auslenkung

Wenn von Auslenkung die Rede ist, dann ist immer die Auslenkung des freien Endes
des Biegeelements gemeint. Der Abstand zwischen dem Probenhalter (s. Abb. 1.10) und
dem freien Ende des Aktuator wird als die freie Linge bezeichnet und bei der ana-
lytischen Berechnung (hier Gl. (3.22)) verwendet. An dieser Stelle sei nochmals darauf
hingewiesen, dass es sich sowohl bei der analytischen Berechnung als auch bei der FEM
um lineare Modelle handelt. Die Ergebnisse also nur fiir kleine elektrische Felder und
kleine Auslenkungen giiltig sind. Das Vorzeichen des piezoelektrischen Koeffizienten be-
schreibt die Polungsrichtung kann und fiir unterschiedliche Schichten verschieden sein.

1,50 —————F—————— -
e Analytische Lésung

[ ] " FEM

1,35

1,20} -
1,05} . . i

0,90 -~ o 2

5in um
pd
}
8

0,75 E

0,60 - 4

0’45 i 1 i 1 i 1 i 1 i 1 i 1 i 1 i 1 i 1 i 1 i
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

Anzahl der Schichten

Abbildung 3.5: Abhéngigkeit der Auslenkung von der Anzahl der Schichten fiir Bimorph,
Trimorph und 4-morph. Die gestrichelte Linie ist die Auslenkung bei
unendlicher Schichtanzahl

In Abb. 3.5 ist die Abhéngigkeit der Auslenkung von der Anzahl der Schichten dar-
gestellt. Die analytische Berechnung ist in guter Ubereinstimmung mit den Ergebnissen
der FEM. Das bedeutet, dass die in der analytischen Theorie gemachte eindimensionale
Néherung ausreichend genau fiir die Beschreibung des 3-dimensionalen Biegungsverhal-
tens ist.

Fiir beide Methoden nimmt die Auslenkung mit dem Anstieg der Anzahl der Schich-
ten monoton ab. Der maximale Wert der Auslenkung wird fiir zwei Schichten erreicht.
Die Auslenkung bei einer unendlichen Anzahl der Schichten bzw. einem linearen Gradi-
enten ist mit einer gestrichelten Linie gekennzeichnet und ist nur um 1/3 kleiner als die
maximale Auslenkung, d.h. sie betrigt 2/3 des Bimorphs.

Der Vorteil der analytischen N&herung besteht neben einer schnelleren Neuberech-
nung bei Anderung der Parameter auch in der Moglichkeit, einen idealen Gradienten
(N — 00) zu modellieren. Mit Hilfe der FEM kann nur eine endliche Zahl von Schichten
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realisiert werden. In dieser Arbeit wurden Modelle mit maximal 11 Schichten berech-
net. Andererseits erlaubt die FEM, die Spannungsverteilung und Auslenkung in jedem
Punkt des Aktuators zu berechnen und zu visualisieren (s. Abb. 3.6).
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Abbildung 3.6: Visualisierung der Verteilung der Spannung 7} eines Biegers (N=5) mit
FEM

3.3.2 Verteilung der mechanischen Spannung
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Abbildung 3.7: Verteilung der mechanischen Spannung 77, berechnet mit analytischer
Naherung und FEM

Die Verteilung der mechanischen Spannung 7; entlang der Dicke in Bimorph, Tri-
morph und 4-morph ist in Abb. 3.7 dargestellt. Die analytischen Kurven sind mit Hilfe
der Gl. (3.27) berechnet. Wie auch bei der Auslenkung ist die analytische Berechnung
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in guter Ubereinstimmung mit den Ergebnissen der FEM. Die mechanische Spannung
ist in allen drei Aktuatoren nicht monoton verteilt. Jeweils an den Grenzflichen der
Schichten kommt es zu Spriingen zwischen Zug- und Druckspannung. Das passiert, weil
sich bei der Biegung gleichzeitig eine Seite jeder Schicht verléingert und die andere Seite
sich verkiirzt (Abb. 3.8). Das Problem bei klassischen, geklebten Aktuatoren ist deshalb,
dass die maximalen mechanischen Spannung genau an der schwichsten Stelle, ndmlich
der Klebeschicht auftreten.

Die maximale Spannung in allen drei Aktuatoren tritt jeweils an der Grenze zwi-
schen den letzten oberen bzw. unteren Schichten auf. Wie man sieht, reduziert sich die
mechanische Spannung im Aktuator deutlich mit zunehmender Anzahl der Schichten.
Schon fiir den 4-morph, ist die maximale Spannung zweimal kleiner als die im Bimorph.

Abbildung 3.8: Zug- und Druckspannungen 77 an der Grenze zwischen zwei Schichten

3.3.3 Maximale mechanische Spannung

In Erweiterung zur Theorie von Marcus wurde in der Biegetheorie in Abschnitt 3.2.2
zusétzlich zur mechanischen Spannungskomponente 77 auch die Spannungskomponente
Ty eingefiihrt und damit eine Biegung in Richtung (2)(der Breite) beriicksichtigt. Da
die Breite im Vergleich zur Lénge sehr klein ist, kann der Einfluss auf die Auslenkung
vernachléssigt werden. Jedoch ist der Einfluss dieser nun zweidimensionalen Biegung
auf die maximale mechanische Spannung nicht vernachléssigbar. In Abb. 3.9 ist die
Verteilung der mechanische Spannung in einem Trimorph (3-Schicht-System) fiir die
verschiedenen Modellierungen dargestellt. Die erste analytische Ndherung wurde nach
der Theorie von Marcus ohne die Spannungskomponente 75 berechnet. Bei der zweiten
analytischen Niherung nach Gl. (3.25) wurde diese beriicksichtigt. Das Ergebnis ist wie
bereits gezeigt in guter Ubereinstimmung mit der FEM-Modellierung. Die Niherung oh-
ne T, Komponente liefert fiir das Maximum der mechanische Spannung um 55 % kleinere
Werte als die FEM-Modellierung. Das bedeutet, dass die Naherung des eindimensionalen
Spannungszustandes (constant strain) bei Marcus fiir reale Bieger mit einer endlichen,
von Null verschiedenen Ausdehnung in (2)-Richtung zwar fiir die Berechnung der Bie-
geauslenkung ausreichend ist, bei den mechanischen Spannungen aber zu kleine Werte
liefert. Die maximale mechanische Spannung als Funktion von der Anzahl der Schichten
ist in Abb. 3.10 dargestellt. Die Berechnung wurde bis N gleich 11 durchgefiihrt. Eine
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Abbildung 3.9: Ohne und mit Spannungskomponente T> berechnete Verteilungen der
mechanischen Spannung im Trimorph im Vergleich zur FEM
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Abbildung 3.10: Abhéngigkeit der maximalen mechanische Spannung von der Anzahl
der Schichten, berechnet mit analytischer Ndherung und FEM

groffere Anzahl von Schichten wére mit der FEM nur mit sehr grofem rechentechni-
schem Aufwand zu modellieren gewesen. Beide Methoden zeigen die gleiche monotone
Abnahme der maximalen Spannung mit dem Anstieg der Anzahl der Schichten. Bei einer
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weiteren Erhohung der Schichtzahl N nédhert sich die maximale mechanische Spannung
gegen Null, d.h. fiir Aktuatoren aus Gradientenmaterialien (mit unendlicher Anzahl der
Schichten) sollten die mechanischen Spannungen im Inneren theoretisch verschwinden.
Praktisch bedeutet dies, dass die maximale Spannung fiir solche Aktuatoren sehr gering
ist.

Der Vergleich der Abhéngigkeiten der maximalen Spannung und der maximalen Aus-
lenkung von der Anzahl der Schichten zeigt, dass die Verwendung von Gradientenmate-
rial in Biegeaktuatoren deren Lebenszeit vergroflern und ihre Zuverlissigkeit verbessert
kann. Der Verlust bei der Auslenkung betrégt hingegen nur 1/3.

Wie bereits gezeigt, hat der Bimorph bei gleichen maximalen Piezokoeffizienten in
den dufleren Schichten die hochste Auslenkung. Um die gleiche Auslenkung mit hoheren
Schichtzahlen zu erreichen, kann die Anregungsspannung erhoht werden. Die Frage ist,
in welchem Mafle sich dabei die maximale mechanische Spannung erhdhen wird. Die
Abb. 3.11 zeigt die benttige Anregungsspannung fiir Aktuatoren mit 3 bis 11 Schich-
ten, um die gleiche Auslenkung wie beim Bimorph zu erreichen. Gleichfalls sind die bei
diesen Anregungsspannungen auftretenden maximalen mechanischen Spannungen dar-
gestellt. Alle Berechnungen wurden mit Hilfe der analytischen Néherung durchgefiihrt.
Obwohl die Anregungsspannung mit zunehmender Schichtzahl erhcht werden muss, um
die Auslenkung konstant zu halten, nimmt die maximale mechanische Spannung trotz-
dem deutlich ab. Das bedeutet also, dass im Gradientenmaterial bei gleicher oder sogar
hoherer Biegung eine geringere maximale mechanische Spannung auftritt als beim klas-
sischen Bimorph.
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Abbildung 3.11: Maximale Anregungsspannung und maximale mechanische Spannung
in Abhéngigkeit von der Anzahl der Schichten bei konstante Aus-
lenkung. Der Wert der Auslenkung ist gleich der Auslenkung eines
Bimorphs bei 100 V, d.h. 1.357 pm
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3.4 Aktuatoren mit nichtlinearer, kontinuierlicher Vertei-
lung des piezoelektrischen Koeffizienten ds;

In diesem Abschnitt wird der Einfluss der Verteilung der piezoelektrischen Eigenschaf-
ten auf das Biegeverhalten besprochen. Die Hauptunterschied zwischen dem klassischen,
geklebten Biegeelement und dem Aktuator aus Gradientenmaterialien ist, dass bei letz-
terem die Funktion der Verteilung der elektromechanischen Eigenschaften kontinuierlich
ist. Im Abschnitt 3.2.2 wurde der piezoelektrische Koeffizient ds; als Funktion von der
Anzahl bzw. Nummer der Schichten dargestellt. Bei dieser Stufenfunktion wurde der
Ubergang zum Gradientenmaterial durch einen Grenziibergang N — oo realisiert. Da-
durch erhélt man jedoch nur eine lineare Verteilung des Koeffizienten ds; entlang der
Koordinate z (Dicke). Zur allgemeineren Beschreibung der Verteilung wurde die folgende
Funktion mit dem Parameter k verwendet

2| 12122\
d31 (Z) = dgiax7 ? 7 . (329)
mit k € [0;00]. In Abb. 3.12 ist der piezoelektrische Koeffizient d3; als Funktion von z
fiir verschiedene Werte von k dargestellt. Wie man sieht, beschreibt die Funktion ds; (z)
fiir k = 0 die Verteilung des piezoelektrischen Koeffizienten im geklebten Bimorph . Fiir
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Abbildung 3.12: Graphische Darstellung der Gl. (3.29)

k = 1 erhélt man die lineare, kontinuierliche Verteilung von ds;(z). Obwohl Auslenkung
und mechanische Spannung auch von den elastischen und dielektrischen Eigenschaften
abhingig sind, wurde in diesem Abschnitt nur der piezoelektrische Koeffizient variiert.
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Abbildung 3.13: Die Verteilung der mechanischen Spannung bei verschiedenen Koeffizi-
enten k aus Gl. (3.31)

Das Einsetzen der Gl. (3.29) in Gl. (3.19) liefert fiir die Auslenkung

_ 3L2dJ By

(k) = 2+ b (3.30)

Daraus folgt, dass mit steigendem k die Auslenkung reduziert wird. Die maximale Aus-
lenkung wird bei k=0, d.h. fiir den klassischen Bimorph erreicht. Fiir einen linearen
kontinuierlichen Gradienten bei k=1 ist die Auslenkung um 1/3 kleiner als die des Bi-
morphs.

Das Einsetzen der Gl. (3.30) in Gl. (3.25) liefert

z z k
Ty (2, k) = EyY,dne <(2f_7k)h _ <%> ) . (3.31)

In Abb. 3.13 ist die Verteilung der mechanischen Spannung fiir verschiedene Koeffizi-
enten k dargestellt. Die Verteilung der mechanische Spannung als Funktion der Koordi-
nate z ist dhnlich wie bei der Abhéngigkeit von der Anzahl der Schichten. Die sprunghaf-
te Anderung der piezoelektrischen Koeffizienten im Bimorph erzeugt die groBte mecha-
nische Spannung. Je mehr sich die Verteilung der Eigenschaften der linearen anndhert
(k — 1), desto kleiner wird die maximale Spannung. Fiir k>1 nimmt die maximale
mechanische Spannung wieder zu. Die Untersuchung der Gl. (3.31) auf ihr Maximum
liefert zwei Gleichungen

kE—1

T (k) = E5Y,dpe (m) (k>1)  (3.32)
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Abbildung 3.14: Maximale mechanische Spannung als Funktion des Koeffizienten k
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Die Abhéngigkeit der maximalen Spannung vom Parameter k fiir ein Zweischichtsystem
(N = 2) ist in Abb. 3.14 dargestellt. Die Abnahme der mechanische Spannung mit der
Annédherung an die lineare, kontinuierliche Verteilung der piezoelektrischen Eigenschaf-
ten ist in guter Ubereinstimmung mit der Modellierung im Abschnitt 3.3.

Allgemein kann gesagt werden, dass eine Verringerung der mechanischen Spannung
immer mit einer Verringerung der Auslenkung verbunden ist. Die beiden Extremfille
sind die stufenweise Verteilung, wie sie im klassischen geklebten Bimorph verwendet
wird. Hier haben sowohl Auslenkung als auch mechanische Spannung ihr Maximum.
Das andere Extrem ist ein Material mit einem idealen linearen Gradienten, in dem die
mechanische Spannung auf ein Minimum reduziert wird, allerdings auch die Auslenkung
geringer wird. Diese kann jedoch - wie gezeigt - durch eine hthere Anregungsspannung
kompensiert werden.

In weiteren Untersuchungen miisste noch der Einfluss der dielektrischen und elasti-
schen Figenschaften einbezogen werden. Da jedoch der piezoelektrische Koeffizient das
Biegeverhalten am stirksten beeinflusst, wurde darauf in dieser Arbeit verzichtet.

3.5 Analytische Analyse des Einflusses der dielektrischen
Eigenschaften auf das Biegeverhalten

Wird der Funktionsgradient bei der Herstellung durch einen chemischen Gradient rea-
lisiert, so d&ndern sich im allgemeinen nicht nur die piezoelektrischen, sondern auch die
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dielektrischen und elastischen Eigenschaften. Im folgenden soll der Einfluss der dielek-
trischen Koeffizienten auf das Biegeverhalten untersucht werden.

Nehmen wir an, dass die Dielektrizititskonstante 44 innerhalb jeder Schicht kon-
stant ist, aber sich von Schicht zu Schicht unterscheidet. Eine konstante Dielektri-
zitdtskonstante bedeutet aber auch, dass der Zusammenhang zwischen Polarisation und
Feldstérke linear ist. Dies gilt nur fiir kleine Feldstédrken. Wir nehmen weiterhin an, dass
die elastischen Eigenschaften fiir alle Schichten konstant sind.

Die Verteilung der Dielektrizitétskonstante verursacht eine unterschiedliche Feldstérke
FE5 in den einzelnen Schichten. Die Feldstérke in der i-ten Schicht ergibt sich aus

B = Yses __ Ugestess (3.34)

(i) "N A (@)
€33 2i=1 M €33
€33

mit der effektiven Dielektrizitatskonstante

=3

Ceff =1

K@)
- (3.35)
€33

Das Einsetzen der Gl. (3.34) in die Gl. (3.19) liefert nach einigen Umformungen eine

Formel zur Berechnung der Auslenkung von Aktuatoren mit unterschiedlichen piezo-

elektrischen und dielektrische Eigenschaften

0

312U, e S dP (20— N — 1
— 2 gesteff \o i ) (3.36)
=1

2% Ey
Der piezoelektrische Koeffizient in unserem Aktuator &ndert sich vom Minimum bis
Null und von Null bis zum Maximum (s. Abb. 3.1). Andererseits, je grofier die Dielektri-
zitdtskonstante der einzelnen Schicht ist, desto kleiner wird das elektrische Feld in dieser
Schicht. Das bedeutet, um eine maximale Dehnung zu induzieren, sollte die Dielektri-
zitdtskonstante der Schicht mit dem grofiten piezoelektrischen Koeffizient am kleinsten
sein. Umgekehrt sollte die Schicht mit dem kleinsten piezoelektrischen Koeffizienten die
grofite Dielektrizitétskonstante haben. Bei einer optimalen Verteilung der dielektrischen
Eigenschaften im Verhiltnis zu den elektromechanischen kann die Differenz zwischen
maximaler und minimaler Dehnung vergréflert und damit das Biegeverhalten verbessert
werden.

Der Einfluss der Verteilung der Elastizitédtskonstanten auf das Biegeverhalten wird
hier nicht detailliert diskutiert, da sich die elastischen Eigenschaften im Vergleich zu
den dielektrischen und piezoelektrischen im hier untersuchten Mischsystem BaTiOs —
BaSnO3 nur relativ geringfiigig indern. So éndert sich die elastische Nachgiebigkeit s
im Bereich zwischen 6 1072 Pa~! und 13 10~!? Pa~!. Im Vergleich dazu &ndern sich
die mit dielektrischen bzw. piezoelektrische Koeffizienten um ein Vielfaches.
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3.6 Geklebte Aktuatoren aus BaTiOs;-Keramik

Mit der Biegetheorie wurden die Zusammenhinge zwischen angelegter Spannung und
der Auslenkung oder der mechanischen Spannung dargestellt. Da mit unseren Messme-
thoden keine Moglichkeit besteht, die mechanische Spannung direkt zu messen, wurde
nur die Abhéngigkeit der Auslenkung von verschiedenen Parametern experimentell un-
tersucht. Die experimentellen Ergebnisse wurden mit den analytischen Losungen und
der FEM verglichen. Die ersten Aktuatoren, die fiir die experimentellen Untersuchun-
gen gebaut wurden, waren der klassische Bimorph sowie Trimorph und 4-morph. Bei
dieser Art Aktuatoren unterschieden sich nur die piezoelektrische Koeflizienten d3; und
d3s3 von Schicht zur Schicht durch entgegengesetztes oder teilweises Polen. Die Dielektri-
zitdtskonstante dnderte sich durch das Polen relativ gering, die Elastizitéitskonstanten
wurden als konstant betrachtet. Mit Hilfe dieser Aktuatoren sollte die Modellierung
durch experimentelle Daten tiberpriift werden.

3.6.1 Die Struktur von Aktuatoren aus BaTiOs;-Keramik

Bei den in diesem Abschnitt untersuchten Aktuatoren bestanden alle Schichten aus
undotierter grobkorniger BaTiOs-Keramik, die mit dem klassischen Mixed-Oxide Ver-
fahren hergestellt wurde. Die Schichten wurden einzeln geschnitten, geschliffen und mit
Aluminium elektrodiert. Am Ende hatten alle Schichten folgende Abmessung: Lange 20
mm, Breite 4 mm und Gesamtdicke 1.2 mm. Die einzelnen Schichten hatten eine Dicke
von 1.2/N mm (N ist die Anzahl der Schichten). Die Schichten wurden einzeln mit ver-
schiedenen elektrischen Polungsfeldstérken gepolt. Stidrke und Richtung des Polungsfelds
wurde variiert, um die nétigen Unterschiede in den piezoelektrischen und dielektrischen
Figenschaften der Schichten zu erhalten. Die duflersten Schichten wurden jeweils bei
2 kV/mm in entgegengesetzter Richtungen gepolt. Beim Trimorph wurde die mittle-
re Schicht nicht gepolt. Beim 4-morph hingegen wurden die zwei mittleren Schichten
nur teilweise, aber auch in entgegengesetzten Richtungen, gepolt. Die Polungsfeldstérke
wurde so gewihlt, dass ihre piezoelektrischen Koeffizienten nur halb so grofl wie die der
vollstdndig gepolten duleren Schichten waren. Die Werte der piezoelektrischen und di-
elektrischen Kleinsignaleigenschaften der Schichten wurden jeweils 24 Stunden nach dem
Polen gemessen. In Tabelle 3.2 sind die gemittelten Werte mehrerer Proben dargestellt.
Abschlielend wurden die Schichten mit einem leitfihigen Zweikomponentenkleber zu
einer Mehrschichtstruktur zusammengeklebt (s. Abb. 3.15). Die Koeffizienten wurden

Aktuator piezoelektrische und dielektrische Koeffizienten von Schichten
d31,pm/V €33 dz1,pm/V €33 d31,pm/V €33 d31,pm/V €33
Bimorph 62 2006 - - - - -72 1974
Trimorph 62 1908 0 1781 - - -63 1890
4-morph 61 1921 32 1825 -31 1835 -60 1867

Tabelle 3.2: Die piezoelektrischen und dielektrischen Koeffizienten der einzelnen Schich-
ten von geklebten Bimorph, Trimorph und 4-morph
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Abbildung 3.15: Graphische Darstellung der Herstellung der geklebten Aktuatoren
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Abbildung 3.16: Abh#ngigkeit der Auslenkung der geklebten Bimorph, Trimorph und
4-morph von der elektrischen Feldstérke (analytische N#éherung)

zur Berechnung der Auslenkung mit der Biegetheorie verwendet. Obwohl alle Schichten
aus reiner BaTiO3 Keramik sind, unterscheiden sich die Kleinsignaleigenschaften von
Probe zu Probe auf Grund normaler statistischer Schwankungen wie sie von Kerami-
ken bekannt sind (Schwankungen bei der Kornverteilung und Korngréfie). Die mit der
analytischen Ndherung berechnete Abhéingigkeit der Auslenkung von der Anregungs-
spannung ist in Abb. 3.16 dargestellt. Da in der hier betrachteten linearen Biegetheorie
alle Parameter unabhingig von der Anregungsspannung U sind, ist auch die Auslenkung
linear von U abhéngig. Die Einfliisse verschiedener Parameter werden in den néchsten
Abschnitten zusammen mit den experimentellen Ergebnissen diskutiert.
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3.6.2 Biegeverhalten von Aktuatoren aus BaTiO;

In Abb. 3.17 ist die Biegeauslenkung eines geklebten Bimorphs dargestellt, gemessen bei
verschiedenen elektrischen Anregungsspannungen. Die Auslenkung wurden immer bei
Raumtemperatur und 137 Hz gemessen. Wegen geringer mechanischer und dielektrischer
Verluste ist die Auslenkung bei einem Wechselfeld nicht ganz linear, sondern zeigt eine
leichte Hysterese. Die Anregungsspannung wurde an die d&ufleren Elektroden angelegt.
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Abbildung 3.17: Biegehysteresen eines geklebten Bimorphs bei verschiedenen elektri-
schen Feldstéirken

Dadurch ist die Feldrichtung immer in einer Schicht parallel, in der anderen Schicht
jedoch antiparallel zur Polungsrichtung. Um ein Depolarisieren zu vermeiden, wurde
der maximale Wert der Anregungsspannung so klein gewéhlt, dass die Feldstirke in
der Probe viel kleiner als die Koerzitivfeldstéirke blieb. Die maximale Spannung betrug
deshalb nicht mehr als 100 V. Die piezoelektrischen und dielektrischen Koeffizienten
sind in diesem Feldstiarkebereich konstant und die Abhéngigkeit der Auslenkung von der
Anregungsspannung ist linear. Das ist deutlich in Abb. 3.18 zu sehen, wo die maximale
Auslenkung der geklebten Bimorph, Trimorph und 4-morph in Abhéngigkeit von der
elektrischen Feldstérke dargestellt ist. Erst bei 100 V sind erste leichte Nichtlinearitéten
sowohl in der Form der Biegehysterese (Abb. 3.17) als auch in der maximalen Auslenkung
(Abb. 3.18) zu sehen.

3.6.3 Vergleich zwischen Experiment und Modellierung

In Abb. 3.19 werden die gemessenen Auslenkungen mit den analytischen und numeri-
schen Modellierungen in Abhéngigkeit von der Anzahl der Schichten verglichen. Es ist
eine gute Ubereinstimmung zwischen den theoretischen und experimentellen Daten zu
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Abbildung 3.18: Gemessene Abhéingigkeit der maximale Auslenkung der geklebten Bi-
morph, Trimorph und 4-morph von der elektrischen Feldstérke
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Abbildung 3.19: Gemessene und berechnete Biegeauslenkung in Abhéngigkeit von der
Anzahl der Schichten

beobachten. Die gemessene Werte sind fiir alle Proben etwa 6% grofler als die berechne-
ten Werte. Daher ist zu vermuten, dass es sich um einen geringen systematischen Fehler
handelt. Im Bereich von 1 pym ist die MeBunsicherheit mit ca. 5% anzugeben. Da in der
Modellierung ebenfalls experimentell ermittelte Werte (piezoelektrische und dielektri-
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sche Koeffizienten, Schichtdicke, Anregungsspannung, freie Lénge) verwendet wurden,
sind auch diese Werte fehlerbehaftet. Mittels der Fehlerabschétzung nach Gauss betragt
dieser Fehler ebenfalls etwa 5 %.

Auflerdem wurde beobachtet, dass die mechanischen Randbedingungen die Biege-
auslenkung beeinflussen. In der Modellierung wurde von einer idealen Klemmung aus-
gegangen, d.h. die Probe ist quasi mit der Stirnseite fest an einer Wand befestigt. Im
Experiment ist hingegen ein Teil der Probe im Probenhalter eingeklemmt. Mit Hilfe
der FEM wurde diese reale Einspannung modelliert. In Abhéingigkeit von der Linge
des eingespannten Probenteils und der Einspannkraft nahm die Auslenkung um 2-3%
zu. Prinzipiell kann man also davon ausgehen, dass das Modell durch das Experiment
bestétigt wurde.

3.7 Monolithische Aktuatoren aus BaTi;_,)Sn,O3-Keramik

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Untersuchung des Biegeverhaltens von
Aktuatoren aus BaTi;_y)SnxO3 Keramik mit einem Gradient des Zinngehalts darge-
stellt. Zuerst werden die notwendigen Modifizierungen des bereits besprochenen Biege-
modells diskutiert. Dann werden die Ergebnisse der Modellierung mit experimentellen
Ergebnissen verglichen. Um die Einfliisse von mechanischer Spannung und inneren Elek-
troden abzuschitzen, wurden wie im Abschnitt zum Polungsverhalten geklebte Aktua-
toren mit gleicher chemischer Zusammensetzung untersucht.

3.7.1 Die Struktur von monolithischen Aktuatoren aus BaTi(;_,)Sn,O3-
Keramik

Fiir die nun folgenden Biegeuntersuchungen wurden monolithische Aktuatoren aus
BaTi(j_y)SnxO3-Keramik verwendet. Der Zinngehalt in den Aktuatoren wurde konti-
nuierlich entlang der Dicke der Proben verindert. Parallel zu den monolithischen Ak-
tuatoren wurden auch geklebte Aktuatoren mit der gleichen Verteilung des Zinngehalts
untersucht. Der Unterschied zwischen geklebten und monolithischen Biegeelementen ist
detailliert in den Grundlagen beschrieben (s. Abschnitt 1.4.2).

Wie bei der Untersuchung des Polungsverhaltens wurden 2 Gruppen von Aktuatoren
untersucht. Es wurden Bimorph und Trimorph mit niedrigem Zinngehalt (j 7,5 mol%)
sowie Bimorph, Trimorph und 4-morph mit héherem Zinngehalt (7,5 - 15 mol%) herge-
stellt. Die Zusammensetzung der Schichtsysteme und ihre Bezeichnung sind in Tabelle
3.3 dargestellt. Die letzten Schritte der Herstellung der Aktuatoren sind in Abb. 3.20

Aktuatoren mit niedrigem Zinngehalt | Aktuatoren mit hohem Zinngehalt
BTS(0-2.5) B-1 BTS(7.5-15) B-2
BTS(2.5-0-7.5) T-1 BTS(7.5-12.5-15) T-2
- - BTS(7.5-10-12.5-15) V-2

Tabelle 3.3: Chemische Zusammensetzung der untersuchten Aktuatoren
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grafisch dargestellt. Die gesinterten monolithischen Aktuatoren wurden mit Aluminiu-
melektroden bedampft und gepolt. Die Aktuatoren wurden mit einer berechneten Po-

elektrodieren,
polen

@

polen, kleben
oder
kleben, polen

Abbildung 3.20: Graphische Darstellung des Unterschieds zwischen monolithischen und
geklebten Aktuatoren

lungsfeldstirke oder mit 2 kV/mm gepolt. Die berechnete Polungsfeldstirke wurde aus
der Untersuchung des Polungsverhaltens von Aktuatoren mit Mehrschichtstruktur tiber-
nommen. Die genauen Werte sind in der Tabelle 2.3 aufgelistet. Nach der Polung waren
alle Schichten in den monolithischen Aktuatoren in der gleichen Richtung gepolt (unidi-
rektionale Polung). Um den Einfluss der mechanischen Spannung und von inneren Elek-
troden auf das Biegeverhalten zu untersuchen, wurden so genannte gepolt-geklebte
Aktuatoren und geklebt-gepolte Aktuatoren hergestellt. Die Schichten der gepolt-
geklebten Aktuatoren wurden wihrend des Polungsprozesses nur elektrisch mit diinnen
schmalen Streifen aus Zinkfolie miteinander verbunden und waren somit mechanisch
frei. Anschlieend wurden sie fiir die Biegeexperimente zusammengeklebt. Die Schich-
ten der geklebte-gepolten Aktuatoren wurden vor der Polung zusammen geklebt und
erst dann gepolt. Deshalb waren sie wiahrend der Polung nicht mechanisch frei, sondern
auf Grund der unterschiedlichen remanenten Dehnungen der benachbarten Schichten
teilweise mechanisch geklemmt.

Die Schichten in den geklebt-gepolten Aktuatoren unterliegen &hnlichen (mechani-
schen) Bedingungen wie in monolithischen Aktuatoren. Die Hauptunterschiede sind nur
die inneren Elektroden (leitfdhiger Kleber) und die Tatsache, dass die monolithischen
Biegeelemente keine scharfen Ubergéinge im Zinngehalt besitzen. Die zwei verschiede-
nen Arten geklebter Aktuatoren wurden hergestellt, um die Einfliisse der mechanischen
Spannung beim Polen auf das Biegeverhalten des Aktuators zu untersuchen. Die Ab-
messungen aller Aktuatoren waren gleich: Lange 20 mm, Breite 4 mm, Dicke 1.2 mm.
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3.7.2 Besonderheiten in der Biegetheorie fiir Aktuatoren mit unidi-
rektionalem Gradient der Eigenschaften

Im Abschnitt 3.2.3 wurde die Biegetheorie fiir Aktuatoren mit einem so genannten bidi-
rektionalen Gradient der Eigenschaften vorgestellt. Das heifit, dass z.B. der piezoelektri-
sche Koeffizient vom negativen Maximalwert —ds; bis zum positiven Maximalwert +ds;
variiert. In den hier untersuchten monolithischen Aktuatoren ist der Gradient unidirek-
tional, d.h. der Koeflizienten variiert von einem minimalen Wert zu einem maximalen
Wert mit demselben Vorzeichen, da alle Schichten in der gleichen Richtung gepolt sind.
Unter dieser Voraussetzung muss die Biegetheorie geringfiigig modifiziert werden.

Abbildung 3.21: Schematische Darstellung eines unidirektionalen Aktuators mit der Bie-

gedehnung Slfieg und der mittleren piezoelektrischen Dehnung S}

Nehmen wir an, dass das elektrische Feld in der Polungsrichtung angelegt ist. Da
die Schichten in der gleichen Richtung gepolt sind, ziehen sie sich alle in Richtung S
zusammen, allerdings unterschiedlich stark auf Grund der unterschiedlichen piezoelek-
trischen Koeffizienten. Durch diese ungleichméflige Dehnung der Schichten wird sowohl
eine Biegung des Aktuators als auch eine von Null verschiedene durchschnittliche Deh-
nung S; der Schichten in Richtung (1) hervorgerufen (s. Abb. 3.21). Die Gesamtlinge
eines solchen Aktuators wird beim Anlegen des elektrischen Feldes in Polungsrichtung
kleiner und in der entgegengesetzten Richtung grofler. Dies steht im Unterschied zum bi-
direktionalen Aktuator, wo die Gesamtlinge bei der Biegung konstant bleibt, das heifit,
die neutrale Achse keine Langenénderung erfihrt. Die gesamte Dehnung S; ergibt sich
fiir den unidirektionalen Aktuator aus folgender Gleichung

Sy = S¥e9 4 G5y = % +51. (3.37)

Die Position der neutralen Achse, die durch die Zahl n beschrieben wird (s. Abschnitt 3.2.2),
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kann man aus der folgenden Gleichung bestimmen

nh nh
/ Tidz = / S1Y,(2)dz =
( (

n—1)h n—1)h
1 nh ___ rnh
— Y, (2)zdz + 51 / Y, (z)dz = 0. (3.38)
R Jin—1)n (n—1)h

Die mittlere Dehnung S; wird aus der ersten Gleichgewichtsbedingung bestimmt, bei
der sich die mechanischen Triagheitsmoment in Bezug zur neutralen Achse gegenseitig
aufheben

nh o
/ (d31(2) B (=) ~ 5%,(2) ) d= = 0. (3.39)
(n—1)h

Durch Einsetzen der Gl. (3.37), (3.38) und (3.39) in Gl (3.12) erhélt man nach einigen
Umformungen den Kriimmungsradius der Biegung

1 f(rfzh_nh ds1(2)E3(2)Yp(2)zdz — f{ff_nh S1Y,(2)2dz (5.40)
r Sy, 225 (2)

Die Auslenkung des freien Endes erhélt man durch Einsetzen von Gl. (3.40) in Gl. (3.16)

L ol ds(2)Bs(2)Yp()2dz — [y S1Yy(2)2d

f(nfl)h z p(z)

(3.41)

Mit Hilfe der Gl. (3.13) kann die mechanische Spannung als Funktion der z-Koordinate
berechnet werden

Ti(z) = (5_1 + %) Y, (2) — d31 B3(2)Y, (). (3.42)

In Abb. 3.22 ist die Verteilung der mechanischen Spannung in Aktuatoren mit uni-
direktionalem und bidirektionalem Gradienten verglichen. Die maximale mechanische
Spannung von klassischen bidirektionalen Aktuatoren ist verstdndlicherweise deutlich
hoher, da die maximalen und minimale Werte des Koeffizienten d3; verschiedene Vor-
zeichen haben. Beim unidirektionalen Aktuator, wo die Schichten nur in einer Richtung
gepolt sind, reduziert sich sowohl die mechanische Spannung als auch die maximale
Auslenkung.

3.7.3 Biegeverhalten von Aktuatoren mit niedrigem Zinngehalt

Im folgenden Abschnitt wird das Biegeverhalten von Proben mit niedrigem Zinngehalt
unter 7,5 mol% untersucht. Es handelt sich dabei um die Zweischichtkombination aus
reinem BaT'i0O3 und BTS2.5, sie wird kurz als B-1 bezeichnet. Das zweite System besteht
aus den drei Schichten BTS(2.5-0-7.5) und triigt die Bezeichnung T-1. Beide Systeme
wurden bereit im Abschnitt zum Polungsverhalten verwendet. Die Konfigurationen B-1
und T-1 wurden als Biegeaktuatoren gewahlt, da die Schichten iiber grofle piezoelektri-
sche Koeflizienten und eine hohe remanente Polarisation verfiigen. Beim Trimorph T-1
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Abbildung 3.22: Verteilung der mechanischen Spannung im bidirektionalen Bimorph
und 4-morph im Vergleich zum unidirektionalen Bimorph bei gleicher
Anregungsspannung

ist die Besonderheit, dass kein konstanter chemischer Gradient gewéhlt wurde, sondern
sich das reine BT in der Mitte der Probe befindet. Der Grund dafiir ist, dass die piezo-
elektrischen Koeffizienten von BT in der Mitte zwischen denen von BTS2.5 und BTS7.5
liegen (vgl. Abb. 1.5).

In Abb. 3.23 sind die Biegehysteresen von monolithischen, geklebt-gepolten und
gepolt-geklebten B-1 Aktuatoren dargestellt. Alle Proben wurden bei der berechneten
Feldstérke (1.52 kV/mm) gepolt. Zunéchst muss festgestellt werden, dass die maxima-
le Auslenkung von allen Biegehysteresen sehr gering ist. Die Form der Biegehysteresen
ist qualitativ bei allen Proben gleich und dadurch gekennzeichnet, dass das Maximum
der Auslenkung nicht beim Feldstirkemaximum zu finden ist. Dieser Effekt ist beim
geklebt-gepolten Aktuator etwas kleiner und auch die Hysterese ist etwas schmaler.

Interessant ist die allgemein fast ovale Form der Biegehysteresen. Der Grund koénnte
in den annéhernd gleichen Werten der ferroelektrischen und elektromechanischen Eigen-
schaften liegen. Die beiden Schichten BT und BTS2.5 haben eine fast gleich grofie rema-
nente Polarisation und Dielektrizitatskonstante. Dadurch féllt die angelegte Spannung
zu ungefihr gleichen Teilen in den beiden Schichten ab. Dariiber hinaus unterscheiden
sich auch die piezoelektrischen Koeffizienten ds; nur gering. Die absoluten Werte sind
zwar relativ hoch und es wird eine entsprechend grofie Dehnung S erzeugt. Aber die
Differenz dieser Dehnungen, die entscheidend fiir die Biegeauslenkung ist, ist sehr ge-
ring. Dies erklédrt zum einen die geringen Werte von weniger als 0,1 pm bei 50 V. Zum
anderen reagiert dadurch die Biegung auch sehr empfindlich auf kleine Anderungen in
der Spannungsverteilung zwischen beiden Schichten. Somit spielen auch kleinste Nicht-
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Abbildung 3.23: Biegehysteresen von monolithischen, geklebt-gepolten, gepolt-geklebten
Proben B-1 bei 50 V und 137 Hz

linearitdten der dielektrischen und piezoelektrischen Koeffizienten, die auch bei kleinen
Anregungsspannungen vorhanden sind, eventuell eine Rolle.

Nichtlineare piezoelektrische und dielektrische Materialeigenschaften sind aber in
dem hier verwendeten Biegemodell nicht beriicksichtigt. Dadurch sind auch die Abwei-
chungen zwischen den experimentellen Daten und der Modellierung fiir diese Proben
teilweise zu erkldren. In Abb. 3.24 ist dieser Vergleich zwischen Modellierung und Expe-
riment fiir verschiedene Anregungsspannungen dargestellt. Der monolithische Bimorph
zeigt eine besonders starke nichtlineare Abhéngigkeit der maximalen Auslenkung von
der Anregungsspannung. Hier spielt das Vorhandensein der Zwischenschicht mit dem
Zinngradienten von 0 auf 2,5 mol% eine Rolle. Diese auch von den Materialeigenschaf-
ten her undefinierte Schicht kann insbesondere die lokale Spannungsverteilung in der
Probe beeinflussen und die damit verbundenen Probleme verstérken.

Auflerdem ist zu beriicksichtigen, dass die Messgenauigkeit der Auslenkung im Be-
reich unter 1 pm stark nachlésst. Die Empfindlichkeit der Apparatur ist zwar auch hier
noch sehr hoch, allerdings ist der absolute (systematische) Fehler durch die Kalibrierung
hier im Bereich des Messwertes.

In Abb. 3.25 sind die experimentell bestimmten Biegehysteresen von monolithischen
BTS(0-2.5) (B-1) und BTS(2.5-0-7.5) (T-1) dargestellt. Die Biegeauslenkung wurde bei
Raumtemperatur und einer Sinusspannung von 50 V und 137 Hz gemessen. Beim Tri-
morph schient der Einfluss der nichtlinearen Effekte geringer zu sein. Die Hysterese
zeigt nicht das anormale Verhalten, besitzt aber ebenfalls eine sehr geringe maximale
Auslenkung.

Die Untersuchung hat gezeigt, dass die Aktuatoren mit niedrigem Zinngehalt B-1
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Abbildung 3.24: Die Abhéngigkeit der maximale Auslenkung von der elektrische Span-
nung fiir den Aktuator B-1
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Abbildung 3.25: Biegehysteresen von monolithischen Bi- und Trimorph mit geringem
Zinngehalt bei 50 V und 137 Hz

und T-2 nur sehr kleine Biegeauslenkung zeigen und stark von nichtlinearen Effekten
beeinflusst sind. Deshalb sind diese Konfigurationen fiir Biegeelemente nicht geeignet.
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3.7.4 Biegeverhalten von Aktuatoren mit hherem Zinngehalt

Das Biegeverhalten von Aktuatoren mit hoherem Zinngehalt unterscheidet sich deutlich
von denen mit niedrigem Zinngehalt. Erwartungsgeméf sollten die Aktuatoren mit 7.5
bis 15 mol% Sn auf Grund des gréfieren Unterschiedes in den piezoelektrischen Eigen-
schaften eine groflere Biegeauslenkung zeigen. In Abb. 3.26 ist die Auslenkung von mo-
nolithischen Bi-, Tri- und 4-morphen (B-2, T-2, V-2) bei 50 V dargestellt. Die Messungen
wurden ebenfalls bei Raumtemperatur und 137 Hz durchgefiihrt. Die Kurven zeigen eine
deutlich geringere Hysterese und eine wesentlich hohere Auslenkung als die Aktuatoren
mit geringem Zinngehalt. Die maximale Auslenkung des 4-morphs ist 6 mal hoher als die
des Bimorphs B-1. Andererseits ist aber auch festzustellen, dass die nichtlinearen Effekte
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Abbildung 3.26: Biegeauslenkung von monolithischen Bi-, Tri- und 4-morph (B-2, T-2,
V-2) mit hohem Sn-Gehalt bei 50 V und 137 Hz

- Vergroflerung der Biegehysterese - mit zunehmender Anzahl der Pulverschichten leicht
zunehmen. Es ist deshalb anzunehmen, dass eine Verbesserung des Gradienten immer
zu einer Vergroflerung der Nichtlinearitdt im Biegeverhalten fithren wird. Andererseits
wurde gezeigt, dass der Gradient des Zinngehalts im 4-morph V-2 bereits schon fast
linear ist, so dass eine weitere Erhchung der Schichten wohl zu keiner weiteren Zunah-
me der Nichtlinearitdt fithren sollte. (s. Abb. 1.7). Die Abhingigkeiten der maximale
Auslenkung von geklebten und monolithischen Aktuatoren von der angelegten elektri-
schen Spannung sind in Abb. 3.27 miteinander verglichen. Die hichste Auslenkungen
erreichen die Modell-Aktuatoren, bei denen die Schichten beim Polen nur elektrisch ver-
bunden wurden und anschlieflend zusammengeklebt wurden (gepolt-geklebt). In dieser
Modellstruktur waren die Schichten wihrend der Polung mechanisch frei. Vermutlich ha-
ben die Schichten dashalb ein wenig hohere piezoelektrische Koeffizienten. Die niedrigste
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Abbildung 3.27: Auslenkung als Funktion der Anregungsspannung fiir gepolt-geklebt,
monolithische und geklebt-gepolte B-2, T-2 und V-2. Probendicke be-
trédgt immer 1.1 mm
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maximale Auslenkung haben die geklebt-gepolt Aktuatoren, bei denen die Polung erst
nach dem Zusammenkleben durchgefiihrt wurde. Obwohl bei der Untersuchung des Po-
lungsverhaltens keine grofien Abweichungen zwischen diesen Proben festgestellt wurden,
gibt es im Biegeverhalten doch deutliche Unterschiede. Dies kann sowohl auf die mecha-
nische Klemmung beim Polen als auch auf den Einfluss der Klebeschicht auf das Polen
zuriickgefiihrt werden. Die Klebeschicht fehlt bei den monolithischen Aktuatoren, die
insbesondere beim 4-morph ein deutlich besseres Biegeverhalten zeigen als die geklebt-
gepolten Proben. Da aus der Theorie eigentlich folgt, dass mit zunehmender Schichtzahl
die Biegung leicht abnimmt, im Experiment aber das Gegenteil beobachtet wurde, liegt
die Schluffolgerung nah, dass der anndhernd lineare Zinngradient das Polungsverhalten
auf Grund der Verringerung der mechanischen Spannungen deutlich verbessert. Dafiir
spricht auch, dass mit Zunahme der Pulverschichten im monolithischen Aktuator, also
mit Verbesserung des Gradienten die maximale Auslenkung zunimmt. So ist die Auslen-
kung des monolithischen 4-morphs vergleichbar mit dem gepolt-geklebten System, bei
dem die Schichten im (mechanisch) spannungsfreien Zustand gepolt wurden.
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Abbildung 3.28: Auslenkung als Funktion der Anzahl der Schichten fiir monolithische
Proben und Modellstrukturen im Vergleich zur Modellierung bei 50 V

Fiir den Vergleich von Experiment und linearer Modellierung wurden die Ergebnisse
bei kleinen Feldstirken (Anregungsspannung 50 V) betrachtet, um nichtlineare Effekte
moglichst auszuschliefen. Die berechneten und gemessenen Werte der Auslenkung von
B-2, T-2 und V-2 bei 50 V sind in Abb. 3.28 dargestellt. Fiir die Modellierung wurden
die dielektrischen und piezoelektrischen Koeffizienten der gepolt-geklebten Proben ver-
wendet, die jeweils nach dem Polen an den einzelnen Schichten bestimmt wurden, bevor
diese zusammengeklebt wurden. Deshalb sind auch die Ergebnisse der Modellierung in
erster Linie nur mit diesen Proben vergleichbar, eine gute Ubereinstimmung kann dabei
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festgestellt werden. Qualitativ stimmen auch die Werte der geklebt-gepolten Proben mit
der Modellierung iiberein. Die deutlich geringeren Werte sind auf die bereits diskutier-
te schlechtere Polung auf Grund mechanischer Klemmung zuriickzufithren. Bei beiden
Modellstrukturen ist jedoch wie auch bei der Modellierung eine leichte Zunahme der Bie-
gung beim 4-morph zu beobachten. Dies widerspricht nur scheinbar der Biegetheorie aus
Abschnitt 3.7.2, nach der die Auslenkung mit zunehmender Schichtzahl abnehmen soll-
te. Es miissen hier insbesondere zwei Aspekte beriicksichtigt werden. Zum einen sind die
Schichten teilweise nur unvollstéindig gepolt, so dass der Zinngradient nicht zwangslaufig
zu einem entsprechenden Gradienten der piezoelektrischen Eigenschaften fithrt. Zum an-
deren beeinflussen die dielektrischen Eigenschaften der zusétzlichen inneren Schichten
beim Tri- und 4-morph die Verteilung der elektrischen Feldstérke zusétzlich.

Die monolithischen Aktuatoren besitzen Ubergangsbereiche zwischen den urspriing-
lichen Pulverschichten, in denen die Zinnkonzentration wegen der Diffusion beim Sintern
sich stetig @ndert, und deren Eigenschaften unbekannt sind. Obwohl diese Bereiche in
der Modellierung nicht beriicksichtigt wurden, kann aufler beim Bimorph doch eine gu-
te Ubereinstimmung mit der Theorie festgestellt werden. Die Auslenkung erreicht im
Gegensatz zu den geklebt-gepolten Proben vergleichbare Werte wie die gepolt-geklebten
Aktuatoren. Der Funktionsgradient sorgt offensichtlich fiir eine Verringerung der mecha-
nischen Spannung in der Probe, die nicht nur die Funktionstiichtigkeit des Aktuators
verbessern kann, sondern bereits beim Polungsvorgang dafiir sorgt, dass das Ergebnis
vergleichbar mit einzeln gepolten Schichten wird.
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Abbildung 3.29: Biegehysteresen eines monolithischen 4-morph V-2 bei 137 Hz

Im Gegensatz zu den Aktuatoren mit geringem Zinngehalt ist das Biegeverhalten
der Proben mit hoherem Zinngehalt bei grofleren Feldstidrken stark vom Vorzeichen
der Anregungsspannung abhéngig (s. Abb. 3.29). Ab einer Spannung von 75 V wurden



84 Biegeverhalten von Gradientenmaterialien

bei den hier untersuchten Proben deutliche Unsymmetrien der Auslenkung zwischen
der positiven und negativen Spannungsrichtung beobachtet. Dabei entsprach die posi-
tive Richtung der Polungsspannung. Wird das Gradientenmaterial in entgegengesetzter
Richtung angeregt, so kann es in einigen Bereichen (Schichten) zur Depolarisierung oder
bei hoheren Spannungen sogar zur Umpolung kommen, wenn das lokale Feld die Koer-
zitivfeldstérke iiberschreitet. Diese ist bei hoherem Zinngehalt geringer. Die Depolari-
sierung von Teilbereichen verringert selbstverstdndlich die Biegeauslenkung. Wird die
Spannung in negativer Richtung noch weiter erhoht, so kann man sogar eine positive
Biegeauslenkung erzeugen. Die Auslenkungskurve nimmt dann eine Form an, die der
Dehnungs-Feldstirke-Kurve von Ferroelektrika (Schmetterlingskurve) dhnelt. Bis zu ei-
nem gewissen Grad sind diese Effekte reversibel und kénnen mit einer erneuten Polung
riickgingig gemacht werden. Fiir Anwendungen ist das Depolarisieren oder gar Umpo-
len jedoch ungeeignet, da die maximale Auslenkung eher verringert wird. In der Praxis
werden Biegeaktuatoren deshalb unipolar in Richtung der Polungsspannung betrieben.
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Abbildung 3.30: Abhéngigkeit des Biegeverhaltens monolithischer Aktuatoren mit ho-
hem Zinngehalt von Polungsrichtung und Grofle der Anregungsspan-
nung bei 137 Hz

Eine solche unipolare Anregung bis 500 V wurde bei der folgenden Untersuchung
des Einflusses der Richtung des Polungsfeldes verwendet. Bei der Diskussion des Po-
lungsverhaltens der Aktuatoren wurde gezeigt, dass die Auslenkung des Systems davon
abhéngt, an welcher Seite - BTS7.5 oder BTS15 - die Polungsspannung angelegt wur-
de. In Abb. 2.20 wurden die Polungsrichtungen als positiv und negativ bezeichnet. In
Abb. 3.30 ist die maximale Auslenkung von unterschiedlich gepolten monolithischen
Aktuatoren als Funktion der Anregungsspannung dargestellt. Es wurden jeweils drei
Aktuatoren in positiver Richtung und drei in negativer Richtung gepolt. Die unipolare
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Anregungsspannung wurde immer in Polungsrichtung angelegt und betrug maximal 500
V. Nach dem bereits beschriebenen nichtlinear zunehmenden Anstieg der Auslenkung bei
Spannungen > 50 V, kommt es bei einer weiteren Spannungserh6hung zu einem leichten
Abflachen der Kurve. Insgesamt kann die Biegeauslenkung im untersuchten Bereich in
erster Naherung allerdings als linear abhéngig von der Anregungsspannung bezeichnet
werden.

Die Auslenkung der Aktuatoren in Abb. 3.30 ist bei gleicher Anregungsspannung
hoher als die in Abb. 3.27. Der Grund dafiir liegt in der hoheren Polungsfeldstéirke von
2 kV/mm, mit der diese Proben gepolt wurden. Der Einfluss der Grole der Polungs-
feldstérke wird im nachfolgenden Abschnitt diskutiert.

3.7.5 Vergleich des Biegeverhaltens von Aktuatoren mit verschiedener
Verteilung der Eigenschaften

Der Vergleich des Biegeverhaltens der monolithischen Aktuatoren mit hohem und nied-
rigem Zinngehalt zeigt, dass grofe piezoelektrische Koeffizienten der Schichten (bei nied-
rigen Zinngehalten, B-1, T-1) nicht automatisch hohe Auslenkungen garantieren. Ent-
scheidend ist die Verteilung der Eigenschaften nach dem Polungsvorgang. In Abb. 3.31
wurden die Verteilungen des piezoelektrischen Koeflizienten ds; in den geklebten Tri-
morphs mit niedrigem (T-1) und hohem Zinngehalt (T-2) miteinander verglichen. Die
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Abbildung 3.31: Graphische Darstellung der Verteilung des piezoelektrischen Koeffizi-
enten dz; in T-1 und T-2

Schichten von B-1 und T-1 haben alle grofle piezoelektrische Koeffizienten, aber der Un-
terschied zwischen dem maximalen und minimalen Wert ist geringer als der bei B-2, T-2
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und V-2. Zum Beispiel betrigt dieser Unterschied bei T-1 nur 25%, wéhrend er bei T-2
fast 96% ist. Der grole Unterschied zwischen den piezoelektrischen Koeffizienten fiihrt
zu einem groflen Unterschied zwischen den Dehnungen SY) der Schichten, die letztlich
fiir die Biegung verantwortlich sind. Der Vergleich der maximalen Auslenkungen von T-1
und T-2 bestétigt dies. In den Konfigurationen B-2, T-2 und V-2 mit hohem Zinngehalt
ist diese Voraussetzung besser erfiillt.

In Abb. 3.31 ist auerdem gut zu erkennen, dass insbesondere im System mit hoher-
em Sn-Gehalt (T-2) die BTS7.5-Schicht mit dem hochsten piezoelektrischen Koeffizi-
enten ds; nur unvollstindig gepolt ist (vgl. auch Abb. 1.5). Im Trimorph T-1 ist der
Polungsgrad dieser Schicht zwar hoher, aber immer noch nicht ideal. Hier liegt auch das
Potential fiir weitere Optimierungen, die im néichsten Kapitel diskutiert werden. Aller-
dings wurden dabei nur noch Systeme mit hohem Zinngehalt und hohen Auslenkungen
untersucht.

Die Dehnung der einzelnen Schichten wird aber ebenso von den dielektrischen Eigen-
schaften bestimmt. Es ist leicht zu sehen, dass der Unterschied zwischen dem maxima-
len und minimalen Wert der Dehnung dann am grofiten wird, wenn in der Schicht mit
dem hochsten piezoelektrischen Koeffizient d5i** auch das hochste lokale elektrische Feld
E3** entsteht. Andersherum sollte in der Schicht mit dem kleinsten piezoelektrischen
Koeffizient i das lokale elektrische Feld EF" minimal sein. Die Gl. (3.43) beschreibt
den maximalen bzw. minimalen Wert der Dehnung. Der Gradient der piezoelektrischen
Eigenschaften muss also umgekehrt proportional zum Gradient der dielektrischen Ki-
genschaften sein, um eine moglichst maximale Biegung des monolithischen Biegers zu
erzielen.
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Deshalb zeigen die Systeme B-1, T-1 aus Schichten mit hoheren piezoelektrischen Koeffi-
zienten, aber mit relativ &hnlichen Dielektrizitatskonstanten, viel kleinere Auslenkungen
als die Systeme B-2, T-2, V-2 aus der Schichten mit niedrigeren, aber sehr stark variie-
renden piezoelektrischen Koeffizienten und sehr verschiedenen Dielektrizitéitskonstanten.

Generell kann man daraus die Schlussfolgerung ziehen, dass Aktuatoren mit guten
Biegeeigenschaften nicht unbedingt aus ferroelektrischen Werkstoffen mit moglichst ma-
ximalen piezoelektrischen Eigenschaften (z.B. PZT, PMN) hergestellt werden miissen,
sondern auch Keramiken oder Keramiksysteme mit geringeren piezoelektrische Eigen-
schaften (wie das Ba (T, Sn)Os-System) verwendet werden kénnen. Entscheidend ist,
wie stark die piezoelektrischen und dielektrischen Eigenschaften differieren. Ein weiterer
Vorteil ist, dass es dadurch relativ einfach sein sollte, bleihaltige Hochleistungskeramiken
durch umweltvertriglichere bleifreie Materialien zu ersetzen.



Kapitel 4

Optimierung und Ausblick

4.1 Einfluss der Polungsfeldstirke auf das Biegeverhalten
von monolithischen Aktuatoren
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Abbildung 4.1: Maximale Auslenkung von B-2, T-2, V-2 als Funktion der Anregungs-
spannung. Die Aktuatoren wurden bei Ej., oder bei 2 kV/mm gepolt.

Im Abschnitt 2.8 wurde bereits die Verbesserung des Polungsverhaltens durch Erhéhung
der Polungsfeldstérke diskutiert. Die Auswirkungen auf das Biegeverhalten sollen im Fol-
genden beschrieben werden. In Abb. 4.1 sind die maximalen Auslenkungen bei verschie-
denen Anregungsspannungen fiir Aktuatoren mit hohem Sn-Gehalt dargestellt. Dabei
wurde jeweils ein Bi-, Tri- und 4-morph mit der bisher diskutierten Feldstiarke Fj., und
und zweiter mit einer Feldstirke von 2 kV/mm gepolt. Die Polungsfeldstéirke FEy., wur-
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de mit Hilfe des Polungsmodells so gewahlt, dass die maximale lokale Feldstéirke, die in
der BTS15 Schicht auftritt, 2 kV/mm nicht iiberschritt. Dadurch sind die Proben mit
verschiedenen Schichtzahlen vergleichbar, da die maximale Polarisation in allen Proben
den gleichen Wert annimmt. Die Polungsfeldstirke wurde auf 2 kV/mm begrenzt, da
bei hoheren Spannungen die Gefahr eines Probendurchschlages deutlich zunahm.

Werden die Aktuatoren mit einer Feldstérke von 2 kV/mm gepolt, so ist eine deut-
liche Verbesserung der Biegeauslenkung zu beobachten. Dies korreliert sehr gut mit der
bereits beschriebenen Zunahme der piezoelektrischen Koeffizienten ds;, vor allem in
der piezoelektrisch aktiven Schicht BTS7.5 (s. Tabelle 2.4). Auch bei diesen monolithi-
schen Proben nimmt die maximale Auslenkung mit der Anzahl der Schichten zu. Wie
bereits erwéihnt, ist dies dadurch zu erkldren, dass die gleichméBige Sn-Verteilung (che-
mischer Gradient) durch die Polung nicht zwangsliufig in eine gleichmiflige Verteilung
der Materialeigenschaften (piezoelektrischer bzw. dielektrischer Gradient) umgewandelt
wird. Hier ist in zukiinftigen Arbeiten noch eine weitere Optimierung durchzufiithren. So
konnen z.B. Schichtdicken bzw. deren chemische Zusammensetzung verdndert werden,
um den Funktionsgradienten der piezoelektrischen und dielektrischen Eigenschaften zu
optimieren. Die Grundlagen dafiir wurden in dieser Arbeit dargelegt.

4.2 Einfluss der Polungszeit auf das Biegeverhalten

Im Abschnitt 2.9 konnte gezeigt werden, dass es in einem Zweischichtsystem aus unter-
schiedlichen Ferroelektrika moglich ist, durch eine ldngere Polung mit einem Gleichfeld
beide Schichten vollstdndig zu polen. Die dabei entstehende Differenz der Polarisati-
on wird durch eine Raumladung am Interface zwischen den Schichten kompensiert. In
ersten Versuchen wurde gepriift, wie sich dies auf das Biegeverhalten auswirkt.

Als einfachstes System wurde zunéchst wieder das Zweischichtsystem BTS(7.5-15)
untersucht. Zwei elektrisch miteinander verbundene Schichten wurden im Olbad fiir 3
Minuten mit einer Feldstérke von 2 kV/mm gepolt. Nach 24 Stunden wurden die pie-
zoelektrischen und dielektrischen Kleinsignaleigenschaften gemessen. In Tabelle 4.1 sind
die Werte der BTS7.5-Schicht mit denen eines kurz gepolten Systems (15 Sekunden) ver-
glichen. Es ist eine deutliche Zunahme der piezoelektrischen Eigenschaften zu erkennen,
die auch zu einer Verbesserung der Biegeeigenschaften fithren sollte. Die Kleinsignalei-
genschaften der piezoelektrisch nicht aktiven BTS15-Schicht blieben unveréndert.

Polungszeit | ds3 in pm/V | d3; in pm/V | €l3/e9
15 Sekunden 186 117 3730
3 Minuten 269 132 4760

Tabelle 4.1: Kleinsignaleigenschaften der BTS7.5-Schicht eines kurzgepolten (15 s) und
3 Minuten gepolten Bimorphs BT'S(7.5-15), Polungsfeldstéirke 2 kV/mm DC

In ersten Untersuchungen wurde auch die Auslenkung von monolithischen Aktuato-
ren mit hohem Zinngehalt untersucht, da mit diesen die bisher héchsten Auslenkungen
erzielt wurden. Die Bi-, Tri- und 4-morphe wurden dazu 2 Minuten bei 2 kV/mm gepolt.
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Abbildung 4.2: Auslenkung monolithischer Biegeelemente der Gruppe II, 2 Minuten bei
2 kV/mm gepolt

Die Abb. 4.2 zeigt, dass die Auslenkung gegeniiber den im vorhergehenden Abschnitt
beschriebenen Proben, die fiir 15 Sekunden bei 2 kV/mm gepolt wurden noch einmal
deutlich zunimmt (vgl. Abb. 3.30 und 4.1). Beim Trimorph wurde sogar eine Verdopp-
lung der maximalen Auslenkung auf 35 gm bei unipolarer Anregung mit 500 V gefunden.
Warum die Zunahme beim 4-morph geringer ausfillt, kann im Moment nicht erklért wer-
den. Eine Vermutung ist, dass die 2 Minuten fiir dieses System immer noch zu kurz sind.
Dazu mehr im n#chsten Abschnitt.

Die theoretische und experimentelle Untersuchung des Polungsverhaltens bei ldnge-
ren Polungszeiten von Systemen mit mehr als zwei Schichten sowie die Modellierung des
nichtlinearen Biegeverhaltens wird die Aufgabe zukiinftiger Arbeiten sein.

4.3 Elektrische Zyklierung

Die Lebenszeit der verschiedenen Aktuatoren kann durch Untersuchung der Abhéngig-
keiten des Biegeverhaltens von der Anzahl der elektrischen Zyklen bestimmt werden. Da
diese Ermiidungsmessungen mit zyklischer Belastung sehr zeitaufwendig sind, wurden
bisher nur einige ausgewéhlte Proben untersucht.

In Abb. 4.3 ist die Abhéngigkeit der maximalen Auslenkung von der Anzahl der
elektrischen Zyklen fiir einen konventionell geklebten Bimorph sowie einen monolithi-
schen Bimorph und 4-morph dargestellt. Um einen optimalen Ausgangswert zu erhalten,
wurden alle Proben 3 Minuten bei 2 kV/mm DC gepolt. Die Zyklierung erfolgte mit 500
V (unipolar) und 100 Hz.

Die maximale Auslenkung aller Aktuatoren ist bis ca. 10° Zyklen fast konstant ist.
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Abbildung 4.3: Maximale Auslenkung von monolithischen und geklebten Aktuatoren
aus Gruppe II als Funktion von der Anzahl der elektrischen Zyklen

Nur beim monolithischen 4-morph ist ein konstant leichter Anstieg bis 10* Zyklen zu
erkennen. Dies konnte ebenfalls ein Anzeichen dafiir sein, dass die Probe nach 3 Minuten
noch nicht vollstindig gepolt war und durch das Zyklieren eine gewisse Nachpolung
erfolgte. Eine Abnahme der Auslenkung ist bei allen drei Proben ab 10° Zyklen zu
beobachten. Dabei nehmen die maximalen Werte der Auslenkung bis 2 10° Zyklen um
ca. 10 % ab. Eine generelle Aussage iiber das Langzeitverhalten kann nach diesen ersten
Versuchen noch nicht getroffen werden. Dazu sind weitere Untersuchungen notwendig.
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Zusammenfassung

Keramische Materialien mit einem Funktionsgradienten (engl. Functionally gra-
ded materials - FGM) sind monolithische Werkstoffe mit in einer oder mehreren Rich-
tungen veréinderten Eigenschaften. Die in dieser Arbeit untersuchten Keramiken haben
einen eindimensionalen Gradient der chemischen Zusammensetzung in Richtung der
Probendicke. Die Eignung dieser Gradientenmaterialien fiir Biegeaktuatoren wurde un-
tersucht. Wahrend der Biegung steigt die mechanische Spannung im Aktuator stark an.
Das verkiirzt die Lebenszeit und verschlechtert die Zuverldssigkeit des Biegeaktuators.
Die Verwendung von Gradientenmaterialien fiir Biegeaktuatoren sollte zur Verbesserung
der Zuverlissigkeit und Verléingerung der Lebenszeit der Aktuatoren fiihren.

In dieser Arbeit wurde das Mischoxidsystem BaTi(;_,)SnxO3 — BaTi(;_y)SnyO3
(BTS) zur Herstellung monolithischer Keramik mit inhomogener chemischer Zusam-
mensetzung verwendet. Die Eigenschaften dieser Keramik sind stark vom Zinngehalt
abhéngig. Zur Herstellung der Proben wurde das Mischoxidverfahren verwendet. Die
Untersuchung der monolithischen inhomogen Ba(Ti,Sn)Os-Keramik bestand aus zwei
Teilen: Polungs- und Biegeverhalten des Gradientenmaterials.

Das Polungsverhalten der Aktuatoren wurden an Hand der Neukurven der Polari-
sation und Dehnung untersucht. Es wurde gezeigt, dass sich im Gradientenmaterial der
grofite Teil der Polungsfeldstéirke im Bereich mit der kleinsten spontanen Polarisation
konzentriert und nur dieser Bereich komplett gepolt wird. Je hoher die spontane Polari-
sation in einer Schicht ist, desto schlechter wird dieser Bereich gepolt. Trotz dieser nur
teilweisen Polung insbesondere der stark piezoelektrisch aktiven Schichten, konnte ein
ausreichender Gradient der piezoelektrischen und dielektrischen Eigenschaften erzeugt
und nachgewiesen werden. Hier ergibt sich die Moglichkeit, durch Anderung der Para-
meter des Gradientenmaterials die Verteilung der Eigenschaften zu kontrollieren und zu
optimieren.

Das Polungsverhalten des Gradientenmaterials zeigt eine starke Abhéangigkeit von
der Polungszeit. Je ldnger das elektrische Feld an ein solches Material angelegt wird,
desto grofler ist der Einfluss der Leitfdhigkeit der verwendeten Keramik. Dadurch kann
die Polarisation in einer nur teilweise gepolten Schicht mit der Zeit weiter ansteigen und
so den Polungsgrad verbessern. Es wurde ein Modell zur Beschreibung dieses Prozesses
entwickelt und durch experimentelle Untersuchungen bestétigt.

Um die Auswirkungen des Funktionsgradienten auf das Biegeverhalten abzuschétzen,
wurden analytische und numerische Modellierungen und experimentelle Ergebnisse mit-
einander verglichen. Es wurde gezeigt, dass dabei der Bimorph die maximale Auslen-
kung, aber auch die grofite mechanische Spannung hat. Je besser der Gradient z.B. der
piezoelektrischen Eigenschaften ist, desto geringer wird die Auslenkung und die mecha-
nische Spannung. Fiir den Fall eines idealen Gradienten des piezoelektrischen Koeffizi-
enten betrigt die Auslenkung des Biegeaktuator bei gleicher Anregungsspannung nur
noch 2/3 der Auslenkung eines Bimorphs. Jedoch geht die maximale mechanische Span-
nung gegen Null, das Biegeelement ist nahezu spannungsfrei. Die geringere Auslenkung
im Gradientenmaterial kann durch eine Erhéhung der Anregungsspannung kompensiert
werden. Selbst in diesem Fall bleibt bei gleicher Auslenkung die mechanische Spannung
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im Gradientenmaterial um ein Vielfaches kleiner als im klassischen Bimorph.

Die Finite-Elemente-Methode (FEM) bestétigte die beschriebenen Ergebnisse und
war in sehr guter Ubereinstimmung mit der analytischen Niiherung. Bei der experimen-
tellen Untersuchung des Biegeverhaltens wurde die Auslenkung eines einseitig fixierten
Biegeaktuators in Abh#ngigkeit von kleinen Anregungsspannungen gemessen. Es wur-
den sowohl monolithische Gradientenmaerialien als auch entsprechende Modellstruktu-
ren mit bis zu 4 Schichten untersucht. Die Ergebnisse waren in guter Ubereinstimmung
sowohl mit der analytischen Modellierung als auch mit der FEM. Das bedeutet, dass die
in der analytischen Theorie gemachte eindimensionale Naherung ausreichend genau fiir
die Beschreibung des Biegungsverhaltens ist.

Im letzten Teil der Arbeit wurde mittels der gewonnenen Erkenntnisse iiber das
Polungs- und Biegeverhalten die Biegeaktuatoren aus Gradientenmaterial optimiert.
Am Beispiel des monolithischen 4-morph mit annihernd linearem Zinngradient ist es
gelungen, durch die Erhohung der Polungsfeldstirke in Richtung parallel zum Gradien-
ten und Verlangerung der Polungszeit die Auslenkung deutlich zu erhéhen. Das fiihrt zu
der Schlussfolgerung, dass Aktuatoren mit guten Biegeeigenschaften nicht unbedingt aus
ferroelektrischen Werkstoffen mit moglichst maximalen piezoelektrischen Eigenschaften
(z.B. PZT, PMN) hergestellt werden miissen, sondern auch Keramiken oder Keramik-
systeme mit geringeren piezoelektrischen Eigenschaften (wie das Ba(Ti,Sn)O3-System)
verwendet werden kénnen. Ein weiterer Vorteil ist, dass es dadurch relativ einfach sein
sollte, bleihaltige Hochleistungskeramiken durch umweltvertréglichere bleifreie Materia-
lien zu ersetzen.

Die Lebenszeit der verschiedenen Aktuatoren wurde durch Untersuchung der Abhén-
gigkeiten des Biegeverhaltens von der Anzahl der elektrischen Zyklen bestimmt. Dabei
blieben die maximalen Werte der Auslenkung bis 2 10° Zyklen konstant und nahmen da-
nach um bis zu 10 % ab. Eine generelle Aussage iiber das Langzeitverhalten kannte nach
den ersten Versuchen noch nicht getroffen werden. Dazu sind weitere Untersuchungen
notwendig.

Generell wurde bewiesen, dass es moglich ist, monolithische Keramiken mit einem
chemischen Gradienten zu polen und den dadurch entstandenen Funktionsgradienten fiir
die Anwendung als Biegeaktuator zu nutzen. Im Idealfall wird der Aktuator mit linea-
rem Gradient sogar ein nahezu spannungsfreies Biegungsverhalten zeigen. In zukiinftigen
Arbeiten sollten noch weitere Optimierungen durchzufiihrt werden. So kénnen z.B. die
Schichtdicken oder die chemische Zusammensetzung verindert werden, um den Funkti-
onsgradienten der piezoelektrischen und dielektrischen Eigenschaften zu optimieren. Die
Grundlagen dafiir wurden in dieser Arbeit dargelegt. Die theoretische und experimen-
telle Untersuchung des Polungsverhaltens bei lingeren Polungszeiten von Mehrschicht-
systemen sowie die Modellierung des nichtlinearen Biegeverhaltens wird die Aufgabe
zukiinftiger Arbeiten sein.



Literaturverzeichnis

1]

2]

[10]
[11]
[12]

M. E. Lines, A. M. Glass: Principles and application of ferroelectric and related
Materials (Clarendon Press, Oxford 1977)

Yuahuan Xu: Ferroelectric Materials and Their Applications, North-Holland (1991)
Karl Ruschmeyer u.a.: Piezokeramik Renningen-Malmsheim (1991)
T. Shrout, W.A. Schulze, J.V. Biggers: Ferroelectrics 29, 129-134, (1980)

K. Uchino: Piezoelectric Actuators and Ultrasonic Motors (Kluwer Academic Pu-
blishers Boston/Dordrcht/Londo 1997)

M. Niino: J. of the Jap. Soc. of Powder and Powder Metallurgy 37(2), 241 (1990)
T. Kawai, S. Miyazaki, M. Araragi: Yokogawa Technical Report 14, 6 (1992)

J. Qiu, J. Tani, T. Ueno, T. Morita, H. Takahashi and H. Du: Smart. Mater. Struct.
12, 115121 (2003)

.'S. Sonin, B. A. Strukow: Einfiihrung in die Ferroelektrizitit [Ubers. a. d. Russ.
G. Schmidt], (Berlin, Akad. Verl, 1974)

V.L. Ginzberg: Zh. Eksp. & Teor. Fiz. 15 (1945) 739.
W.G. Cady: Piezoelectricity (MacDraw-Hill, New York, 1946)

A. Bauer, D. Biihling, H.-J. Gesemann, G. Helke, W. Schreckenbach: Thechnologie
und Anwendungen von Ferroelektrika (Akademische Verlagsgesellschaft Geest &
Portig K.-G., Leipzig 1976)

D. Voltzke, H.-P. Abicht: J. Mater. Sci. Lett: 19, 21, 1951-1953 (2000)

U. Straube, H.T. Langhammer, H.-P. Abicht, H. Beige: J. Eur. Ceram. Soc. 19,
1171 - 1174, (1999)

M. Mitte, C. Hagendorf, K.-M. Schindler, H.-P. Abicht, N. Neddermeyer: Phys.
Status Solidi A 173, 183 - 194 (1999)

D. Voltzke, H.-P. Abicht, J. Woltersdorf, E. Pippel: J. Mat. Sci. Lett. 17, 1979 -
1981 (1999)



94

LITERATURVERZEICHNIS

[17]

[18]
[19]
[20]

[21]
[22]

[23]

[24]
[25]
[26]
[27]
[28]
[29]
[30]

[31]
[32]

[33]

[34]
[35]

[36]
[37]
[38]

H. T. Langhammer, T. Muller, K.-H. Felgner, H.-P. Abicht: J. Am. Ceram. Soc.
83, 3, 605-611 (2000)

D. Voltzke, H.-P. Abicht, Solid State Sci. 3, 4, 417-422 (2001)
G. A. Smolenskii, V. A. Isupov: Zh. tekh. Fiz. 24, 1375 (1954)

J. von Cieminski, H. Th. Langhammer, H.-P. Abicht: Phys. Stat. Sol. (a) 120, 285-
293 (1990)

K. Uchino: Ferroelectrics 91, 281-292 (1989)
R. W. Whatmore: Fundamentals of Ceramic Engeneering (London, New York, 1990)

V. Mueller, A. Kouvatov, R. Steinhausen, H. Beige, H.-P. Abicht: Ferroelectrics
(2004)

I. Jung, Y. Roh Source: Sens. and Actuat. A 69, 159-266, (1998)
M. A. Marcus: Ferroelectrics 57, 203-220 (1984)

M. A. Marcus: J. Appl. Phys. 52(10), 6273-78 (1981)

K. Abe, K. Uchino, S. Nomura: Ferroelectrics 68, 215-223, (1986)
H.J. Den Blanken, J. Van Zwol: Ferroelectrics 184, 179-188 (1996)
T. S. Low, W. Guo: J. Micromechanical Sys. 4, 4, 230-237 (1995)

A. Kouvatov, R. Steinhausen, W. Seifert, T. Hauke, H.-T. Langhammer, H. Beige,
H. Abicht: Jour. of the Euro. Ceram. Soc. 19, 1153 - 1156 (1999)

A. B. Dobrucki, P. Pruchnicki: Sens. and Actuat. A 58, 203-212 (1997)

Heinrich Kuttruff: Physik und Technik des Ultraschalls (S. Hirzel Verlag Stuttgart
1988)

Y. Tomikawa, K. Masamura, S. Sugawara, M. Konno: Ferroelectrics 68, 235-248
(1986)

S. Yang, W. Huang: ATAA jour. 35, 12 1894-1895 (1997)

Peter C. Y. Lee, Jiun-Der Yu IEEE Tans. on Ultras. Ferr. and Freq. Control 45, 1,
236-250 (1998)

S. Ynag, B. Ngoi: Smart Mater. Struct. 8, 411-415 (1999)
S. Liang, C. A. Rogers: Jorn. of Intell. Nater. Syst. and Struc. 8 April (1997)

Report of Investigation of Applications of FGM, The Soci. of Non-Traditional Tech.
Tokyo (1993)



LITERATURVERZEICHNIS 95

[39]

[40]

[41]
[42]
[43]
[44]

[45]

[46]

[47]

[48]

[49]
[50]
[51]
[52]
[53]
[54]
[55]

[56]

[57]
[58]

[59]

T. Hauke, A. Z. Kouvatov, R. Steinhausen, W. Seifert, H. T. Langhammer, H. Beige,
H.-P. Abicht: Elect. Proc. of the 4th Intern. Conf. on Theor.and Exp. Problems of
Mater Engin Puchov, Slovakia (1999)

T. Hauke, A.Z. Kouvatov, R. Steinhausen, W. Seifert, H. Beige, H.T. Langhammer,
H. Abicht: Ferroelectrics 238, 195-202 (2000)

S. Takahashi, A. Ochi, M. Yonezawa: Jpn. J. Appl. Phys. 22, Suppl. 22-2, 157 (1983)
A. Furuta and K. Uchino: Ferroelectrics 160, 277 (1994)

A. Furuta, K. Uchino: J. Amer. Ceram. Soc. 76, 1615 (1993)

J. Thongrueng, T. Tsuchiya, K. Nagata: Jpn. J. Appl. Phys. 37,5306-5310, (1998)

H. Hata, Y. Tomikawa, S. Hirose, T. Takano: Jap. jour.of appl.phys. 1, 35, H, 9,
5023-5026 (1996)

C. Kusakabe, Y. Tomikawa, T. Takano, H. Tamura, H. Okamoto:Jap. jour. of appl.
phys. 35, H, 9, 5018-5022 (1996)

S. Wakabayashi, M. Sakata, H. Goto, M. Takeuchi, T, Yada: Jap, jour, of appl,
phys. 35, 5012-5014 (1996)

C. Kusakabe, Y. Tomikawo, T. Kurose, K. Ohnishi: Jap. jour. of appl. phys. 34,
5279-5283, (1995)

B. H. Rabin, I. Shiota, Guest Editors: MRS Bulletin, January,(1995)

T. Hirai: Mat. Scie Technol. 17B, 293-341 (1996)

Carl C. M. Wu, M. Kahn, W. Moy: J. Am. Ceram. Soc. 79, 3, 809-812 (1996)
A.J. Markworth, K.S. Ramesh, W.P. Parks Jr : J. Mater. Sci. 30, 2183-2193 (1995)
Michael M. Gasik: Comput. Mater. Sci. 13, 42-55 (1998)

N. Cherradi, D. Delfosse, P. Moeckli: Proc. of FGM Tokio (1996)

K. Tanaka, H. Watanabe, V.F. Poterasu, Y. Sugano: Comp.Methods in Appl. Mech.
and Eng. 109, 377-389, (1993)

T. Hauke, A. Z. Kouvatov, R. Steinhausen, W. Seifert, H. T. Langhammer, H.
Beige: Proc. IUTAM 2000, Solid Mechanics and Its Applications 89, 87-94 (2001)

Qing-Ming Wang, L. E. Cross: J. Appl. Phys. 83, 10, 5358-5363 (1998)

A. 7Z. Kouvatov, R. Steinhausen, T. Hauke, H. T. Langhammer, H. Beige, H. Abicht:
Ferroelectrics, 273, 95-100 (2002)

7. Lences: Proc. FAC 2001



96

LITERATURVERZEICHNIS

[60]

[61]

[62]
[63]

[64]

[65]
[66]
[67]
[68]
[69]
[70]
[71]

[72]
[73]

[74]
[75]
[76]
[77]
[78]

[79]
[80]

[81]

H. T. Langhammer, M. Dabrunz, K.-H. Felgner, H.-P Abicht: Materials Lett. 15,
268-273 (1992)

T. McKechnie, E.H. Richardson, and R.D. Watson: Advances in Thermal Spray
Science and Technology ASM International, Materials Park, OH 737-742 (1995)

M. Himoda, u.a.: Proc 3 IUMRS Tokyo (1994)

S. Kim, M. Sasaki and T. Hirai: Proc. 9th Korea-Japan Seminar of New Ceramics
102-106 (1992)

72.Y. Fu, J.P. Liu, J.Y. Zhang, Q.J. Zhang: Proc of Int.China Cross-Strait Con. On
Composite Materials IIT 105 (Trans Tech Publications 2003)

H. Jihua, Li Jinfeng, K. Akira, W. Ryuzo: J. Mater. Sci. Lett. 17, 2033-2035, (1998)
A. Kawasaki, R. Watanabe: Cermic Trasactions 34, 157-164 (1994)

G.H. Haertling: Ferroelectrics 154, 101 (1994)

C.C.M Wu, M. Kahn, W. Moy: J. of Amer. Ceramic Soc. 79, 3, 809 (1996)

X. Zhu, Z. Meng: Sensors and Actuators A, 48, 169 (1995)

G. Li, G. Furuman, G.H. Haetling: Ferroelectrics 188, 223 (1996)

T. Kawai, S. Miyazaki, M. Araragi: In Proc. the First Int. Sympos. Functionally
Gradient Mat. Sendai, Japan. 191 (1990)

X. Zhu, Q. Wang, Z. Meng: J. of Materials Science Lett. 14, 516 (1995)

T. Nagae, S. Saji, T. Yanagimoto, M. Nose, M. Yokota: Mat. Transactions Jim.
41(3), 457-460 (2000)

J. C. Anderson: Dielectrics (Chapman and Hall, London, 1964)
A. von Hippel: Dielectrics and Waves (Wiley, New York, 1954)
R. Coelho: Physics of Dielectrics (Elsevier, Amsterdam, 1979)
E.H. NI: Measurements of Dielekctrics (Science Press, 1981)

Y. Li, Z. K. Qin, Z. G. Zhou: Measurements of Piezoelectric and Ferroelectric
Materials (Science Press, Beijing 1984)

C.B. Sawyer and C.H. Tower: Phys. Rev. 35, 260 (1930)

Bernard Jaffe, William R. Cook, Jr. and Hans Jaffe: Piezoelectric Ceramic (Acade-
mic Press, London and New York, 1971)

Midori-Sokki: Potentiometer Production Catalog, Japan



LITERATURVERZEICHNIS 97

[82] K.Uchino, L.E. Cross: Ferroelectrics 27, 35 (1980)
[83] P.H.Sydenham: Jour. Phys. E., Sci. Inst. 5, 721 (1972)
[84] Tanida, Gomi, Nomura: Abstract 44th Jpn. Appl. Phys. Mtg., Fall, 27 (1983)

[85] A. Lenk: Elektromechanische Systeme, Bd. 2: Systeme mit verteilten Parametern,
Verlag Technik Berlin (1974)

[86] H. Beige: Dissertation B, Halle (1980)

[87] R. Steinhausen: Dissertation, Halle (2002)

[88] G.Sorge, T. Hauke, M. Klee: Ferroelectrics 163, 77, (1995)

[89] A. Rost: Messung dielektrische Stoffeigenschaften (Akademie-Verlag, Berlin, 1978)

[90] ICE Standart Publication 483, Guide to dynamic measurements of piezoelectric
ceramics with high electromechanical coupling (1976)

[91] Jan G. Smits: IEEE Transact. on Sonics and Ultrasonics SU-23, 6, 393-402 (1976)

[92] E. Fuchs, H. Oppolzer, H. Rehme: Practical Beam Microanalysis (Weinheim, New
York, Basel, Cambridge 1990)

[93] T. Johannson: Zeit. Phys. 82 507 (1933)

[94] H. H. Johann: Zeit Phys. 69, 185 (1933)

[95] http://www.cmat.uni-halle.de/equipment/microsonde.htm

[96] K.J. Bathe: Finite-Elemente-Methode (Springer-Verlag Stuttgart 1991)

[97] K. Nasita, H. Hagel: Finite Elemente (Springer- Verlag Berlin 1992)

[98] H.R. Schwarz: Methode der Finiten Elemente (Teubner Verlag Stuttgard 1991)
[99] L- Pintille, I. Boerasu, M.J.M. Gomes: J of Appl. Phys. 93 12 9961-9966 (2003)
[100] Y.T. Or, C.K. Wong, B. Ploss, F.G. Schin: J. of Appl. Phys. 93 7 4112-4119 (2003)

[101] R. Steinhausen, A.Z. Kouvatov, C. Pientschke, H.T. Langhammer and H. Beige:
2004 IEEE Inter. Ultrason. Ferroelec. and Freq. Control Joint 50th Anniversary
Conf.



Danksagung

Mein besonderer Dank gilt Herrn Prof. Dr. H. Beige fiir die Uberlassung des Themas
und die hervorragende Betreuung wéhrend der gesamten Promotionsphase. Durch sei-
ne Forderung meiner Publikationstétigkeit und der Ermdoglichung, an nationalen und
internationalen Konferenzen teilzunehmen, wurde die Qualitéit der vorliegenden Arbeit
positiv beeinflusst.

Ein auflerordentlicher Dank gilt Dr. R. Steinhausen, Dr. H. T. Langhammer und Dr.
T. Hauke fiir die sehr gute und angenehme Zusammenarbeit. Die Vielzahl wissenschaft-
licher Diskussionen mit ihnen hat sehr zum Gelingen dieser Arbeit beigetragen.

Herrn Prof. Dr. H.-P. Abicht und den Kollegen vom Fachbereich Chemie danke ich
fiir die ausgezeichnete Zusammenarbeit.

Bei Dr. W. Seifert und DP C. Pientschke bedanke ich mich fiir die Unterstiitzung
bei den numerischen Modellierungen.

Allen Mitarbeitern der Fachgruppe Nichtlineare Dynamik/Ferroelektrizitatméochte
ich fiir ihre Unterstiitzung und Bereitschaft zu fachlichen Diskussionen danken. Insbe-
sondere bin ich Frau C. Seidel und Frau G. Studte fur die Probenpréiparation zu Dank
verpflichtet.

Meiner Frau Alia und meiner Familie danke ich von ganzem Herzen fiir die moralische
Unterstiitzung bei der Entstehung dieser Arbeit.



Erkldrung

Hiermit erklére ich, dass ich die vorliegende Arbeit selbstindig und nur mit den ange-
gebenen Quellen und Hilfsmitteln angefertigt habe. Die den benutzten Werken wortlich
oder inhaltlich entnommenen Stellen sind als solche kenntlich gemacht worden.

Halle, den 10.01.2005

Azamat Kuvatov



Name:
Geburtsdatum:
Geburtsort:
Staatsangehorigkeit:
Familienstand:
Anschrift:

Ausbildung:

1980-1986
1986-1990
1990-1995

seit 4/98

Lebenslauf

Azamat Kuvatov

28.10.1973

Ufa, Russland

russisch

verheiratet

06114 Halle, Feuerbachstr. 4

allgemeinbildende Schule 20 in Ufa (Russland)
allgemeinbildende Schule 1 in Ufa (Russland)
Physikstudium an der Baschkirischen Staatlichen
Universitét Ufa (Russland)

Promotion am Fachbereich Physik,
Martin-Luther-Universitdt Halle

Berufliche Téatigkeit:

10/96-3,/98
4/98-3/00

4/00-6,/02
seit 7/02

Wiss. Mitarbeiter am FB Physik der Baschkirischen
Staatlichen Universitidt Ufa (Russland)

Wiss. Mitarbeiter am FB Physik der Universitdt Halle,

FG Nichtlineare Dynamik/Ferroelektrizitat

Graduierten Stipendiat am FB Physik der Universitéit Halle
Wiss. Mitarbeiter am FB Physik der Universitéit Halle,

FG Nichtlineare Dynamik/Ferroelektrizitat

Halle, den 10.01.2005



	Inhaltsverzeichnis
	Abkürzungsverzeichnis
	Einführung
	1. Grundlagen
	1.1 Ferroelektrizität
	1.1.1 Polarisation, Elektrostriktion
	1.1.2 Die Kristallstruktur von Ferroelektrika
	1.1.3 Hysterese- und Dehnungskurve
	1.1.4 Piezoelektrische Grundgleichungen

	1.2 Einfluss des Zinngehalts auf die Eigenschaften der BaTi(1-x)SnxO3 Keramik
	1.3 Anwendung ferroelektrischer Keramiken
	1.3.1 Nutzung des direkten oder inversen Piezoeffektes
	1.3.2 Biegeaktuatoren

	1.4 Materialien mit einem Gradient der funktionalen Eigenschaften
	1.4.1 FGM - Functional Gradient Materials
	1.4.2 BaTi(1-x)SnxO3 Keramik mit einem Gradient des Zinngehalts

	1.5 Herstellung ferroelektrischer Keramiken
	1.5.1 Mischoxidverfahren
	1.5.2 Polungsprozess der Ferroelektrika
	1.5.3 Herstellung der BaTi(1-x)SnxO3 Keramik mit einem Gradient des Zinngehalts

	1.6 Experimentelle Methoden
	1.6.1 Bestimmung der Biegeauslenkung
	1.6.2 Bestimmung der chemischen Zusammensetzung der Keramik
	1.6.3 Bestimmung der Dielektrizitätskonstante
	1.6.4 Ferroelektrische Hysteresekurve
	1.6.5 Bestimmung der piezoelektrischen Koeffizienten
	1.6.6 Mikrodehnungsmeßplatz
	1.6.7 Numerische Modellierung mit Finite-Elemente-Methode


	2. Das Polungsverhalten von Gradientenmaterialien
	2.1 Die Polarisation in inhomogen Ferroelektrika
	2.2 Modellierung des Polungsverhaltens von Gradientenmaterialien
	2.3 Mehrschichtstrukturen
	2.3.1 Elektrisch verbundene, geklebte und monolithische Mehrschichtstrukturen
	2.3.2 Zinnverteilung in den untersuchten Systemen

	2.4 Vergleich zwischen Modellierung und Experiment
	2.4.1 Polungsverhalten von Proben mit niedrigem Zinngehalt
	2.4.2 Polungsverhalten von Proben mit höherem Zinngehalt

	2.5 Modellierung der Dehnungskurve von Mehrschichtsystemen
	2.5.1 Dehnung S3 als Funktion der Polarisation
	2.5.2 Modellierung der Dehnungskurve

	2.6 Bestimmung des Polungsgrades mit Hilfe der Modellierung des Polungsverhaltens
	2.7 Einfluss der Polungsrichtung auf das Polungsverhalten von BaTi(1-x)SnxO3 basierten Mehrschichtsysteme
	2.8 Feldabhängigkeit des Polungsverhaltens des auf BaTi(1-x)SnxO3 basierten Mehrschichtsystems
	2.9 Polungsverhalten der Mehrschichtsysteme unter Berücksichtigung der elektrischen Leitfähigkeit
	2.9.1 Modellierung des Polungsverhaltens von Mehrschichtsystemen unter Berücksichtigung der elektrischen Leitfähigkeit
	2.9.2 Messung der Feldstärkeverteilung beim Polen mit Gleichfeld


	3. Biegeverhalten von Gradientenmaterialien
	3.1 Verteilung des elektrischen Feldes in seriell verbundenen Ferroelektrika bei niedrigen elektrischen Spannungen
	3.2 Biegeaktuatoren mit Mehrschichtstruktur
	3.2.1 Beschreibung der Modellstruktur
	3.2.2 Grundlagen der Biegetheorie
	3.2.3 Biegeradius und Auslenkung
	3.2.4 Die mechanische Spannung im Aktuator während der Biegung

	3.3 Analytische und numerische Untersuchung des Biegeverhaltens von Aktuatoren
	3.3.1 Berechnung der Auslenkung
	3.3.2 Verteilung der mechanischen Spannung
	3.3.3 Maximale mechanische Spannung

	3.4 Aktuatoren mit nichtlinearer, kontinuierlicher Verteilung des piezoelektrischen Koeffizienten d31
	3.5 Analytische Analyse des Einflusses der dielektrischen Eigenschaften auf das Biegeverhalten
	3.6 Geklebte Aktuatoren aus BaTiO3-Keramik
	3.6.1 Die Struktur von Aktuatoren aus BaTiO3-Keramik
	3.6.2 Biegeverhalten von Aktuatoren aus BaTiO3
	3.6.3 Vergleich zwischen Experiment und Modellierung

	3.7 Monolithische Aktuatoren aus BaTi(1-x)SnxO3-Keramik
	3.7.1 Die Struktur von monolithischen Aktuatoren aus BaTi(1-x)SnxO3- Keramik
	3.7.2 Besonderheiten in der Biegetheorie f¨ur Aktuatoren mit unidirektionalem Gradient der Eigenschaften
	3.7.3 Biegeverhalten von Aktuatoren mit niedrigem Zinngehalt
	3.7.4 Biegeverhalten von Aktuatoren mit höherem Zinngehalt
	3.7.5 Vergleich des Biegeverhaltens von Aktuatoren mit verschiedener Verteilung der Eigenschaften


	4. Optimierung und Ausblick
	4.1 Einfluss der Polungsfeldstärke auf das Biegeverhalten von monolithischen Aktuatoren
	4.2 Einfluss der Polungszeit auf das Biegeverhalten
	4.3 Elektrische Zyklierung

	Zusammenfassung
	Literaturverzeichnis



