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1 Einleitung

1.1 Piezodlektrische Verbundwer kstoffe

Dasgezélte Einstellen vonMaterialeigenschaften in Hinblick auf spezelle Anwendungen, das
“Malschneidern” von Werkstoffen, ist in den letzten Jehrzennten mehr und mehr zur Redit &
geworden. Eine grol¥e Rolle gielen dabei Verbundwverkstoffe. DieseWerkstoffe, die ais avei
oder mehr Materialien zusanmengesézt sind, kann man zunadst in Konstruktions- und
Funktionswerkstoff e unterscheiden. Konstruktionswerkstoff e werden sat den setziger Jahren
in technischen Anwendungen eingesézt und haben mittlerweile ene sdar starke Verbreitung
gefunden. Als Beispiele séen nu mit Glas oder Kohlefasen verstarkte Kunststoff e genannt.
In den letzten Jehren haben auch de Funktionswerkstoffe a@ne rasante Entwicklung genommen.
Dabei standen zunddhst sensorische Eigensdhaften im Vordergrund, spater kam dann das
Anwendungsfeld der Aktorik hinzu. Seit einigen Jéhren werden auch gezelt Werkstoff system
entwickelt und unersucht, die sasorische und aktorische Eigenschaften vereinen. In desen
Zusammenhang spricht man auch vonintelli genten Materialien oder Smart Materials. Dartiber
hinaus ist esnattrlich auch moglich, Konstruktions- und Funktionswerkstoff e miteinander zu
kombinieren. So gbt es Uberlegungen, de Fedigkeit piezoelektrischer Komposite, die ds
Sensoren oder Aktoren eingesezt werden kdnren, duch de Verwendung vonGlagasen mit
einer piezoel ektrischen Besdichtungzu erhdhen [1].

Eine klasssche Anwendungfir piezoel ektrische Verbundwverkstoffe snd Ultrasdallwander.
Komposite aus aner piezoelektrisch aktiven Keramik und einer passven Polymermatrix
zeichnen sich duch eine geringe &ustische Impedanz, hole Koppungsfaktoren und eine
geringe medhanische Glte aus [2]. In konwentionell hergedellten Kompaositen sind de
keramisdhen Stabchen im all gemeinen periodisch angeordnet. Durch dieseinnere periodisce
Struktur kénren urerwiinschte laterale Schwingungen angeregt werden [3], die die mdgliche
Arbeitsfrequenz desWand ers nach olken begrenzen. Um diesesProblem zu l6sen, wird zum
einen versucht, mit neuen Techndogien feiner strukturierte Komposite herzustellen [4]. Zum
anderen konren de lateralen Schwingungen auch durch eine unregelméfdige Anordnung @r
Keramik unterdriickt werden [5]. Beides kann man auch geichzetig duch de Verwendurg
piezoel ektrischer Keramikfasen erreichen. Solche Fasen kdnren heute mit einem Durchmesse
zwisdhen 10 und 4Qum hergedellt undstatistisch verteilt i n ein Polymer eingebettet werden.
Die Anwendungmodli chkeiten dese Keramikfasen besdirénken sich nicht nur auf Kompasite
far Ultrasdall wand er. Piezoelektrische Fasen kdnrien auch in anderen Sensorsystemen, wie
beispielsweise Druck- oder Impadsensoren, in Verbundsystemen zur Schwingungdampfung
undanderen Smart Materials Anwendungfinden [6, 7, 8, 9.
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1.2 Ziel der Arbeit

Ein Schwerpunk der vorliegenden Arbeit ist die Modelli erung der eff ektiven Eigensdaften van
piezoelektrischen 1-3 Keramik/Polymer-Kompositen. Analytische Naherungs dsungen und és
numerische Verfahren der Finiten-Elemente-Methode (FEM) werden genutzt, um die df ektiven
Materia parameter sowie dasdynamisdce Verhaten der Komposite a1 modelli eren. Dabei wird
insbesondere der Einfluld cer inneren Struktur (Geometrie, Grofe und Anordnung @r
piezoel ektrischen Keramikstabchen) untersucht.

Von groler Bedeutung ist die Verknipfung der Modellierung mit den experimentellen
Untersuchungen. Die dfektiven elektromedhanischen, delektrischen undeladisdcen Eigen-
schaften von Modell strukturen auf Bass ener Pbo(Zr, Ti) O,-Keramik werden mittels gatischer
und dynamischer Mel3verfahren begimmt. Wichtig ist hierbei, dal3 de fir die Modelli erung
notwendigen Materialkoeffizienten der Keramik und cesPolymers bekannt sind.

Der zweite Schwerpunkt der Arbeit liegt in der EntwicklungeinesVerfahren zur Bedimmung
der Materialkoeffizienten der piezoelektrisch aktiven Komporente des Komposits. Diese
werden mit Hilfe analytischer Naherungsformeln aus den experimentell begimmten eff ektiven
Eigenschaften der 1-3 Komposite berechnet. Groflesinteresse a einer solchen Vorgehensweise
begeht bel denin dese Arbeit untersuchten Kompasiten mit eingebetteten piezoelektrischen
Keramikfasen, dakonventionelle Mel3methoden nicht zur Charakterisierung vonEinzefasen
angewendet werden konren. Der Kompasit dient in desen Fall als @ne Art “Probenhalter”.
Die Kenntnis der Materialkoeffizienten der Fasen ist fur die Modelli erung vonVerbundwverk-
stoffen nawendig. Die teilweise sér komplexen Systeme werden haufig bereits vor der
Fertigungam Computer konzipiert undihr Verhalten zum Beispiel mit FEM-Modelli erungen
berechnet [10, 1]. Eine weitere Einsazmaoglichkeit ist die Faseherstellung und @r damit
verbundene Optimierungsprozef3. Das Verfahren zur Besimmung dr Faseeigensdcaften
erlaubt es den Einfluld kegimmter Parameter bei der Herstellung (Sintertemperatur und -zeit,
Dotierungen) zu urtersuchen und mit anderen Eigensdhaften (Korngrofe, Phasenbegand,
Porositét) zu korrelieren.

Im letzten Teil der Arbeit wird das Verfahren zur Charakterisierung von undberten
Pb(Zr,Ti)O,-Fasen angewendet. Die piezoelektrischen, delektrischen und eladisdchen
Material koeffizienten werden in Abhdngigkeit vom Zr/Ti-Verhdltnis begimmi.
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2 Grundlagen

2.1 Grundlagen der Modellierung piezoelektrischer 1-3 Komposite
2.1.1 Grundgleichungen der Piezoelektrika

Jadesthermodynamiscdhe System &3t sich im Gleichgewichtszustand durch eine begrenzte Zahl
innerer und &aul¥erer Parameter besdireiben. Bei einem Piezoelektrikum sind des die
Temperatur ¥ und de Enthapie S (skalare Grofen), das eektrische Feld E; und de
dielektrische Verschiebung D, (Vektoren mit je 3 urebhéngigen Variablen) sowie die
medhanische Spannung T; und de medanische Dehnung S (Tensoren 2. Stufe mit 6
unabhdngigen Variablen). Bel der hier verwendeten Matrixsdreibweisewird bei einem Tensor
zweiter Stufe datt zwei nur ein Index gesdrieben (111, 22»>2, 33~ 3, 234, 315, 12-6).
Somit verkirzt sich z.B. T,; = T, zu T,. Je nachdem welche drei Grofen als unabhéngige
Variable verwendet werden, kdnren verschiedene thermodyramische Potentiale aufgedellt
werden. Ausfuhrliche Besdrreibungen der thermodyramisdhen Grundagen findet man in den
Standardwerken der Ferroelektrizitéat (z.B. [12, 13, 19).

Die freie Energie F (auch as Gibbsdhe Funktion kezechnet) verwendet die Temperatur, die

medchanische Spannung und ds eektrische Feld als unabhéngige Variable. Sie egibt sich aus
F=U-90S-T;S,-ED, (2.1)

mit U - der inneren Energie. Dastotale Differential der freien Energie lautet dann

dF = -Sdb -S,dT; -D,dE; . (2.2
Hieraus folgt
s=-|F| | s--|E| | p- || . 2.3)
o0 e aT, oE,
’ 0,E 0,T
Differenziert man deseGleichungen erhdlt man de voll stéandigen Differentiale
ds-( 98| go+[ 28| gt o[ °S| @& 2.4)
V) aT, | oE )
: 9,E 1/ 8,1

3S 3s 3s
dS=| —t| do+|—| dT,+|—| dF , (2.5)
0)re 9T, . E),.
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oD, oD, oD,
dDi: —_— do + de+ —_— dEj ) (2.6)
T.E 9.E T

ov j ok,

Im folgenden sollen jetzt nur noch isotherme Zustandsénderungen (U = konstant) betrachtet
werden. Unter Verwendung a@r Gl. (2.3), (2.5 und(2.6) definiert man

2 3s
die dagische Nachgiebigkeit sf-| 20| o[ 2| @2.7)
aT,aT, ) | ot
E 17 E
2 oD.
die Dielektrizitatskonstante e - S| | |, 2.8)
OEOE,| | OE)

. , . o%F dS,
den piezoel ektrischen K oeffizienten dijz T oE = = =
i i) T

2 aD.
IF 1| =i (29
GEaT,| | o7,

Dabei handelt es $ch bei sjE um einen Tensor 4. Stufe, bei d; um einen Tensor 3. Stufeund (el 8}
um einen Tensor 2. Stufe. Betrachtet man nu den Bereich kleiner Anderungen der unab-
hangigen Variablen, so sind de Koeffizienten (2.7)-(2.9) konstant und de lineaen Zustands-
gleichungen desPiezoel ektrikums lauten

S =s T,+d,E und (2.10)

D;=d; T, +&E . (2.12)

Dabel besdreibt Gl. (2.10) den indirekten undGl. (2.11) den drekten Piezoeff ekt. Wahit man
jewell s andere Kombinationen der unabhéngigen Variablen, so erhdt man de folgenden drei
Paae der piezoel ektrischen Zustandsgleichungen

E
Ti=¢; 'S -gF (2.12)
L .
Di=&;S +&F
)
0TS LT 213

b
B =-0;T; By D
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D
176755 (2.14)
E, -

S
0y S+ By,

Dabei sind g;, h; unde; die Koeffizienten der piezoelektrischen Kopdung, g; wird auch als
piezoelektrischer Spannungskoeffizient bezechnet, ¢,° und ¢,” sind de daisdhen Steifig-
keiten bei konstantem elektrischen Feld bzw. korstanter dielektrischer Verschiebung.Mit [31
und Bf werden derezproken Dielektrizitétskonstanten bei konstanter mecdhanischer Spannurg
bzw. Dehnung lezechnet.

2.1.2 Eigenschaften von Verbundwer kstoffen

Ein Verbundverkstoff ist ein inhamogen strukturierter Fegkorperwerkstoff aus avel oder mehr
Materialien. Diesewerden mit dem Ziel kombiniert, die Eigenschaften der Einzd komponrenten,
auch als Phasen bezechnet, zu verbessen ocer vollig neue Eigenschaften zu erhalten. Dabei
spielt nicht nur die Auswahl der Einzdmaterialien mit ihren Materialeigenschaften undihr
prozentualer Anteil, sondern auch ihre raumliche Anordnungzueinander in starkem Mal3e a@ne
Rolle [15]. Verbundverkstoffe werden oft al's Komposite bezechnet. Ihre Charakterisierung
kann dabei nadch verschiedenen Geschtspunkten erfolgen.

Zur Besdwreibung ds Aufbaus von Verbundwverkstoffen wird haufig der Begriff der
Conredivity (Konrektivitdt) verwendet [16, 17. Sie gibt an, in wieviel orthogoralen
Richtungen (Dimensionen) sich de @nzdne Phaseinnerhalb des Kompasits kontinuierlich
erstreckt. So bedeutet die m-n Conredivity in einem zweiphasgen Verbundverkstoff, dal3 de
Phasel m-dimensional und de Phase2 n-dimensiona verbuncen ist. Fir einen Kompaosit aus
zwei Materialien existieren dabei 10 verschiedene Moglichkeiten. Berticksichtigt man de
Reihenfolge der Materiaien (z.B. 1-3 und 31), so sind 16Varianten moglich [2]. In Abb. 21
sinddrel haufig verwendete Conredivitiesdargegellt. Spezell fir piezoelektrische Komposite
mit elner aktiven, pezoelektrischen undeiner passven Phasewird die &tive Phasei.A. als aste
Phasebezachnet.

3-3 1-3 2-2
Abb. 2.1 Typische Conredivitiesfur Komposite aus avei Komporenten
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Die Eigenschaften desKomposits, die oftmals ds “eff ektive” Eigensdhaften bezechnet werden,
kénren im Vergleich mit den Eigenschaften der Einzekomponrenten in verschiedene Typen
unterschieden werden. Von Summeneigenschaften spricht man, wenn zu ihrer Besdreiburng
eine lineae Gleichung mit nur einem Materialparameter gentg. Die reaulltierenden Werte
liegen dabel immer zwisdhen den Werten der Einzdkomporenten. Diesgilt zum Beispiel fur die
effektive Dichte danes Verbundverkstoffes Wedsdwirken jedoch zwel oder mehr
Material eigenschaften, so spricht man von Kombinationseigenschaften. Der eff ektive Wert kann
dabel durchaus grof¥er oder kleiner sen alsdie Werte der Einzd phasen. So hangt beispiel sweise
der Kopdungsfaktor eines piezoel ektrischen Verbundverkstoffesvon den piezoel ektrischen,
dielektrischen und eladischen Eigenschaften ab. Da die “Mischungsregeln” fir diese
Materiakoeffizienten urterschiedlich sind, kann auch der Koppungsfaktor gréfier sen als der
saner piezoelektrischen Komporenten. Dartiber hinaus snd auch de genannten drei
Materialkoeffizienten sdbst Kombinationsagensdcaften.

Als Produktei genschaften sahliefdlich bezechnet man eff ektive Eigenschaften desKomposits,
die keine der Ausgangskomponrenten bestzt und de est durch ihre Kombination entstehen. Als
Beispiel sa ein magnetoe ektrischer Verbundverkstoff aus piezoel ektrisdhem Bariumtitanat und
einem Kobalt-Titan-Ferrit genannt. Wird an den Verbundverkstoff ein magnetisches Feld
angelegt, andert der Ferrit auf Grund der Magnetostriktion sane Form. Durch die mechanische
Koppungwird deseDehnungauf die Bariumtitanatkdrner tbertragen, in denenihrersatsdurch
den piezoel ektrischen Effekt eine dektrische Ladunginduziert wird.

Schliefdich seaen nach de Symmetrieeigenschaften erwahnt. Diese konren mit Hilfe des
CURIE-Prinzips emittelt werden. Dasbesayt, dal3 der Komposit nur jene Symmetried emente
aufweisen kann, de den einzednen Phasen undihrer geometrischen Anordnung g@meinsam sind.
So kénren in einem Kunststoff eingebettete Fasen reguldr (quadratisch, hexagordl, ..) oder
statistisch verteilt angeordnet san [18, 19. Dadurch werden z.B. Die dadisdhen und buch-
mechanische Eigenschaften desV erbundverkstoff esmal3geblich beanflul.

2.1.3 Methoden zur M odellierung von piezoelektrischen 1-3 Kompositen

Ein wichtigesZiel der Modelli erung pezoelektrischer Komposite war anfangs die Berechnung
der effektiven Materialparameter. Darunter versteht man de makroskopisden Eigenschaften
desKompaosits, wenn man ihn al's homogenes Mderial betradtet.

Newnham et al. verwendeten in einem ersten Modell eine Kombination aus medaniscder
Parall el- und Serienschaltung [16]. Banno entwickelte dieseldee mit senem Wirfel-Modell
(cube model) weiter [20]. Dieses Mdell war zwar fur die Modelli erung von 63 Kompositen
konzipiert, soll aber erwdhnt werden, well es aich als Grundage fur die Einheitszdl en bei der
FEM-Modelli erung angesénen werden kann (Kap. 3.2.1.

Diein dese Arbeit verwendeten analytischen Naherungen gehen auf die Arbeit von Smith et
al. zurlick [21]. Die df ektiven Materialkoeffizienten von 23 Kompositen konren mit Hilfe der
Materia koeffizienten der Komponrenten berechnet werden. Dabei werden in der Literatur eine
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Reihe verschiedener Naherungslésungen angegeben. Sie unterscheiden sich in erster Linie
dadurch, welches Paa der piezeektrischen Zustandsgleichungen (2.102.14) als
Ausgangspunkt gewahlt wird [22, 23, 24, 2b Fir die ezelle Geometrie @nes piezo-
elektrischen Zylinders in einer konzentrischen Matrix wurde eén Modell von Grekov et al.
entwickelt [26, 27.

Dariiber hinaus gibt es ene Reithe mikromedanischer Modelle air Berechnung @sgekoppelten
elektroelagischen Effektesin piezoelektrischen Kompositmaterialien. Genannt séen hier die
Effektive-Medien-Theorie [28, 29 und de Effektive-Feld-Theorie [30]. Dieseund andere
konnen zur Berechnung @ eff ektiven Materialkoeffizienten von 13 Kompositen verwendet
werden. Dunn undTaya haben jedoch gezagt, dal3 dese Mbdelle a1 den geichen Ergebnissean
wie die aivor genannten Naherungen kommen [31].

Im Gegensdz zu den analytischen Losungen ist die Finite-Elemente-Methode (FEM) ein
numerischesVerfahren. Es alaubt, gekoppelte dektromedanisde Probleme fir komplexe 3-
dimensionale Strukturen zu |6sen. Braune beredhnete die df ektiven elagisahen, delektrischen
und piezoel ektrischen Koeffizienten von 3 Kompositen mit quadratischen Keramikstabchen
mit Hilfe der FEM [32]. In der vorliegenden Arbeit wird de Meahode genutzt, um den Einfluf3
von Geometrie und Anordnung @ Keramikstabchen in der Polymermatrix, sowie den Einfluf3
desAspektverhdtnissegHohe : Breite) der Stabchen zu urtersuchen.

Bei der Berechnung d eff ektiven Material parameter von 1-3 Kompositen bestzen analytische
L 6sungen Vortell e gegentiber der Modelli ercungmit der Finiten-Elemente-Methode. So kdnren
an den Eingangsparametern (V olumengehalt oder Materialdaten der Komporenten) einfach urd
schnell Anderungen vargenommen werden. Bei der FEM ist bei Anderung cer Parameter immer
eine Nebenrechnung a&s Modells notwendig. So kann z.B. die Abhangigkeit eines df ektiven
Materia parameters vom Volumengehalt der aktiven Komporente nur fir begimmte, konkrete
Volumengehalte, d.h. punkweise berechnet werden.

Nadteil der analytischen N&herungen ist, da3 sie aif gewissen Annahmen und Rand-
bedingungen beruhen. Die FEM liefert hingegen, im Rahmen der lineaen Ansdze, eine exakte
Losung.Diesist besonders bei 3-dimensionalen Strukturen, wie esdie 1-3 Kompaosite snd, van
Vorteil.

Fur die Verwendung von 13 Kompasiten a's Ultrastall wand er spielen Eigenschaften wie die
akustische Impedanz, Resonanzfrequenzen undKopdungsfaktor der Dickenschwingungeine
wichtige Rolle. Wird deinnere Struktur der Komposite vernachlassgt, so konren sie mit Hilfe
analytischer Losungen aus den eff ektiven Material parametern desKompasits beredhnet werden
[23]. Neben der Dickenschwingung werden in Kompositen Wellen angeregt, deren
Ausbreitungsrichtungen senkredt zur Dicke liegen, de ©genannten Lamb-Wellen. In Kompo-
siten mit periodisch angeordneten Stabchen kommt es 21 Resonanzerscheinungen. Diese ach
als Stopkander der Lamb-Wellen bezachneten Resonanzen wurden von Auld et al. mit der
Floque-Theorie beredhnet und experimentell mit einer Lase-Scan-Methode nachgewiesen [33,
34, 3]. Ein weiteres aalytisches Modell, das dl erdings nur die Berechnung @sdynamisden
Verhaltens von 2-2 Kompositen erlaubt, wurde von Shui entwickelt [35].

Wesantliche Vorteil e bringt hier die Verwendung @r Finiten Elemente Mehode (FEM). Mit ihr
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konnen beli ebige 3-dimensional e periodische Strukturen modelli ert werden. Neben der Identifi-
zierung von Schwingungsmoden [32] kann cer Einflul3 der Stébchengeometrien und-anord-
nungen und des AspektverhdltnissesStabchenbreite : Stébchenhdlre) untersucht werden [36,
37, 38]. Die FEM hietet die Moglichkeit, das dynamische Verhalten von Kompositen mit
verschiedenen Fill materialien in urterschiedlichen Medien (Luft, Wasse) zu modelli eren [39,
40]. Auch Anpal3- und Dampfungssdichten, wie se in Ultrasdalwandern Verwendurg
finden, konren in das Modell i ntegriert werden [41, 43.

2.1.4 Die Finite-Elemente-M ethode

Die Finite-Elemente-Methode wurde urspriindich als Diskretisierungsverfahren in der Konti-
nuumsmedhanik entwickelt. Neben der klasssdhen Strukturmedhanik kann sie dartiber hinaus
bei der Losung kamplexer und insbesondere gekoppelter Feldprobleme (Temperatur-,
magnetisdhe, el ektrische Felder) eingesdzt werden [43, 44, 45.

Satische Analyse

Die Grunddeeder FEM begeht darin, ein Kontinuum durch ein Netz endich vieler, kleiner
Elemente mit endich vielen Freiheitsgraden zu ersdzen. Die Ableitung dr FEM-
Bagsgleichungen zur Behandlung pezoel ektrischer Kontinuawurde ausfihrlich in[46, 47,48,
32] diskutiert. Ausgangspunkt ist eine dem elektromedanischen Anfangs-Randwertproblem
aquivalente Variationsformulierung, de auf dem Netz finiter Elemente diskretisiert wird. In
jedem Element erfolgt dabei ein Approximationsansaz derart, dal3 cer Verschiebungsvektor {u}
sowie das elektrische Potential ¢ innerhalb des Elements ds endeutige Funktionen des
Verschiebungsvektors { U} bzw. desPotentials ® der zum Element gehdrigen Knotenpunke
angesetzt werden. DiesesVorgehen fuhrt im statischen Fall auf das folgende lineae

Gleichungsg/stem
- . ( . )

Dabei kennzeichnen de Marizen [K, ], [K,] [K,] = [K(Pu]T die genannten gobalen
mechanischen, dielektrischen und pezoelektrischen Steifigkeitsmatrizen der FEM-
Diskretisierung. Als a1 bedimmende Freiheitsgrade treten de drei Freiheitsgrade der
Knatenversciiebungen {U} sowie des eektrischen Potentials @ aller Knoten desFEM-Netzes
auf. Die rechte Seite des Gleichungss/stems wird duch de Knotenkrdfte {F} infolge
vorgegebener mecdhanischer Flachenlagen {p} und duch Knatenladungen Q als Folge von
Fladhenladungen g kedimnt.

In diese Arbeit wurde fur die Berechnung pezoel ektrischer Probleme mittels der FEM das
kommerzielle Programmsystem ANSY S verwendet. Neben statischen Berechnungen hbietet
ANSY S auch die Mogdlichkeit der Lésung dyramischer Probleme. In der vorliegenden Arbeit

I‘<uu Kucp
K K
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werden nur zwel Losungsmdglichkeiten, de <genannte Modalanalyse [49] und de
Frequenzganganalyse[50], verwendet.

Modalanalyse

Die Modaanalysewird genutzt, um die natirlichen Eigenfrequenzen und de dazugehdrigen
Schwingungmoden zu berechnen. Generell wird de Dampfung kei diese Anayse
vernadlassgt. Esist zwar auch moglich dasgedampfte Eigenwertproblem mit ANSY S zu [6sen
[51], adlerdings 0ll darauf an dese Stell e nicht eingegangen werden.

Fir ein ungedampftesSystem lautet die Bewegungsgleichungin Matrixsdreibweise

M 0 {u} Koo Kup {u} {o}
o+ = (2.16)
0 O] | K(pu KW ()] 0
oder vereinfacht
[M] {o} + [K] {u} = {0} . (2.17)

Hier ist [M] die Massamatrix, [K] die Steifigkeitsmatrix und {U} die zétli che Ableitung des
Verschiebungsvektors {u}. Fir ein lineaes System lautet die Gleichung fir eine freie
Schwingung

{u ={®}, cosw; t (2.18)

mit { P}, als Eigenvektor der i-ten Schwingungmode, w, - i-te Eigenfrequenz (Kreisfrequenz)
undt - Zeit. Setzt man desin Gl. (2.17) ein, so erhélt man

(-0’ [M] +[K]) D) =0 . (2.19)

Neben der trivialen Losung {®}; = 0, defur den urtersuchten Fall aber nicht von Interessast,
wird Gl. (2.19 erfllt, wenn de Determinante ([K] -w? [M]) den Wert Null ergibt.
DiesesEigenwertproblem kann firr n Werte von oy sowie n Eigenvektoren {®}; gel 6st werden,
wobei n hier die Anzahl der Freiheitsgrade des Systems angibt. Die Besimmung cer Eigen-
frequenzen und -werte afolgt mit Hilfe numerischer Losungsverfahren (FEM-Solver). In
ANSY S stehen dem Nutzer mehrere Verfahren zur Auswahl, die fur versciedene Problem-
stellungen optimiert sind.

Ein zentraler Punkt bei der Modalanalyseist die bereits awahnte Anzahl von Freiheitsgraden
desSystems. Bei einer 3-D Modelli ercungmit bis a1 10.000Elementen undeiner etwashoheren
Zahl von Elementknoten, wie esin den quagstatischen Modelli erungen teil weise verwendet
wurde, liegt die Zahl der medhanisdhen Freiheitsgrade in der Groenordnung von 36 40.000.
Diese Anzahl ist bei einer Modalanalyse mit der heutigen Computertechnik nicht mehr
berechenbar. Um die Problemgrof®e au reduzieren, werden deshalb fur die Modalanalyse
sogenannte Mager-Freiheitsgrade (MDOF) verwendet. Diesekénren vom Programm in der
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vernetzten Struktur gesezt werden. Das aitomatische Setzen der MDOFs hat sich aber gerade
bei den 1-3 Kompositen aus Keramik und Polymer als ungeagnet erwiesar. Die Mager-
Freiheitsgrade sollten aus diesen Grund van Anwender manuell gesdézt werden. Als
Alternative hat sich auch folgendesVorgehen bewdahrt. Die FEM-Struktur wird nu sehr grob
vernetzt, alerdings fein genug, un die Struktur der 1-3 Komposite wiederzugeben. Dann
werden unter Berticksichtigung dr mecdhanischen Randbedingungen alle Freiheitsgrade ds
Mager-Freiheitsgrade definiert.

Freguenzganganalyse

Bei der Freguenzganganayse wird de Antwort des Systems aif ene snusférmige
(harmonisahe) aulfere Anregung lerechnet. Die Frequenz wird sdrittweisevon einer Anfangs-
bis a1 einer Endfrequenz varii ert undman erhdt eine frequenzabhdngige Antwort desSystems
(z.B. ein Impedanzgpektrum). Fir jede Frequenz wird dabei der Gleichgewichtszustand
berechnet, Einschwingvargange ielen keine Rolle [51].

Den Ausgangspunk fur die numerische Berechnungstellt die dl gemeine Bewegungsgleichung
fur ein gedampftesSystem dar

i W W B
e + = bzw. (2.20)
0 0 |d] 10 0] ] [Kepu Kool (@ Q

[M] {a} + [C] {u} + [K] {u} = {F} . (2.21)

Zusézlich zu Gl. (2.17) erscheint hier {F} as Vektor der aul¥eren Kréafte, [C] ist die
Dampfungsmatrix. Im Gegensaz zur Modalanalyse pielt bel der Frequenzganganayse die
Dampfung eine wichtige Rolle. Es gibt in ANSYS verschiedene Mgogdlichkeiten, de
Dampfungsmatrix zu definieren [52]. Die enfachste ware e@n korstantes Dampfungsglied
vorzugeben, das in erster Naherung der Kehrwert der Gute ist. Zum anderen konren
materialabhangige Dampfungskoeffizienten definiert werden. Fur einen Keramik/Polymer-
Komposit hat die Dampfungsmatrix C die Form

[C] = BKeramik [K]Keramik * BPonmer[K] Polymer (2'22)

Breramik UNdBpoyme SINd de materialabhangigen Dampfungskonstanten.

Als Re&ktion auf eine &lere periodische Anregungscwingen alle Knoten in der Struktur mit
dersdben Frequenz, al erdings nicht unbedingt mit dersdben Phase Bekannterweisewird durch
die Dampfungeine Phaseaverschiebung kewirkt. Die VerschiebungeinesKnotens kann dcaher
wie folgt besdrieben werden

U} =fu e e ™ . (2.29)

Hier ist u,, die maximale Versciebung egesKnaotens, Q = 2nf die Anregungsfrequenz, ¢ der
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Phasaewinkel undi die imaginére Einheit. Gl. (2.23 kann auch gesdrieben werden al's
{u} :{umax (coso +is n(p)}eiQt (2.24)
oder

{up =(u}+i{ufe™ . (2.25)

{u} und {u,} sind her der Red- bzw. Imaginérteil desV erschiebungsvektors.
Analog dazu kann der Vektor der dul¥eren Kréfte ausgedriickt werden a's

F=(F)i{F)e™ . (2.26)
Setzt man Gl. (2.25 und(2.26) in Gl. (2.21) ein, so erhalt man
(K]-@M]+iQ[Cl)(fu}+i{u)) =} +ifF) - (2.27)
Wird Gl. (2.27) aufgefalit als Gleichung dér Form
[KeJfuct=Fet - (228)

kann sie mit den herkdmmlichen numerischen Verfahren analog zur statischen Analysegel ost
werden, wobei es $ch hier um eine komplexe Matrix bzw. komplexe Vektoren handelt. Man
erhé@lt dann im vorher definierten Intervall die Frequenzabhéngigkeit aller Grolen, wie zB.
Verschiebung,Kréfte, Ladungetc.

ANSYS erzeugt die Gleichungss/steme (2.15, (2.16 bzw. (2.20 auf der Grundage der
vorgegebenen Geometrie und der Materiaparameter und 10st sie am Beispiel mit einem
Frontldsungsdgorithmus auf direktem Wege auf. Erwéhnt sa in desen Zusanmenhang, cal3
ANSY Sflr die Besdreibung dr piezoelektrischen Kopdung de Zustandsgleichungen (2.12
verwendet. Als Maeriaparameter der piezoelektrischen Keramik sind damit die dadischen
Steifigkeiten bei konstantem elektrischen Feld cijE, die dielektrischen Koeffizienten bei
konstanter Dehnung af und de piezoelektrischen Spannungkoeffizienten g; anzugeben. Fur
dasisotrope Polymer werden der Eladizitétsmodu Y, die Poissonzahl v und de Didlektrizitéts-
konstante € bendtigt. Fir die dynamischen Berechnungen werden auf¥erdem die Dichten der
Materialien verlangt.

ANSYS verwendet bisang nu lineae Kopdungen zwisdhen den elektrischen urd
medhanischen Feldgrolen. Von Steinkopf (Siemens AG) wurde @n mikromedanisdes
Modell in ANSY S implementiert, mit dem auch nichtlineae Probleme gelGst werden konren
[53]. Diese FEM-Code ist jedoch nicht frei verfligbar. Ein anderesnichtkommerziellesFEM-
Modell verwendet Kamlah zur Berechnung mchtlineaer elektromedhanischer Phanomene. Die
Nichtlineaitdt betrifft dabel nicht die Verwendung mchtlineaer Materiaparameter und
Kopdungsterme hoherer Ordnung, sondern bezeht sich auf die Berlicksichtigung abr
“Belagungsgesaichte”. Damit ist die Modellierung s Grofsignaverhaltens, z.B. de
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Berechnungvon ferroel ektrischen undferroeladischen Hysteresen sowie Schmetterlingskurven
maoglich. Die theoretischen Grundagen sindin [54, 53 ausfiihrlich besdrieben. In Zusammen-
arbeit mit Kamlah wurde das Polungsverhalten von 13 Keramik/Polymer Kompositen
modelli ert (Abschnitt 3.2.2.

2.2 Polymer/Keramik 1-3 Komposite
2.2.1 Piezoelektrische Pb(Zr, Ti)O,-Keramik

In piezoelektrischen Kompaositen werden héufig ferroelektrische Keramiken verwendet, die
nach einem Polungsproze als piezoelektrisch aktive Komporente dienen. In dese Arbeit
wurden aussdli efdlich unddierte und ddierte Pb(Zr, Ti) O,-Keramiken (PZT) untersucht. PZT
gehort zu den Perowskiten [56] undist eine der am begen urtersuchten Keramiken. Auf Grund
seiner grolien piezoelektrischen Koeffizienten, einer hohen Curietemperatur und der Tatsade,
dal? durch verschiedene Zuséze (Dotierungen) die Eigenschaften des Msdhkristall systemsin
weiten Bereichen variiert werden konren, wird PZT sehr oft in technischen Anwendungen
benutzt.

Andiese Stelle llen nu die grundegenden undfir dieseArbeit relevanten Eigenschaften von
PZT dargegellt werden. Fir ausfuhrliche Informationen sa auf die Literatur verwiesen (z.B.
[57, 58, 59).

DasPhasndiagramm von unddiertem Bleizirkonattitanat wurde ausfuihrlich von Shirane und
Sawaguchi untersucht [60, 61,62]. In der ferroel ektrischen Phase auch als Tieftemperaturphase
bezachnet, ist die Struktur bei einem Zr-Antell von 0 bs ca 50 mol% tetragoral und lei
hoheren Zr-Anteilen dann zunadst rhomboedrisch. Bei seéhr hohen Zr-Anteilen (> 95 mol%)
werden zwei temperaturabhéngige antiferroelektrische Phasen beobadtet. Im Bereich vonetwa
50 - 55 mol% Zr liegt ein Zweiphasengebiet, wo tetragorale und rhomboedrische Phase
nebeneinander existieren. Die Zusanmensezung, kel der beide Phasen zu geichen Tellen
vorliegen, wird als morpharope Phasengrenze (MPG) bezechnet [59]. Sieist leicht temperatur-
abhéngig undliegt bei Raumtemperatur ungeféhr bei einem Zr-Gehalt von 52,2mol% [63]. In
jungster Zeit wird Uber die Existenz @ner monolinen Zwischenphase a der MPG diskutiert
[64, 65, 66.

Die piezoelektrischen, delektrischen und eladischen Eigenschaften sind stark vom Zr/Ti-
Verhdltnis abhéngig. Jdfe & al. fanden ein Maximum der Dielektrizitdtskonstante und des
planaren Koppungsfaktors k, an der morphdropen Phasegrenze [67, 6§. Die piezo-
elektrischen Koeffizienten d; bestzen bei ca 52 mol% Zr ein Maximum, ebenso wie die
Koeffizienten der eladischen Nadhgiebigkeit s1jE. Das Maimum der Dielektrizitétskonstante
£45 ISt Nach [69] zu etwasgeringeren Zr-Gehalten verschoben.

Durch Dotierungen kdnren sogenannte harte undweiche PZT-Keramiken hergedellt werden.
Typische lonen, de ds Harter eingesdzt werden, sind K, Fe und Mg. Sie wirken als
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Akzeptoren. Weichmadher hingegen wirken im Gitter als Donatoren. Als Beispiele séen La, Nd
und Sb genannt. Weiche PZT-Keramiken bestzen eine geringere Koerzitivfeldstarke ds
unddiertesPZT. AufRerdem sind sie durch héhere Piezokoeffizienten undKoppungsfaktoren
bei haufig geringerer Gite gekennzeichnet.

Die in dese Arbeit verwendete modifizierte PZT-Keramik PIC151 c&r Firma Physics
Instruments Ceramic GmbH ist eine fede L6sung der Komporenten Bleititanat, Bleizirkonat
undBleinickelantimonat. Die Zusammensezungentspricht ungefahr der in [58] besdriebenen:

0,08Pb(Ni ;,Sb,/;)O, - 0,48PLTiO, - 0,44PbZrO,.

Die piezoelektrischen und dlel ektrischen Koeffizienten sind kel diesen Materia deutlich hoher
as bei unddiertem PZT, z.B. d;; = 423 pn/V, 8;3 = 2109¢, (PIC15]) und d,; = 223 pn/V,
£, = 846¢, [69]. Der vollstandige Datensaz von PIC151ist im Anhang A.1 angegeben.

2.2.2 Polymer matrix

Die Auswahl des Mderials der piezoel ektrisch nicht aktiven Matrix spielt eine wichtige Rolle
fur die dfektiven Eigenschaften desKomposits. Fur Ultrasdallanwendungen, bei denen ein
hoher Koppungsfaktor und geringe &ustisdhe Impedanz gefordert wird, verwendet man haufig
Polymere wie Epoxidharz. In Abhéngigkeit vom Volumengehalt kann de dfektive Dichte des
Kompasits gezelt eingedellt werden. Durch die geringe Dichte des Polymers kénren bei
geringen Volumengehalten akustische Impedanzen erreicht werden, de deutlich urter der von
Keramik liegen. Diesist ein grol¥er Vorteil fur die Anwendung, le denen der Schall in Wasse
oder biologisches Mderial abgedrahlt werden soll. Die dadisdhen Eigenschaften desPolymers
beanflussa weiterhin in starkem Mal3e die dfektiven elagischen undelektromedanisdien
Eigenschaften desKomposits[3, 33.

In diese Arbeit wurde dasEpoxidharz Araldit 2020, ein Zwelkomporenten-Epoxidharz der
Firma Ciba Geigy GmbH, verwendet. Es hat eine Dichte von 1,15 ¢cm?®. Die dagischen
Eigenschaften wurden mittels Ultrasdall messingen bel Frequenzen zwischen 1,5 undlO MHz
begimmt. Der Elagdizitatsmodu betrégt Y = 3,89 GPa und de Poisonzahl v = 0.38[4, 7Q.
DieseWerte wurden in der vorliegenden Arbeit verwendet. Alternative Messingen an Araldit
2020 wurden mit der Impulse Excitation Technique (IET) von G. Roebben, Kathalieke
Universiteit Leuven, Department of Metall urgy and Materials Science mit Frequenzen zwischen
2und 5 KHz durchgefiihrt [71, 73. Der Eladizitdtsmodu wurde mit Y = 3.19+ 0.06 GPaund
die Poisoonzahl mit v =0.303% 0.06 egimmnt.
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2.2.3 Herstellung von 1-3 Kompositen

Ausder Literatur sind eine Reihe von versciiedenen Herstell ungsverfahren fur piezoel ektrische
1-3 Komposite bekannt. Diese Komposite bedehen aus ener piezoelektrischen, meist
keramischen Phaseundeiner elektromedanisch passven Phase Fir die passve Phasewerden
im allgemeinen Polymere wie Epoxidharz engesezt.

Dasin der Fertigung kanmerzieller 1-3 Komposite noch am haufigsten eingesezte Verfahren
ist die Dice-and-Fill Technik [73]. Dabei werden aus enem Keramikblock mit parallelen
Schnitten regelméldige Strukturen heraus gesdt. Werden de Schnitte um 90° versdzt
durchgefuihrt, entstehen Keramikstabchen, de ene quadratische bzw. rechtecige Grundlade
haben. Mit der Dice-and-Fill Technik lass@ sich auch Stabchenstrukturen s&gen, bei denen de
Stabchen eine dreiedige Grundfladche bestzen. Dazu werden die Sagesdnitte um 60° gedreht
durchgefuhrt [37]. Nadhteil diese Methocke ist, da? nu regelméfdige Strukturen hergedellt
werden konren, unddurch dasSagen techndogisd bedingte Grenzen fr die Abmessingen der
Stabchen gesdzt sind. So konren mit diesan Verfahren nu Keramikstébchen mit mindedens
80 um Kantenléngen hergedellt werden.

Weitere Verfahren wie verschiedene Spritzgul3erfahren [74] liefern ebenfalls Keramik-
stébchen, de auf einer Keramikgrundgdatte gehen. Allerdings konren damit Grée, Form und
Anordnung @ Stabchen varii ert werden. Nadh dem Sintern werden de Keramikarrays bei den
bisher genannten Verfahren mit Polymer verfillt und de Grundgatte ebgesdliffen.

Kurz genannt sdéen an dese Stelle weitere avel Verfahren, de evenfalls aur Herstellung van
1-3 Kompositen verwendet werden konren. DasLaminieren von pezokeramisdien Folien mit
einem Polymer liefert in erster Linie 2-2 Kompasite, die der durch Sdgen undVerfullen mit
Polymer zu 1-3 Kompositen umngedaltet werden konren [74]. DiesesVerfahrenist jedoch duch
einen hohen techndogischen Aufwand radchteilig. Die ds Solid Free Fabricaion oder auch
generative Fertigung lezechnete Mehode elaubt die computergedeuerte Herstellung van
beliebigen dreidimensionalen Polymer-Keramik-Kompositen [75]. Allerdingsist die Minded-
grofe der Keramikstrukturen von 100um und mehr von Nacdhtell .

Diein dese Arbeit untersuchten 1-3 Komposite wurden mittels @nesSchli ckergulsVerfahrens
bzw. durch Einbettung pezoelektrischer Keramikfasen in eine Polymermatrix hergedellt. Die
Herstellung von Keramikfasen, de Prgparation von 13 Kompositen und cren Charak-
teriserungerfolgte in Zusammenarbeit mit dem Fraunhder-Institut fur Sili caforschung(1SC)
Wirzburg und Fraunhder-Institut Keramische Techndogien und Sinterwerkstoffe (IKTS)
Dreden Die Arbeiten wurden im Rahmen eines DFG-Projektes im Schwerpunkprogramm
“M ulti funktionswerkstoffe” durchgefuihrt.
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2.2.3.1Das SchlickerguR-Verfahren

Das Schlickerguf3¥Verfahren wurde an IKTS Dregden entwickelt und ist in Abb. 21
schematisch dargedellt. An dese Stelle wird nu auf die grundegenden Arbeitssdritte
eingegangen. Eine ausfiihrliche Besdireibung desesVerfahrens findet sich in [4].

In einem ersten Arbeitssairitt wird eine Si-Urform der spéteren Keramikstruktur hergedellt.
Einfadhe Strukturen von quadratisch angeordneten Stabchen mit quadratischem Querschnitt
konren durch Sagen mit einer Diamants&ge hergedellt werden. Allerdings ist hierbel die
Feinheit der Struktur, d. h. de Kantenléange der Stébchen und dr Abstand zwischen ihnen, de
sogenannte Grabenbreite, sowie dasAspektverhdtnis der Stdbchen (dasVerhdtnis von Hohe au
Breite) genau wie beim oben besdiriebenen Dice-and-Fill Verfahren besdrankt.

Alternativ zum Sagen werden Si-Urformen mit dem Advanced Sili con Etch (ASE™)-Prozef
hergedellt. Diese Silizium-Atz-ProzeR? hietet die Moglichkeit, Atztiefen bis a1 500um und
Aspektverhaltnisse> 25 zu erreichen. Die Form undAnordnung @r St&bchen werden duch de
verwendete Atzmake bedimmt. Im Rahmen dese Arbeit wurden Si-Urformen mit
quadratischen und runden Stadchen hergedellt. Die quadratischen Stabchen waren analog zu
gesdten Strukturen quedratisch angeordnet. Fir die runden Stabchen wurde @ne hexagorele
Anordnunggewahlt. Aulerdem wurde ene dritte Struktur begehend aus runden Stabchen mit
zwel verschiedenen Durchmessen undeiner unregelmalligen Stébchenanordnung lergegellt
(Abb. 2.2.

Silicium-Wafer

| Mikrostrukturierung
Silicium-Urform

| Abdruck
Kunststoff-Form

| Schlickerguf3

Getiillte Kunststoff-Form
| Trocknen, Entformen

Keramischer Griinkorper

Binderausbrand, Sintern

Gesinterte Struktur

| Fiillen mit Polymer, Schleifen

1-3 Komposit

‘ Elektrodieren, Polen

Gepolter 1-3 Komposit

Abb. 2.1 Schematischer Ablauf des Schlickergul3Verfahrens ar
Herstellung von 13 Kompositen
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Vondiesen Si-Urformen wird eine Zwischenform aus Sili conkautschuk abgenommen. Die séar
guten Aspektverhdtnissevon 25 undmehr desASE™-Prozessekonren bei diesen Arbeits-
sdritt all erdings nicht mehr erfllt werden. Bis a1 einem Aspektverhdtnisvon 111 183 sich
die Kautschukform noch problemlos von der Si-Urform abl6sen. Das bedeutet, dal3 bei sér
feiner Strukturierung der Form die HOhe des péateren Kompasits begrenzt ist.

Abb. 2.2 PZT-Keramikstrukturen mit unterscdiedli chen Stabchenformen und
-anordnungen vor dem Verfillen mit Polymer

Die Kunststofform wird urter Vakuum mit einem PZT-Schlicker gefllt. Diese bedeht aus
PZT-Pulver und einem organischen LoOsungsmittel, sowie Verflissger, Binder und
Plagifizierer. Als PZT-Pulver wird PIC151 verwendet.

Nad einem 5-tagigen Trocknungsproze? an Luft bel Raumtemperatur kann der keramische
Grunkorper aus der Form gelést werden. Die ansdhliefRende Sinterung erfolgt in zwei
Temperatursdhritten. Zuerst wird bei 450 C der Binder ausgebrannt und canach die Probe bel
1150 °C zwei Stunden gesntert. Die gegnterten PZT-Strukturen werden mit dem Zwei-
komporenten-Epoxidharz Araldit 2020 gfillt. Um die Entstehung vonL uftblasen im Polymer
zu vermeiden, erfolgt dasFillen urter Vakuum. DasEpoxidharz wird 7 Tage an Luft und kei
Raumtemperatur ausgehértet. Ansdli ef3end wird mittels Schleifen der keramische Bodenkorper
entfernt. In einem letzten Arbeitssdritt werden auf die 1-3 Kompaosite Gold-Elektroden aufge-
sputtert. Die Proben werden bei Raumtemperatur im Olbad mit ca 3 KW/mm 30 Minuten gepolt.

2.2.3.2Das ALCERU ®-Verfahren zur Herstellung piezokeramischer Fasem

Das ALCERU®-Verfahren badert auf einem aus der Textiltechnik bekannten Cellulose
Spinnverfahren [76]. Durch de Kombination von Celluloseverformung und Suspensions-
spinnen kdnren keramisahe Grunkérper als Fasen mit Durchmessen zwisden 0,03 und Inm
hergedellt werden. Ausgangspunk desVerfahrensist eine Spinnldsungaus gel6ster Cellulose
die én holesAufnahmevermdégen fur feindispersive anorganisde Pulver bestzt. Insbesondere
kénren piezokeramische Pulver versponren werden, de mit dem klassschen Mischoxid-
verfahren (Mixed-Oxide) hergedellt werden. In der vorliegenden Arbeit werden Fasen
verwendet, die unter der Verwendung vorPulver aus dem Standardwerkstoff SonoxX’P53, einem
Weich-PZT der CeramTecAG (Lauf, Deutschland), gegponren werden. Die gegponrene Fase
wird durch ein Koagulationsbad geftibrt, in dem eine Ausfallung der Celluloseund damit die
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Stabili sierung der Fasestruktur erfolgt. Danadh werden de Fasen bei 1130 T gesntert.
Jeweil s 6 bis 25 Fasen mit einem Durchmesse von ca 450um undeiner Lange von mehreren
Zentimetern wurden in Epoxidharz eingebettet. Durch de Verwendung vonAbstandshaltern
konrten dabel Fasegehalte avischen 15 unde5 Vol.% im Komposit eingedellt werden. Der so
entstandene 1-3 Kompositstrang lette laterale Abmessingen von 2,25mm und wurde auf
Léngen von 22 lzw. 10,5mm gesdnitten. Die dabchenférmigen Kompaosite wurden an den
Stirnflachen elektrodiert undmit 2,5 K//mm 10 Minuten bel Raumtemperatur gepolt.

1-3 Komposite mit ALCERU®-Fasen werden auf Grund der regelmaiigen Anordnung uncher
gleichmélligen Form der Fasen ebenfals ds Modellstrukturen fir die nadfolgend
besdriebenen Fasekompasite behandelt.

2.2.3.3Komposite mit PZT- Fasem aus dem Sol-Gel Prozef3

Am ISC Wirzburg werden in einem auf dem Sol-Gel Proze3 beruhenden Verfahren PZT-Fasen
hergegellt [77, 78, 79. Die Herstellung der Fasen urntergliedert sich in drei Abschnitte: die
Herstellung der Sol-Gel-Vorstufe, dasVerspinnen der Massezu Gelfasen und de thermische
Behandung zur Umwandung der amorphen, aganikhaltigen Gelfasen in pdykristalline
keramische PZT-Fasen. In Abb. 2.3ist schematisch der Ablauf der Faseherstellung dargedellt.

Zr(OR), Ti(OR), Pb(OAc), - 3 H,0

4 Carbonsiure

Carboxylierung
Hydrolyse

’( Konzentration
Kondensation

Spinnmasse
< Verspinnen
Gelfaser
’( Trocknung, Pyrolyse, Sinterung
PZT-Faser

Abb. 2.3 Schematischer Ablauf der Faseherstellung

Zur Untersuchung dr Sinterbedingungen wurden fur versdiiedene PZT-Fasen de
Sintertemperaturen im Bereich von900 hs 1100 T variiert. Die Sinterzaten betrugen zwiscen
1 und 5Stunden. Es wurden unddierte PZT-Fasen mit unterschiedlichen Zr/Ti-Verhadtnissen
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bigia

Abb. 2.4 Bruchflache ener PZT-Fase

zwischen 4852 und 5342 hergedellt.

Die Einbettung der Fasen in eine Polymermatrix erfolgte im IKTS Dresden. Dazu wurden aus
den Gelegen von 5 Ulereinanderliegenden Faselagen Fasestlicke von ca 25 mm Lange
herausgesdnitten undin eine Polyethylenform mit einer quaderférmigen Vertiefunggelegt, mit
Epoxidharz infiltri ert undevakuiert, um eingesdl ossane L uftblasen zu entfernen. DasEinlegen
der Fasen, Infiltrieren mit Epoxidharz und ansdlief3ende Evakuieren wurde sdichtweise
durchgefihrt, bis @éne Gesamthéhe von ca 8 mm erreicht war.

Ansdli el3end wurde der noch fliissge Kompasit mit einem Polyetylenstempel belaget, bisdie
Schichth6he nur noch 5 mm betrug. Unter diese Belatungwurde der Komposit in der Poly-
ethylenform 7 Tage ausgehértet. Damit konrten Fasekomposite mit einem Faseantell von 10
bis 30 Vol.% hergegellt werden.

Mit Hilfe ener Zentrifuge konnte a@ne bessee Verdichtung und dmit ein horerer Fasegehalt
erreicht werden. Die Komposite wurden dazu mit aufgebrachtem Stempel 12 hin der Zentrifuge
und danach weitere 6,5 Tage aul¥erhab der Zentrifuge ausgehértet. Je nach Umdrehungs-
gesdwindigkeit der Zentrifuge wurden Fasegehalte von 30 khis 50V ol.% erreicht. Eine weitere
Verdichtung der Komposite konrte durch de Belagung des Polyethylenstempels mit einem
zusétzli chen Gewicht wahrend der Zentrifugation erzielt werden. Auf dieseWeisegelang es
Fasekomposite mit einem Fasegehalt von lis a1 65V o0l.% herzustell en.

Nad dem Aushérten des Epoxidharzeswurde der Kompaositstrang aus der Polyethylenform
heraus gesdt undin Scheiben vonca 0,5mm Dicke gesdnitten. Die Randstlicke vonca 5mm
Léange wurden abgetrennt und fur geflgeoptische Untersuchungen verwendet. Die @nzenen
Kompaositproben waren etwa 5 mm lang undje nadch Verdichtungsgrad 2 is 5 mm breit. Die
Ausbeute an 1-3 Kompaositen eines ®lchen Kompasitstranges betrug etwa 7 Proben.
Ansdlieffend wurden de Stirnflachen der Kompaosite gesdiliffen, um den beim S&gen
entstandenen dunren Epoxidharzfilm tber den PZT-Fasen zu entfernen. In einem letzten
Schritt wurden auf die 1-3 Kompasite Goldel ektroden aufgeguttert.
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Abb. 2.5 Lichtmikroskopische Aufnahmen von Schliffbildern von Fasekompasiten mit
25V0l.% (li.), 50Vo0l.% (mi.) und 65Vol.% Fasegehalt (re.)

Am IKTS wurden umfangreiche Untersuchungen zum Polungsverhalten der 1-3 Kompaosite mit
unddierten PZT-Fasen duchgefiihrt. DieseFasen lief3en sich generell nur bei relativ hohen
Feldstérken von 5bis 5,5 R//mm pden. Esist bekannt, dal3 dasPolungsverhalten bei hheren
Temperaturen verbesset werden kann. Durch dasverwendete Polymer wurden jedoch Grenzen
gesdzt. Als Optimum erwies $ch ein Polungsregime, bei dem die Fasekomposite 120 min mit
einer Feldstarke von 55,5 K//mmim Olbad bei 80 °C gepat wurden. Anschlieend wurden de
Proben im Olbad urter angelegtem elektrischen Feld bis auf 50 °C abgekiihit.

Mit einem quantitativen Bildanalyseverfahren wurden am IKTS Dregden an Hand van
Schliffbildern der Randstlicke der Fasegehat der Komposite ©wie die Fasedurchmesse
bedimmt. In Abb. 2.6sind lichtmikroskopische Aufnahmen solcher Schliffbil der dargedellt.
Gut zu erkennen ist der relativ konstante Durchmesse der Fasen. Untersuchungen haben
gezeagt, dald der Durchmesse auch Ulker die gesante Faselange konstant bleibt. Damit ist die
Voraussdzung gegeben, dald der Fasegehalt in allen Kompaositen einesStrangeskonstant ist.

2.3 Experimentelle Bestimmung piezoelektrischer, dielektrischer und elasti-
scher Eigenschaften

2.3.1 Methoden zur Bestimmung elektr omechanischer Eigenschaften

Aus der Literatur sind eine Reihe von MelBmethoden zur Bedimmung pezoelektrischer
Eigenschaften bekannt. Diesekdnnen zunachst danach urterschieden werden, obsie auf der
Ausnutzung desdirekten oder indirekten Piezoeff ektesberuhen. Aus der Thermodyramik und
den daraus ageleiteten Grunddeichungen vonPiezelektrika (Gl. (2.10-(2.11)) folgt, dal3 der
Piezokoeffizient d; fir den drekten undindirekten Piezoeffekt gleich ist.

Bei MeRverfahren, de den drekten Piezoeffekt nutzen, wird auf die Probe eéne Kraft F,
ausgelibt und de piezelektrisch indwzierte Ladung Q, gemessea. Fur kleine Kréfte ist der
Zusammenhang linea und der piezoel ektrische K oeffizient ergibt sich aus
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d; -

Q
3 (2.29

Dasbekanntede Md3verfahren ist dasBerlincourt-Meter [80]. Dabel werden de Md3- undeine
Vergleichsprobe medianisch in Relhe gesdiatet. Damit ist gewdhrleistet, dal3 de nun
aufgebrachte Kraft in beiden gleich ist. Der Piezokoeffizient der Probe wird aus dem Verhdtnis
der generierten elektrischen Spannungn und @m as bekannt vorausgesdzten
piezoel ektrischen Koeffizienten der Vergleichsprobe berednet.

Wird die Kraft auf die Probe definiert aufgebradt, zum Beispiel mittels @nespneumatischen
Systems [81] oder mit einem definierten Gewicht [82], kann der piezoel ektrische Koeffizient
auch ohre Vergleichsprobe begimmt werden. Eine weitere Mahode, die aif dem direkten
Piezoeff ekt beruht, ist spezell zur BesimmungdesKoeffizienten d,, fir dinre piezoel ektrische
Schichten auf einem Stahlsubstrat entwickelt worden. Durch Biegung ar Probe wird eine
medhanische Spannungin der Schicht erzeugt, die wiederum eine Ladungauf der Obersedte der
Schicht indwziert, die gemessa wird [83].

Bel Verfahren, de auf dem indirekten Piezoeff ekt beruhen, wird an de dektrodierte Probe @n
elektrisches Feld angelegt und de realltierende Dehnung ledimmt. Dazu mussan kleinste
Verschiebungen der Probenoberflache gemessa werden, de bei diinren Proben, z.B. dinren
Schichten, im Bereich weniger Pikometer liegen. Messaingen mit Hilfe von Dehnungs-
mel3streifen konren nu bei entsprechend gof¥en Proben mit grofien Dehnungen Anwendurg
finden. In den letzten Jahren haben sich deshalb Mel3verfahren mit Laseinterferometern
durchgesdzt. Bei diesan urnterscheidet man zwischen Singlee und Doulde-Beam-
Interferometern. Beim Single-Beam-Interferometer wird mit einem Lasestrahl die
Ortsanderung an einem Punkt der Probenoberflache durch Vergleich mit einem
Referenzlasestranl begimmt. Allerdings kann eine Biegung dr Probe leicht die
Dehnungmessing verfdsden. Beim Doulde-Beam-Interferometer wird de Ortséhderung an
zwei gegeniiberliegenden Punkten der Probenober- bzw. -untersdate gemessea. Die Differenz
ergibt dann de asolute Dehnungzwischen desa Punkien. Diese Méhodk erlaubt die lokale
Messingvon gezoel ektrischen Eigensdaften, ist jedoch mef3technisch sehr anspruchsvoll [84)].

2.3.2Quasistatische Messing piezoelektrischer Eigenschaften mit der Kapazitatsonde

Eine schematisdhe Darstellung ces Mkrodehnungmel3datzesist in Abb. 2.6zu finden. Das
Verfahren der Dehnungmessing bkeruht auf dem Kapaztdatsondenprinzip [85]. Die
elektrodierte Probe ist zwischen zwel Stolieln pazert. Der obere St6%el wird so durch eine 6-
Punkt-Aufhéngunggehalten, dal3 er nur senkredht nach oleen und unen bewegt werden kann,
sdtliche Bewegungen sind ausgesdilossen. Die Obersdate dieses Stofels bildet eine
Kondensaorplatte. Die andere Kondensaorplatte wird duch eine Mikrometersdraube
mogli chst dicht dartiber plazert. Kommt es 21 einer Anderung der Probendicke, andert sich der
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Abstand der Kondensaorplatten und somit sene Kapaztat. Der Kondensdor ist Tell eines
Hochfrequenzschwingkreises Eine Kapaztétsanderung fuhrt zur Verschiebung dbr Frequenz
des Schwingkreises DieseFrequenzénderung wird mit Hilfe @énes Moduationsanalysaors
HP 8901A in en Spannungdggna umgewandelt. Das Signal wird mit einem Spannungs-
verstarker verstarkt und ansdli ef3end mit einem Lock-In Voltmeter SR 830 gemessa.

Da das Verhdltnis von Mel3spannungzu Dickenanderung der Probe vom Grundabstand der
Kondensaorplatten abhéngig ist, wird mit Hilfe @ner Quarzsdeibe, die medhanisch mit der
Probe in Reihe gesdaltet ist, kalibriert. Der Piezokoeffizient des Quarzes betragt
douar, = 2,89 pn/V undzeigt keine Abhéngigkeit von cer Anregungsfeldstéarke.

Eine deutlich hohere Genauigkeit bei der Bedimmung ks piezoel ektrischen Koeffizienten
erreicht man duch die Nutzung dcesKompensaionsprinzips. Dazu wird de Quarzstebe durch
einen phasengekoppelten zweiten Generator mit einer Wedsdspannung @ gleichen Frequenz
angeregt. Nunwird Amplitude und Phaseder Quarzspannungso lange variiert, bis Quarz und
Probe genau gegenphasg schwingen und mit der Kapaztétsonde keine Langenanderung mehr
gemess@ wird. Ist die Probe ® eingebaut, da3 de Dehnung p@rallel zum angelegten
elektrisdhen Feld gemessaen wird, so ergibt sich der Piezokoeffizient d,, der Probe

d _ S3,Probe _ UQuarz d

33,Probe E

(2.30)

U Quarz
3,Probe Probe

mit U der jeweil s an Quarz bzw. Probe angelegten Spannung.Wird de Probe © zwischen de
beiden St6&l eingebaut, dald das eéektrische Feld der Probe sankredit zur Richtung der
Dehnungsmessaing anliegt, kann der Piezokoeffizient d;; gemessa werden. Diese ergibt sich
dann ebenfall s aus den Quarz- undProbenspannungen sowie der Dicked undBreite b der Probe

HF- M odulations-
Schwingkreis analysator
L ®
=1 [ Lock-in
Gen. 1 Verstéirker
Verst. 1
Probe

Gen. 2 t Oszilloscope

Verst.. 2 Quarz ’ j:

Abb. 2.6 Schematischer Aufbau des Mkrodehnungmel3datzes
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Fir die Bedimmung cer piezoel ektrischen Eigenschaften wird de Probe mit einem elektrischen
Wedhselfeld angeregt. Dies gesdieht mit einem Funktionsgenerator HP 3312CA, desse
Ausgangsdgna von einem 30V-Verstarker verstarkt wird. Diese Spannungen sind fur die
Begimmung von Kleinsignaleigenschaften ausreichend. Aus den Gl. (2.30 und (2.3]) ist
ersichtlich, da3 fur die Messing vonPiezokoeffizienten im Bereich voneinigen Hundert pm/V
fur die Kompensdion der Probendehnungrelativ hohe Spannungen am Quarz angelegt werden
mussa. DasAusgangssgna des aveiten Generators wird deshalb voneinem 750V -Verstarker
TREK 750 \erstérkt.

Bei diesen Verfahren ist die Me3frequenz durch de medanisdhe Eigenfrequenz des Stoléels
begrenzt, die bei ca 2 kHz liegt. Um diesen Einflul3auszusdhli el3en, werden de Messingen bel
Frequenzen unter 1 kHz durchgeftihrt. Typische Md3¥requenzen liegen bei 100Hz. Man spricht
deshalb auch voneiner quasstatischen Mesaing.

2.3.3 Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften

Gleichzetig mit der Bedimmung des Piezokoeffizienten kann am Mikrodehnungmef3datz
auch die Dielektrizitadtskonstante der Probe bedimmt werden. Dazu wird de dektrische Ladung
auf den Elektroden der Probe mit Hilfe e@ner Sawyer-Tower-Schaltung gemessea [86, 87. Am
Mel3datz sindfir die Bedimmung \erschieden groler Probenkapaztéten zwel unterschiedliche
MeRRkondnsaoren fur die Sawyer-Tower-Schaltung vagesdien. Diese Messng dente jedoch
lediglich Vergleichsaveden. Standardméig wurde in dese Arbeit die Dielektrizitéts
konstante aggya der 1-3 Kompasite tber eine Kapaztétsmessing kesimmt. Die Probenkapaztét
wurde vor bzw. 24 h radh dem Polen mit einem Impedanzanalysaor HP 4194 kei 1 bzw. 10
kHz gemessea [4].

2.3.4 Bestimmung elastischer Eigenschaften mittels Resonanzmethoden

Die Bedimmung s vollstandigen Datensdzes der eladischen, delektrischen urd
piezoelektrischen Materialkoeffizienten mit Hilfe dynamischer Mef3methoden ist im 1EC
Standard 483 kesdirieben [88]. Dabel werden de Reonanzfrequenzen von pezoelektrischen
Prafkorpern mit  verschiedenen Geometrien gemess@. Durch de Kombination v
verschiedenen Schwingungmoden ist es mdgiich, den kompletten Datensaz des
Piezoelektrikums zu bedimmen.

In diese Arbeit wurde die Reonanzmethode zur Bedimmung cer effektiven eladischen
Eigenschaften von 13 Kompositen verwendet. Darliber hinaus kdnnen auch die dfektiven
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piezoelektrischen Koeffizienten dy; und d, 4 mit Hilfe diese dynamischen Me3methode
ermittelt werden. Allerdings ehdlt man mit der Resonanzmethode nur den Betrag der piezo-
elektrischen Koeffizienten. Eine Aussaye Uber das Vorzechen ist nicht moglich. An dese
Stelle muR3jedoch betont werden, dal3 de Ergebnisseder dynamischen Messingen nicht ohre
weiteresmit den Ergebnissen der quadstatischen Untersuchungen verglichen werden konren.
Von Bulkmateriaien ist bekannt, dal3 richt nur die dielektrischen, sondern auch de dastischen
und piezoelektrischen Koeffizienten Dispersion zeigen. Korrekterweise sllte daher bei der
Angabe von Materialkoeffizienten neben der Melmethode auch de Frequenz angegeben
werden, bei der der entsprechende Wert bedimmt wurde.

R S

D i1) h
h | ﬂb

E + Richtung des elektrischen Feldes fiir alle Schwinger

Abb. 2.7 Schwingungsmoden fiir verschiedene Probengeometrien, senkredt (links)
und parallel (redts) zum elektrischen Feld

DasPrinzip despiezoel ektrischen Resonators beruht auf der Anregung vorEigenschwingungen
der Probe mit einem elektrischen Wedhsdfeld [57, 58, 80, 89, JOAuf Grund der Koppung
von direktem und indirektem Piezoeffekt kommt esim Bereich der mechanischen Eigen-
frequenz zu einem Maximum desReonatorstroms bzw. der Admittanz desResonators.

Mit Hilfe a@nes enfachen Ersazsdaltbildes fir den piezoelektrischen Resonator kann de
Admittanz der Probe aus den Reonanzfrequenzen, dem Kopgdungsfaktor und der Proben-
kapaztéat berechnet werden. Auf Grund cer hohen Symmetrie von Piezokeramiken ist es
maoglich, eine Reihe von Schwingungmoden anaytisch zu berechnen. Dabel ist zu
unterscheiden, ob das eektrische Feld senkredht oder paralel zur Schwingungsrichtung
(Ausbreitungsrichtung der mecdhanischen Welle) anliegt. Im ersten Fall kann das éektrische
Feld als konstant betrachtet werden. Zur Berechnung @r Schwingungmoden wird de
Serienresonanzfrequenz f, (Ersazsdaltbil d) verwendet. In der Literatur wird oft auch voneiner
unversteifte Mode gegprochen. Liegt daselektrische Feld parall el zur Schwingungsrichtungan,
ist die dielektrische Versdiebung korstant undman verwendet die Parall elresonanzfrequenz f ..
Im Experiment wird die Frequenzabhéngigkeit der Impedanz despiezoel ektrischen Resonators
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gemess@. Aus dem Spektrum begimmt man die Frequenzen, bei denen de Impedanz ihr
Minimum (f.,,) bzw. ihr Maximum (f .,) annimmt. Fir Piezokeramiken mit einem hohen
Kopgungsfaktor undeiner hohen Gute gilt in guer Naherungf;, = f, undf , =f,.

Zur Bedimmung cer elagischen Eigenschaften piezoel ektrischer Materialienist es ausreichend,
drei verschiedene Probengeometrien zu verwendet. In Abb. 2.7i ist der Langssdwinger
schematisch dargedellt ist. Die geometrischen Abmessingen der Probe missen dabei die
Bedingung

I »bx»h (2.32)

erfillen, mit | - Lange, b- Breite und h- Héhe oder Dicke der Probe. Das éektrische Feld liegt
parallel zur Polungsrichtung in z-Richtung an. Als este Schwingungmode wird de
Langsstwingungin x-Richtungsenkredit zum elektrischen Feld angeregt. Damit ist die este
Schwingungsmode eine unversteifte Mode. Aus der Serienreonanzfrequenz f, kann de
eladische Nadhgiebigkeit

1
-
412£2p

(2.33)

berechnet werden. Hierbel ist p die Dichte desResnators. Im Falle @nes1-3 Kompaositsist p
die dfektive Dichte py desKomposits.
Der Koppdungsfaktor fur dieseSchwingungsform wird mit k,, bezachnet undergibt sich aus

k2 i f—f
3 E_Ptan(ﬂ P S) . (2.34)
1—k321 2fS 2 f

S

Weiterhin [a3t sich mit Hilfe desLangssdwingers der Piezokoeffizient

Ay =Kay /£35St (2.35)

begimmen. Dabei ist 853 die quadstatische Dielektrizitétskonstante der Probe.

Als Zylindersdhwinger wird de Geometrie bezachnet, die in Abb. 2.7ii dargedellt ist. Die
Hohe h der Probe slite mindedens dreimal so grol3san wie die grofte setli che Abmessing
Bel der Anregungeiner Dickenschwingung kann de Form desQuerschnittesbeliebig san. Das
elektristhe Feld verlauft auch hier wieder parallel zur Polungsrichtung der Piezokeramik.
Allerdings handelt es sch bei der Dickenschwingung eines Zylinderschwingers um eine
versteifte Schwingungmode, da die Probe parallel zum elektrischen Feld schwingt.
Demzufolge agibt sich de dadische Nachgiebigkeit %2 aus der Parall elresonanzfrequenz

D 1

2= (2.36)
4h22p
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Der Koppungsfaktor der DickenschwingungeinesZyli nderschwingers wird mit k,, bezachnet
und kann rach

f f -f
k=L Stan| 2 2= (2.37)
2f, |2 f,

berechnet werden. Die dadische Nadhg ebigkeit unter konstantem elektrischen Feld 332 ergibt
sich nunaus der Beaehung

ST - (2.39)

Auch hier kann urter Verwendung aér Gl. (2.36 und (2.37) und mit der quagstatischen
Dielektrizitatskonstante ¢, der Piezkoeffizient, der fir die dektromechanische Anregurg
diese Schwingungmode verantwortlich ist, in der Form

dy3=Kgg £3353 (2.39)

beredhnet werden.

Ebenfall sum eine versteifte Schwingungmode handelt essich bei der Dickensdhwingungeiner
diinren Platte oder Scheibe (Abb. 2.7iv). Dabel sollten de lateralen Ausdehnungen der Probe
mindedens 10 Mal gréf3er san as die Hohe h. Das éektrische Feld sowie die Richtung der
Polarisaionverlaufen parall el zur Schwingungsrichtung.Die Dickensdwingungmodeist nicht
die erste aregbare Mode fir diese Geometrie. Die Resnanzfrequenzen der lateralen
Schwingungen der Probe liegen bel deutlich niedrigeren Frequenzen. Somit kann de Probe ds
satli ch geklemmt angesdien werden. Als dadischer Koeffizient wird demzufolge die dagische
Steifigkeit 032 aus der Parall elresonanzfrequenz beredhnet

Cia-4fzh%p . (2.40)

Der Koppungsfaktor der Dickenschwingungwird mit k, bezechnet und kerechnet sich analog
zu Gl. (2.37) aus

k=

f f —f
T Stan| 2 25| . (2.41)
2f, |2 f,

Die dadisdhe Steifigkeit unter konstantem elektrischen Feld c3§ ergibt sich aus der Bezehung
Cg3=Caa (1K) . (2.42)

L&t man de Scherkomporenten auf¥er Acht, bendtigt man fur die Vervollstandigung as
Datensazesder elagischen Koeffizienten nach die dagischen Nachgiebigkeiten s und s 5.
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Zur Bedimmung von slg kann man de planare Schwingung einer dinren Kreissteibe
verwenden (Abb. 2.7iii). DasVerhdltnis von Durchmesse zu Dicke sllte mindedens 10:1
betragen. Die Scheibe stwingt in dese Mode senkrecht zum angelegten Feld (unversteifte
Mode). Der planare Kopdungsfaktor k, wird am einfachsten grafisch bedimmt [80, 8§. Dann
kann aus dem Zusammenhang

k§1:%(1+i:) k? (2.43)
S11

unter Verwendung @r Gl. (2.33 und(2.34) die dagische Nachgiebigkeit

s1§=(2%—1)s§ (2.44)

p

berechnet werden.

Mit den auf dieseWeisebedimmten eladischen Koeffizienten bel konstantem elektrischen Feld
undder Tatsade, dal3 de Marix der eladischen Nadhgiebigkeiten s”-E die Inverseder Matrix
der elagischen Steifigkeiten ¢;° ist, ergibt sich de dadische Nadchgiebigkeit s urter
Verwendung @ Gl. (2.33), (2.38), (2.42 und(2.44) aus

s1§=\'§(s§+s1§>(%§—%) . (2.45)

C33
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3 Effektive Eigenschaften von 1-3 Kompositen

DieseKapitel beginnt mit einem theoretischen Teil, in dem die df ektiven Material parameter
sowie dasdynamisde Verhalten von pezoelektrischen 1-3 Kompositen mit Hilfe analytischer
Naherungen sowie der Finiten-Elemente-Methode modelli ert werden. Ansahli el3end werden de
Ergebnisse mit den Realtaten experimenteller Untersuchungen von Modellstrukturen
verglichen. Zur Herstellung dese Modell strukturen wurde die kommerzielle Keramik PIC151
sowie dasEpoxidharz Araldit 2020 \erwendet, deren vdlsténdige Maerialdatenséze bekannt
sind undin der Modelli erung erwendet wurden (Anhang A.1).

3.1 Berechnung der €effektiven Materialparameter mit analytischen
Naherungen

In desen Absahnitt wird de Herleitunganalytischer Losungen zur Berechnung @ eff ektiven
Materia parameter vorgedellt, diein @hnlicher Form vonBanno[22], Chan undUnsworth [25],
sowie von Smith undAuld [23, 24 verwendet wurden. Im Gegensaz zu dese Arbeitenist hier
aber das Ziel, moglichst einfache Losungsformeln zu erstellen, de éter in Kapitel 4 as
Grundlage fur eine Berechnung @& Materialparameter der aktiven Phase as den effektiven
Kompositparametern dienen.

Die effektiven Materialparameter vermitteln de lineae Koppung zwischen der auf¥eren
Antwort des Komposits (medianische Dehnung S, dielektrische Verschiebung D;) und cbr
auleren Anregung(medhaniscie SpannungT,, elektrischesFeld E)). Diese @l¥ren Variablen
werden im folgenden ohre ausézliche Indizesverwendet. Die inneren Variablen erhalten de
tiefgegellten Indizesa fur die &tive piezoel ektrische Phaseundp fur dasPolymer als passve
Phase Analog werden de Indizes fur die Maerialparameter verwendet, wobel hier der
Ubersichtlichkeit halber der Index eff fir die €f ektiven Material parameter eingefiihrt wird. Die
hochgedellten Indizesbezehen sich auf die jeweili gen Randbedingungen.

Fir die effektiven Materiaparameter des Komposits und de Maerialparameter der aktiven

piezoel ektrischen Phasewird de Symmetrie despolaren Vektors angenommen. Die Vorzugs-

richtung, de Polungsrichtung cer Piezokeramik ist die z bzw. 3-Richtung.

Fir die Berechnung dr analytischen Losungwurden zwei Vereinfachungen vorgenommen:

) Die Scherkomporenten der Tensoren der mechanischen Spannung undDehnungim
gesamten Kompaosit werden vernadlassgt.

i) Die Ubrigen Komporenten der mechanischen Spannung undDehnungsind fur jede
einzelne Phaseim gesanten Komposit homogen. Diese Bedingung leinhaltet, dal3
Oberflacheneffekte vernadlassgt werden kénren (Abb. 3.). Vergleiche dazu de
Beredhnungen mit Hilfe der FEM, Abschnitt 3.2
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Realstruktur =——— Niherung
Ohne
Polymer elektrisches
. ) Feld
Piezomaterial

Abb. 3.1 Vernadlassgung asOberflacheneffektesbel der analytischen Naherung

Fir die Zusanmenhange zwischen inneren und &uferen Variablen sind zwei Féle au
unterscheiden:

ii)

Innere Variablen addieren sich zur aul¥eren Variable. Unter Berticksichtigung abr
Vereinfachungii) ergibt sich de &if¥ere Variable aus deninneren duch

1
Dy=—— f DydA =v,D,+(1-v) Dy, (3.1)
Cc Ac

mit v, fir den Volumengehalt der aktiven Phase A. ist hier die Elektrodenfladche des
Komposits. DieseAddition urter Berticksichtigung asVolumengehaltesgilt neben der
dielektrischen Verschiebung D, auch fir die medanische Spannung T, und de
Dehnungn S; undS..

Innere Variablen sind deich der dul¥eren Variablen. Das gilt insbeondere fir die
meahanischen Spannungen T, undT,, sowie die DehnungS; und ds eektrische Feld
E,.

E;=E;.=Esp (3.2
Fir dieseVariablen wird auf eine explizite Verwendung @ Indizesf und p \erzichtet.

Diese Gleichheit ergibt zusézliche Gleichungen, de fur die Losbarkeit des
Gesantsystems notwendig sind.

3.1.1 Effektive M aterialparameter im mechanisch nicht geklemmten Fall

In einem ersten Schritt zur Berechnung ar effektiven Materialparameter werden de
medhaniscdhen Randbedingungen desKomposits ds frel betraditet. Es gilt hier T,=T,=T ~0.
Diese Fall entspricht den experimentellen Randbedingungen bei quagstatischen Messingen
sowie der dynamischen Bedimmung der tiefsten Resonanzfrequenz aner piezoelektrischen

Probe.

Die Zustandsgleichungen fur den Kompasit lauten in der Matrixsdreibweise
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S5
D3

Ziel ist es die Marix der eff ektiven Material parameter zu begimmen. Weiterhin gelten fir die
DehnungsS, und de dielektrische VerschiebungD, folgende Zusanmenhéange

SB S3§,a O d33,a T3,a
SB = 0 S’33,p 0 T3,p . (3.4)

.
D, Valgsy 0 Voeg t(1-V)es, =

(3.3)

) S3§,eff d33,eff (T3]

T E
d33,eff €33 eff 3

Zur Vereinfachungwerden folgende Vektoren eingefuhrt

- T . 83 - SB . T3,a
X = E3 . Y45 Y =| S, Z=| Tap| - (3.5)
3 3 D E

3

Weiterhin wird de Matrix der effektiven Materialparameter mit M 4 und de Matrix aus
Gl. (3.4) mit A bezéchnet, damit vereinfachen sich Gl. (3.3) und(3.4) zu

Y-M_, X bzw. (36)

Y =AZ . (3.7

Dadie medhanische SpannungT; « eine aul¥ere Variable nach Gl. (3.1) und chs eektrische Feld
eine Variable nach Gl. (3.2) ist ergibt sich zwischen den Vektoren X undY “folgender
Zusammenhang

. vy 1-v, O] . _ 1o -
X = Z-Bz-BA™Y ' =CY" . (3.8)
0 0 1

Berticksichtigt man de Bezehung

10
Y '=|10|Y , (3.9
01

so konren aus den Gl. (3.6) und(3.8) die dfektiven Material parameter mit
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1 0))*
M,=|C|10 (3.10)
01
beredchnet werden.

Weiterhin konren de df ektive Nadhgiebigkeit slieff und cbr effektive Piezokoeffizient ds,
bedimmt werden. Die DehnungS, desKompasits egibt sich urter Verwendungder eff ektiven
Material parameter aus

Es

-
Sl:(slg,eff d31,eff)[ 316”] :(Slg,eff d31,eff) X . (311)

Die Gesantdehnung e&sKomposits egibt sich nach Gl. (3.1) aus der Addition der Dehnungen
der aktiven und @ssven Phasein der Form

T

3,a
slz(vaslia (1-V)S1a, Valyyo) | Tap| =D 2 . (3.12)

Es

Durch Einsdzen der Gl. (3.7), (3.9) und(3.6) ergibt sich

10
s,=D'A™[1 oM, X . (313
01

Somit konren de df ektiven Material parameter slgeff und d, « aus

10
(Sli,eff d31,eﬁ‘):f)TA-1 10 Meff (314)
01

begimmt werden.

Sinddie Material parameter der aktiven und massven Phasebekannt, so konren in Abhéngigkeit
von ihrem Volumenantell folgende dfektive piezoelektrische, dielektrische und eladische
Material parameter berechnet werden

E
S ( S (3.15)

E
Vp%s,a + Vasd&p)
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E E
E_ VaS13aS33p T VpS33aSi3p

S136ff = - , (3.16)
(Vps33'a " Va%&p)
d
O3zt = 2 - ; (3.17)
[ 1+ ﬁ S33,a]
Va S3>3,p
E
S13a~ Si3
d31,eff - Vad31,a - Vavpd33,a ( : p)E ' (3.18)
(Vas33,p * Vp S33a)
v.v d2
8;'3-3,eff = Vaa-CI’:S,a + Vpap N ap %3 ’ (319)

(Vps3§,a * Vas33,p)

mit v, = 1-v, s Volumengehalt der passven Phase
Fir einen ungepadten Kompaosit vereinfadht sich de Berechnung a@r Dielektrizitétskonstante
nach Gl. (3.19 zu

€ et ~VaratVpEp - (3.20)
Da eine Vorzugsrichtung in der Keramik und somit auch im Komposit erst durch den
Polungsvorgang entsteht sind de Dielektrizitétskonstanten mit ¢,  unde , bezechnet.

3.1.2 Effektive M aterialparameter im mechanisch geklemmten Fall

In einem zweiten Schritt werden de medhanischen Randbedingungen bei der Berechnung e
eff ektiven Materialparameter des Komposits © gewahlt, dal3 de &leren Variablen der
Dehnung S; und S, gleich Null sind. Die Gesantlénge und -breite des Kompasits ist somit
konstant. Die @f¥ren Spannungen T, und T, sind dabei nicht notwendig geich Null. Das
entspricht dem Fall, dal3 eine diinre Platte oder Kreissdeibeim Bereich der Dickenschwingurg
schwingt, also weit oberhalb der lateralen Resonanz.

Unter der BedingungS, =S, = 0 vereinfacht sich de Maeriagleichungfir die Komporente der
eff ektiven mecdhanisdhen Spannungin Polungsrichtung (Gl. (2.12) zu

T,=C55S, - (3.21)
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Fir die Berechnung ar eff ektiven Materialparameter werden de Zustandsgleichungen nach
Gl. (2.11 und(2.12 verwendet. In der Matrixsdhreibweiselauten sie unter Verwendung van
Gl. (3.2)

d3*3eff T
E il
([5)3] -| Caaer [Es] . (3.22)
3 * T 3
d33,eff €33 ¢ff

Dabei ist in desen Fall ds; . der “geklemmte” Piezokoeffizient, exakt wére die Bezéchnung
dyy’ . Diese ist Kleiner s der “freie” Piemkoeffizient dy, . Er soll aber in der
vorliegenden Arbeit nicht welter betradhtet werden.

Die Berechnung @ eff ektiven elagischen Steifigkeit c3§,eﬁ verlauft analog zur Berechnung ar
quagstatischen eff ektiven Material parameter. Folgende Zusanmenhénge kdnren zwiscien den
verschiedenen Komporenten der medianischen Spannung, Dehnung, delektrischen
Verschiebung und s dektrischen Feldes mittels der Materialparameter der Einzd-

komporenten desKompasits aifgedellt werden

S, S33a 25134 0 Oasa Taa

S| 0 2S13p S33p 0 T (3.23)
S,=0 Vasllfzs,a Va(sllia+ S]Ea) V(S11p*S1op) VpSiap Vs, Tap |

Dy Va3, 2v,d;, 0 Va8-3r3,a+vp833,p 5

Die Matrix der eff ektiven Materialparameter in GI. (3.22 wird zur Vereinfachungmit M, und
die Marix in Gl. (3.23 mit A bezechnet. Mit

53 T3,a
o | Ta o | S g | S5 s | T
x( E3), Y( D3)’ Y- s, -0/’ Z- T, (3.24)
D3 ES
vereinfachen sich desebeiden Gleichungen zu
Y-M ot X und (3.25)
Y =AZ . (3.26)

Die Komporenten der mechanischen Spannung T,, und T, , addieren sich urter Berlick-
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sichtigung der Volumenanteil e der aktiven und @ss$ven Phase mr eff ektiven medchanischen
Spannung T,. Das éektrische Feld E; hingegen ist in beiden Phasen geich. Damit ergibt sich
mit Gl. (3.26) der Zusanmenhang zwischen den Vektoren X und Z bzw. Y

X(Va 0 1-v, 0

]ZBZBA'H?*C\?* . (3.27)
00 0 1

Wird der Vektor Y in Gl. (3.27) durch

_<
Il
<

(3.28)

ersezt, erhdlt man duch Vergleich mit Gl. (3.25 die Matrix der eff ektiven Material parameter

1 0))*?
10
M. =|C . 3.29
off 00 (3.29)

01

Die DehnungsS,; 1&3t sich analog zur Gl. (3.21) bei den gegebenen Randbedingungn S, =S, =0
auch in Abhangigkeit von der medhanischen SpannungT, darstellen

1
S,= =T, (3.30)
Ci3

Setzt man desin de aste Gleichung a&sGleichungs/stems (3.22 ein, erhdlt man

E
Cra e +  _E

Ty=——T5+ 3zt Crzeir Es (3:31)
Cazeif

oder in Matrixsdhreibweise

E
Ciaeff

—

Tl Camar X . (3.32)

* E
Os3.6ff Czeff
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Naad folgenden Umformungen erhélt man de Moglichkeit, die dfektive Steifigkeit clieff zu
beredhnen

10
> =1, * =1 1 0 —
T,=(0,1,0,002=(0,1,0,00A™Y "=(0,1,0,0)A 0 0 Y
01 (3.33)
1 E
L Ciaeif

-(0,1,0,00A™" °Im
00

* E
Oa3.ff Czeft

Die Koeffizientenmatrix der elagischen Steifigkeiten c,jE l&dt sich durch Inversion aus der
Matrix der eladischen Nadgiebigkeiten sjE berechnen. Bei gepdten Keramiken mit der
Symmetriegruppe ~mm ergibt sich dabei der Koeffizient c,; aus
E E
+
Ci5=— s’“ ?2 = (3.34)
S33(S11+S12) ~ 2515

und daraus kann de Summe
255
E

Sz~ —

E
Cs3

(S11+82) = (3.35)

berechnet werden. Werden auf der rechten Seite der Gl. (3.35 die dfektiven eladisden
Materialkoeffizienten verwendet, die in den varhergehenden Abschnitten berechnet wurden,
erhélt man de Summe der eff ektiven Koeffizienten (S)] « *+Si5.«) - Ein Separieren dese beiden
eff ektiven elagisdhen Koeffizienten ist auf analytischem Weg nicht gelungen. Das Problem
liegt darin, da3 fur diese Koeffizienten de Anordnung undForm der piezoelektrisden
Komporente im Kompasit eine grof¥e Rolle ielt [32]. DiesesVerhaten ist auch von
Berechnungen der Fedigkeit nicht piezoelektrischer Verbundverkstoffe bekannt [18].
Ausfuhrlicher wird darauf im Kapitel 3.2 kei der Berecdhnung @r elagisden Koeffizienten mit
Hilfe der FEM eingegangen.

Es ergeben sich folgende Formeln zur Berechnung d eff ektiven Material parameter aus den
elagischen Eigensdhaften der Einzekomporenten. Die dfektive dadisdhe Steifigkeit c3§,eff
erh@lt man aus der Losung vonGil. (3.29 mit
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E E _E E
CSI:E%,eff _ (Vpss3,a+Va%S,p)[Va(sll,aJrle,a)+(Vp(sll,p+812,p)]_Zvavp(sl?:,a_sl?,,p)z . (3.36)

Ssi,a%&p[va(slia“L Slga) + Vp(sll,p+ SlZp)] B Z(Vpslzs,p%i,a+vasli,a2 S33,p)

Die Losung der Gl. (3.395 zur Berechnung @& Summe der elagischen Nadhgiebigkeiten
(Sizefr * Sioer) lauitet

E
2Vavp (313,a_$13,p)2

: (3.37)
Va%ap + Vp S33,a

(Sllieff +Sllg,ef'f) = Va(slliaJrslg,a) * Vp (Sll,p+512,p) -

Die Auflésung cer Gl. (3.33 zur Beredhnung @s df ektiven Material parameters cl'ieﬁ ist mit
Hilfe mathematischer Software (z.B. Mathematica) moglich, aber aus Griinden der Handheb-
barkeit nicht empfehlenswert. Beim Vergleich der analytischen Naherungen mit den
Ergebnissan der Finiten-Elemente-Methode im Abschnitt 3.1.2wurde @ne numerische Ldsung
der Gl. (3.33 verwendet.

3.2 Berechnung der effektiven Materialparameter mit der FEM

In diesen Absdnitt werden de dfektiven Materialparameter von 1-3 Kompaositen mit der
Finiten-Elemente-Methode berechnet. Dabei werden Einheits- oder Symmetriezdl en verwendet,
mit denen periodische 1-3 Kompasiten tHicherweise modelli ert werden [37, 3§. Nad einer
Vorstellung der Methode wird zunadst auf den Einfluf3 desin Absahnitt 3.1.1 erwédhnten
Oberflacheneffektes bei der Beredhnung dr piezoelektrischen Dehnung eines Kompasits
eingegangen.

Durch de Wahl der Einheitszdl e konren 1-3 Komposite mit verschiedenen inneren Strukturen
hinsichtlich Form der piezoel ektrischen Stébchen undihrer Anordnungim Polymer modelli ert
werden. Der Einflul3 dese auch alsinnere Symmetrie bezachneten Struktur auf die df ektiven
Materialparameter wird im letzten Teil diesesAbsanitts diskutiert. Die Ergebnisseder FEM-
Modelli erungwerden dabei mit den analytischen LAsungen aus Abschnitt 3.1 verglichen.

3.2.1 Modellierung mit Einheitszellen

Bel der Berechnung @ eff ektiven Eigenschaften mit Hilfe der FEM wird de Kompositstruktur
ublicherweiseauf eine reprasentative Einheitszdl e reduziert. Der Begriff Einheitszdle wurde
von Bannoin seanem cube model, einer analytischen Néherung, eingefiihrt [20]. In Abb. 3.3ist
eine solche Einheitszdl e fr quadratisch angeordnete quaderférmigen Stébchen im Vergleich
mit einer Redstruktur dargedellt. Das Modell bedeht aus der piezoel ektrischen Komporente
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und der umgebenden Matrix. Aus Symmetriegrinden braucht nur ein Achtel des Stébchens
modelli ert werden. Dementsprechend werden de Fladdhen x = 0, y=0 undz =0 ds
Symmetrieebenen definiert. Auf einer solchen Symmetrieebene kdnren sich alle Punkte bzw.
Knaten nur in der jeweili gen Ebene verschieben. Die Komporenten der Verschiebungsenkredt
zur Ebene werden urterdriickt. Die Grundfladhe der Einheitszdl eist quadratisch (x =y =b), die
Hohe der Einheitszdl e wird mit h bezachnet.

Weiterhin sind auf der Ober- undUntersate desK omposits Elektroden definiert. Dazu werden
die elektrischen Freiheitsgrade dle Knoten der jeweiligen Ebene in einer Variablen
zusanmengefaldt. Die Punkte auf der Elektrodenflache bzw. den Aufensdten, de keine
Symmetriefladchen sind, sind frel beweglich. Senkredht zur Oberfladhe kbnren sich de Ebenen
jedoch nur als Ganzesverschieben. Dazu wurden de Freiheitsgrade der Verschiebungsenkredt
zur Oberflacdhe dler Punkte der Ebene in einem Freiheitsgrad zusanmengefalit.
DasKoordinatensystem wurde  gewahlt, dal’3 de zRichtung parallel zur Polungsrichtung cer
piezoel ektrischen Phaseverlauft.

Elektrode

/P)lym er

Keramik

élektrode

Symmetrieebenen

Abb. 3.3 Einheitszdl e fur FEM-Modelli erung(re.) im Vergleich mit Redstruktur (li.)
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3.2.2Einflu® der realen Oberflache

Im Absahnitt 3.1 kedand de Naherung el der analytischen Berechnung ar effektiven
Materialparameter von 13 Kompasiten u.a. in der Vernadlassgung aesOberfladeneff ekts.
Genau genommen treten bel den in dese Arbeit untersuchten Kompositen zwei verschiedene
Oberflacheneff ekte auf.

Der erste ist mit dem Polungsvorgang verbunden. Im allgemeinen werden 1-3 Kompasite ast
im letzten Herstell ungssdiritt gepadlt, wenn de &tive, piezoel ektrische Komponrente bereitsfed
mit der passven Matrix verbunden ist. Piezomaterialien haben nach dem Polen eine remanente
Dehnung, d.hsie dehnen sich gegentiber dem ungepaten Zustand in Polungsrichtungaus. Das
Polymer kann, in Abhéngigkeit von seanen eladischen Eigenschaften, dese Dehnung nu
bedingt folgen, undeskommt zu einer Verformung der Oberfladche desK omposits.

PunktK — o Punkt P

i

0,30

— 0,25 i

0,20 -

0,15r

u, (um)

Rotationsachse

0,10

0,05

O‘OO 1 1 1
y 0 10 20 30 40

A X (um)

Abb. 3.4 2D-FEM-Modell eines Keramik/Polymer 1-3 Kompasits vor und rach dem
Polungsvorgang (links), Verschiebung y der Knoten der Oberflache sekredt
zu diese nach dem Polungsvorgang (redts)

Das Polungsverhalten eines piezoelektrischen 1-3 Kompasits wurde in Kooperation mit
M. Kamlah urtersucht. Verwendet wurde dasFEM-Programmpaket PSJ, das a der Universitét
Stuttgart zur “ Prozel3-Simulationin der Umformtecdhnik” entwickelt wurde [91]. Die Implemen-
tierungeines Modells aur Berechnung es dektromedhanischen Grolssignalverhaltens afolgte
am Forschungszentrum Karlsruhe. In desan Modell werden sowohl die ferroelektrischen als
auch die ferroeladischen Eigenschaften despiezoel ektrischen Materials berticksichtigt [54, 53.
Als spezelles Beispiel wurde @n 2D-axialsymmetrisches Modell untersucht, bei dem eine
piezoelektrische Fase von einem Polymermantel umgeben ist. In Abb. 3.4(links) ist der
verformte Endzustand dcesFEM-Modell s nach dem Polen im Vergleich zum Ausgangszustand
vor dem Polen fir einen Volumengehalt von 25% dargegellt. Daneben sind de remanenten
Knaten-Verschiebungen u, nach dem Polen fir die Punkte der Oberfladhe égebil det. Deutlich
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Abb. 3.5 Verschiebungen u, der Mittelpunke von Keramik
und Polymer an der Oberflache in Abhangigkeit
vom elektrischen Feld

u, (um)

erkennber ist, daf3 das Polymer in weiten Bereichen nicht der Dehnung @s Piezomaterials
folgen kann. Fur die Oberflachenpunke an den Ecken des Modells, die man auch as
“Mittelpunke” von Keramik bzw. Polymer bezechnen kann, wurde in Abb. 3.5 de
Verschiebungu, in Abhangigkeit vom anliegenden elektrischen Feld dargedellt. Auch hier ist
deutlich ein urterschiedlichesVerhalten fur die versciiedenen Oberflachenpunke ekennker.
Dasnichtlineae Polungsverhaten von pezoelektrischen 1-3 Kompositen und de Ergebnisse
entsprechend der FEM-Modellrechnungsind im Detail i n [92] besdrieben.

- >

LD74686
076258
077851
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LOB1036
.0B2629
084221
.085814
.087407
.0EBS9Y

Abb. 3.6 Verformung der Oberflache @nes1-3 Komposits: Aussdinitt aus Einheitszdle
(links), nur Punkte der Oberfladhe (rechts mit Legende, farblich dargedellt ist
die Knotenverschiebungin z-Richtung)
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Bei der Besdwreibung cbr quagstatischen und dymamiscdhen Kleinsignaleigenschaften von 13
Kompositen wird dese Oberfladcheneff ekt durch dasPolen all erdings vernadlassgt. Eswird
davon ausgegangen, dal3 de gepoten Komposite im unbelageten Zustand eine ebene
Oberfladhe bestzen.

Zusdzlich zu dem bisher diskutierten remanenten Effekt tritt bel jedem Anlegen eines
elektrischen Feldes en zweiter Oberfladheneff ekt auf, der im Kleinsignalbereich reversibel ist.
Ursade ist wiederum die “aktive” Dehnung ar piezoelektrischen Komporente und de
geringere “passve” Dehnung @ nicht piezoel ektrischen Matrix.

1,00 T T T T T T T T T T

0,90

0,80

0,70 / i
[ A — Analytische Naherung |
0,60 - / —a&— Max. Verschieburng (Keramik) .

—a— Min. Verschiebung (Polymer)

u, (z=H), normiert

0’50 L | L | L | L | L | L
0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7
Volumengehalt der aktiven Phase
Abb. 3.7 Maximale undminimale Verschiebungan der Oberflache @nes1-3

Kompositsim Vergleich mit der analytischen Naherung (ohne Ober-
flacheneffekt), namiert auf die Verschiebung ar reinen Keramik

Zur Abschédtzung der Grole diesesEffekteswurden Berechnungen mit der Finiten-Elemente-
Methode durchgefuhrt. Abb. 3.6 zeigt die Verschiebungkomporente in z-Richtung der
Oberflachenpunke eines 1-3 Kompasits unter dem Einfluld eines angelegten elektrischen
Feldes Die Ausdehnung a@r piezoelektrisch aktiven Keramik wird dabei vor alem an den
Randern durch dasumgebende Polymer behindert. Anderersats wird daspassve Polymer durch
die Keramik ebenfalls in Richtung des agelegten Feldes gedehnt. Das Maimum der
Verschiebungbefindet sich im Inneren der Keramik, das Mnimum hingegen in dem Punkt an
der Oberflache desPolymers, der am weitegen von an ungebenden Keramikstébchen entfernt
ist. Die Differenz z2wischen desen beiden Extremwerten, de ein erstes Md& fir die Grole des
Oberfladcheneff ekts darstellt, hangt in erster Linie vom Volumengehalt der aktiven Phaseim
Komposit ab. Jekleiner der Volumengehalt wird, dedo grof¥er wird der Unterschied zwisdchen
den Extremwerten der Verschiebung.In Abb. 3.7 werden de Extremwerte der Verschiebungin
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Abhangigkeit vom Volumengehalt fir eine Elementarzele, wie sein Abb. 3.3 drgededllt i,
mit der analytischen Naherung urier VernadlassgungdesOberfladcheneff ekts verglichen. Alle
Werte sind dabei auf die Verschiebung ar Oberflache aner reinen Keramik bei gleichem
elektrischen Feld namiert.

1’00 ! T j T T T T T v T
0,90 | i
o
E o080} -
o)
c
T o070} .
) / —— Analytische Naherung
=K [ A — = 10:1 1
0,60 - / — A 51 i
L ]
0’50 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1
0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7

Volumengehalt der aktiven Phase

Abb. 3.8 Mittlere Verschiebung dr Obeflache fir Komposite mit
verschiedenen Aspektverhdtnissan, namiert auf die Verschiebung
der reinen Keramik

Die Grol¥e diesesOberflacheneffekts ist aber nicht nur vom Volumengehalt abhangig. Eine
wichtige Rolle gielt auch das Aspektverhditnis, das Verhdtnis von Hohe a1 Breite der
Keramikstébchen, nicht jedoch de Dicke der Probewiein [32] besdrieben. Die Abb. 3.8zdgt
die mittlere Verschiebung u, der Oberflache @nesKompoasits fiir die Aspektverhéltnisses:1
und10:1im Vergleich zur analytischen Naherung, de @nem Aspektverhatnisvon“Unendlich”
entspricht. Zur Berechnung ar mittleren Oberflachenversciiebung wurde vom Autor eine
Flachenmittelungwie folgt verwendet

N

_ eof [ A 4
U, - 1 Z(_'Z u3,ij) _ (3.38)
4]:1

Ages i1

Dabel ist N die Anzahl der Elemente, die mit einer ihrer Fladhen zur Oberfladhe desKompo-
sitsgehdren, A, die Grol¥e diese Flache und u;; die Verschiebung aesKnotens j desElements
I senkrecht zur Kompoasitoberflade. A  ist die Gesantfladche der Oberséite der Einheitszele.
Bei einem Volumengehalt von 15 % und einem Aspektverhdltnis von 1Q1 betragt der
Unterschied der mittleren Verschiebungen zur Naherung ohme Beriicksichtigung as
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Oberflacheneffekts ca 10%. Bei einem Aspektverhdltnisvon 51 der Keramikstabchen wird der
Unterschied mehr as doppelt so grof3.Erst fur grolere Anteil der aktiven Phasegeht der Einfluf3
der freien Oberflache auriick. Bei einem Volumengehalt von 40% weicht der Wert des Modells
mit einem Aspektverhdtnisvon 51 nur noch um 6 % von der analytischen Naherung ab.

Der Oberflacheneffekt bewirkt eine Anderung dr Feldverteilung der mechanisdchen
Spannungn an der Oberflache im Vergleich zur homogenen Verteilung im Inneren des
Kompasits. Dadurch werden auch die Verschiebungen u, und y senkredht zum elektrischen
Feld beanflufd. Zur lllustration wurde die Verschiebung y jeweil sfir Einheitszdl en mit einer
freien Oberfladhe und erschiedenen Aspektverhdtnissen bedimmt und mit der analytischen
Losung verglichen, de @nem unendichen Aspektverhdltnis bzw. einem Komposit ohre
Oberflacheneff ekt entspricht.
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Volumengehalt der aktiven Phase
Abb. 3.9 Verschiebung der Seitenflache (x=b) von Kompositen mit

verschiedenen Aspektverhdtnissen, namiert auf die Verschiebung
u, der reinen Keramik

In Abb. 39 wurde die Verschiebung y auf die Breite b der Einheitszdl e normiert. Prinzipiell
beobadtet man eine @nliche Abhangigkeit vom Volumengehalt der aktiven Phasewie bei der
Verschiebung u,. Bel geringen Volumengehalten ist der Unterschied zur Verschiebung y der
Bulkkeramik zwar grof3er as bei der Versahiebung y, relativ sind de Abweichungen zwisden
den Modellen mit und ohre Oberfladcheneff ekt jedoch anndhernd deich.

Selbst bei einem Aspektverhédltnis von 1Q1, dasbei konventionell hergedellten Kompositen
erreicht werden kann [4], kommt esdurch de freie Oberflache a1 Abweichungen von 10%
gegentber dem Modell eines unendich ausgedehnten Komposits. Diese Unterschied sollte
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nicht vernachlassgt werden. Allerdings snd de Auswirkungen auf die experimentell
bestimmten effektiven Eigenschaften des Kompaosits je nach Art der experimentellen
Mel3bedingungen dfferenziert zu bewerten.

Bei der in dese Arbeit verwendeten Melfmethode air quagstatischen Begimmung cespiezo-
elektrischen Koeffizienten d,;; mit Hilfe ener Kapaztéatsmelisonde (Kap. 2.3 wird de
Verschiebungder Probenoberflache avischen zwei gegentiberliegenden Punkten der Oberflache
gemessen. Allerdings liegt der Durchmesse der Mel3punke mit ca 5080 um in der
Grolenordnung @r Absténde avisdien den Keramikstabchen in den hier experimentell unter-
suchten Modell strukturen (Anhang A.3). Es kann deshalb davon ausgegangen werden, dal3 de
lokale Auflésung der Mel3methode nicht grof3 genugist, um die geringen Verschiebungen des
Polymersin der Mitte der Stabchenzwisdenrdume nadchzuweisen. Experimentell wurden zwar
bei Kompositen mit geringeren Volumengehalten der aktiven Phasedeutlich gréliere gatistische
Schwankungen der MeRwerte an verschiedenen Punkten des Kompasits feggedellt, jedoch
waren sie nicht so grof3,wie man es aif Grund der FEM-M odelli erung desOberfl acheneff ektes
erwarten konrte (Abb. 3.7. Letztendich ist die gute Ubereinstimmung zwischen
experimentell en Ergebnissen undModelli erung flir den Koeffizienten dy; der Beleg, dal fur
die untersuchten Proben bei der verwendeten Mel3methode der Oberflacheneff ekt vernadhlassgt
werden kann (vgl. Abschnitt 3.4).

Andersist die Situation kel der Mesaung der Versdiiebungin 1-Richtungfir die Begimmung
des Piezkoeffizienten d;; . In dese Dimension ist der Komposit im Vergleich zu den
Abmesaungen der inneren Struktur unendi ch ausgedehnt. Diesist durch de Randbedingung
daid sich de Seitenfladche x = b nu a's Ebene versahieben &%, im FEM-Modell berticksichtigt.
Die Verringerung dbr Versdhiebung y durch de Anderung cesmedhanischen Spannungsfeldes
an der Elektrodenflache sllte dso mel3bar sen undsich bel der Bedimmung ces dfektiven
Piezokoeffizienten d,,  mit der Kapaztédtsmef3sonde bemerkbar machen.

3.2.3 Berechnung der effektiven Materialparameter

Um die Ergebnisseder Modelli erung mit der Finiten-Elemente-Methode mit den analytischen
N&herungslésungen vergleichen zu konren, wurden bei der Beredhnung @r effektiven
Materialparameter ebenfals die Oberflacheneffekte vernadhlassgt. Im Gegensaz zur
anaytischen Naherung werden bel der dreidimensionden FEM alle Dehnung- und
Spannungkomponrenten, also auch de Scherkomporenten, einbezogen.

Die Berechnung dr effektiven Materialparameter erfolgte in drei Schritten, wobei in jedem
Schritt die medhanisdchen undelektrischen Randbedingungen des Modell s varii ert wurden.

Im ersten Schritt werden de dadischen Steifigkeiten c3§7eﬁ und clieff des 1-3 Komposits
berechnet. Auf die obere Elektrode wird im FEM-Modell eine medhanische Fladhenlad p,
aufgebradt. Die Verschiebungen al er Seitenflachen wird urterdriickt, so dafl3 eine Verformung
nur in der Polungsrichtungerfolgen kann. Die dektrischen Randbedingungwerden so gewahlt,
dal3 der Fall “Kurzsdlufd simuliert wird, das heild, das éektrische Feld im Komposit ist
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Abb. 3.10 Einheitszdl e mit mecdhanisdhe Randbedingungen zur Berechnung @y eff ektiven
Steifigkeiten Cyp e UN Cig

konstant. Dazu wird auf beiden Elektroden das eektrische Potential auf Null gesdzt
(Abb. 3.10.

Als Ergebnissewerden de Versaiebung cr oberen Elektrode u, und de resultierende Kraft F,
auf die Flache x = b ausgewertet. Die dadiscen Steifigkeiten ergeben sich aus

p.h
Canetf =~ —— (3.39)

U,

F

E 1
C =——— 3.40
S (3.40)

In einem zweiten Schritt wird de Fladhenlad p, auf die Seitenflache x = b aufgebradit, die
Verschiebungen der Seitenflache y = b und ar oberen Elektrode werden urterdriickt. Die
elektrischen Randbedingungen bleiben unwerdndert. Durch Auswertung der daraus
reaultierenden Verschiebung y der Seitenfladhe x = b und dr Kraft F,, die aif die Saitenflache
y = bwirkt, kénren de dagischen Steifigkeiten ¢, und ¢, beredhnet werden

p,b

Clret =~ —— (3.41)
U,

F,

Clg,eff = - m . (342)
1
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Daraus agibt sich de dadisce Steifigkeit

E E
CG%’eff _ oot~ Croge _ (3.43)
2
Die elagischen Nadgiebigkeiten sjE kénren duch de gleiche Vorgehensweise bedimmt
werden. Der Unterschied in den medhanischen Randbedingungen begeht darin, daf3 alle
Seitenflachen frei beweglich sind. Die dfektiven eladischen Koeffizienten des Komposits
ergeben sich dann aus

u
s&i,eff = Ei‘ ) (3.44)
bu
Spaer = - — (3.45)
F
u
Syref = - fb , (3.46)
E hu,
S_I_Z eff = - — Und (3.47)
] F2
SGI(:_i,eff =2 (Sllieff - Slg,eff) . (3.48)

Alternativ konren de dadischen Nacdgiebigkeiten sjE duch Inversion der Matrix der

elagisdhen Steifigkeiten ¢, bedimmt werden.

Zur Berechnung d eff ektiven delektrisdhen und pezoel ektrischen Koeffizienten aggyeﬂ, Oy et

undd;,  Sindalle Seitenflachen des Modellsin der oben besdriebenen Art frel beweglich. An

den Elektroden werden elektrische Potentiale © definiert, dal ein elektrischesFeld E; auftritt.

Die relative Diglektrizitétskonstante £3, desKomposits egibt sich aus
T 1 ¢

8 = —_
33eff
& b?E,

(3.49)

g ist die Flachenladung ar oberen Elektrode desKomposits, €, ist die Dielektrizitatskonstante.
Die piezoel ektrischen K oeffizienten werden Ulker den inversen piezoel ektrischen Eff ekt aus den
Verschiebungen u, der Elektrode bzw. u, der Seitenfladhe x = b und @&m angelegten elektri-
schen Feld E; mit Hilfe der Ausdriicke
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Us

d33,eff - _E3 h ' (3.50
u;

d31,eff = 5 (3.59)

berechnet. FUr den vadlstandigen K oeffizientensaz fehlen nach de dadisde Schersteifigkeit
Caaer» i€ Dielektrizitatskonstante &7, o und dbr effektive piezoelektrische Koeffizient dyq -
Durch eine geagnete Wahl der e ektrischen undmedanischen Randbedingungen kénrien auch
diese berechnet werden. Sie snd jedoch fur die praktische Anwendung von 13 Kompositen
unerheblich. Sherrit et al. bedimmten experimentell die Koeffizienten fir 1-3 Kompaosite aus
einer PZT-Keramik (d,5p,r =650 pn/V, 81-1,PZT =5000¢,) undeinem Polymer (&, 4, = 5&).
Fir einen Komposit mit einem PZT-Gehalt von 30Vo0l.% lag de dfektive Dielektrizitats-
konstante sheﬁ mit 10,7 g, in der Grolenordnung @s Polymers. Auch der piezoelektrische
Koeffizient d;5 4 = 10,7 pn/V war vernachlassgbar klein [93].

3.2.4Einflul’ der inneren Symmetrie auf die dfektiven Materialparameter

In Hinblick auf die experimentell untersuchten 1-3 Komposite wurden drei verschiedene
Modelle fir die Berecdhnung @r quagstatisden eff ektiven Eigensdchaften verwendet. In Abb.
3.11sind de Einheitszdlen fir verschiedene Stabchenformen und Anordnungen sowie die
dazugehdrigen Redstrukturen von 13 Kompositen dargedellt. Abgebildet sind de am
Fraunhder IKTS Dresden mit der Abformtechnik hergegellten Keramikstabchen nach dem
Sinterprozef3, kevor sie mit Polymer verfillt werden (siehe Abschnitt 2.1).

Das este Modell reprasentiert eine quadratische Anordnurg quederformiger Stébchen. Bei der
zweiten Struktur sind zylinderférmige Stdbchen hexagoral angeordnet. Die dritte Struktur
begeht aus z/linderformigen Keramikstdbchen mit zwei verschiedenen Durchmessen, de
unregelméldig im Komposit vertellt sind. Bei letzterer begeht das zigehdrige Modell aus aner
Polymermatrix mit quadratischer Grundflache, in de 6 zylindrische Keramikstabchen
eingebettet sind. Zur besseen Anschauungist in der Abbildungein Teil der Elemente nicht
dargegellt. DieseEinheitszdl eist kein Abbild der Modell struktur, sondern modelli ert vielmehr
eine universdl e unregelmaldige Vertellung vonKeramikstadbchen oder -fasen im Komposit.
In den Abb. 3.123.13 sind einige der effektiven Materiaparameter in Abhangigkeit vom
Volumengehalt fir diese Modell e dargedellt. Fur die Modelli erungwurden fir die &tive Phase
der Datensaz der PZT-Keramik PIC151 undfur die passve PhaseDaten fir dasEpoxidharz
Araldit 2020 \erwendet (Anhang A.1). Die Ergebnisseder FEM-Modelli erungwurden mit den
analytischen Ldsungen aus Abschnitt 3.1 verglichen. Fur alle Maerialparameter konrte eéne
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Abb. 3.11 1-3 Komposite (Abformstrukturen) mit verschiedenen Anordnungen der
Keramikstdbchen mit den dazugehérigen FEM-Modellen

gute Ubereinstimmung zwischen beiden Modelli erungen fedgegellt werden. Die dagiscen
Eigenschaften desPolymers, die @ne wichtige Roll e fir die df ektiven Eigenschaften spielen
[32, 23, wurden bei diesen Berechnungen korstant gehalten.

Es zeigt sich, a3 de dfektiven delektrischen und pezoelektrischen Materialkoeffizienten
€116t Oy UN dy ¢, Nicht von der Form, der Grofe und cer Anordnung @r Keramik-
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Abb. 3.12 Effektive piezoel ektrische Koeffizienten d,;  und d, o fir versdiedene FEM-
Modelleim Vergleich mit analytischer Lésung
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stabchen im Komposit abhéngig sind. Gleichesgilt fir die dadiscen Koeffizienten sﬁleﬁ und
Sizer- Die Werte der effektiven Materialkoeffizienten héngen nur vom Volumengehalt der
aktiven piezoel ektrischen Phase swie den Materialkoeffizienten vonKeramik undPolymer ab.

2000 [ .
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1600 ® hexagona ,
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«° 1200 - —anal. Losung |
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F, 800F a N
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2
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Abb. 3.13 Eff ektive relative Dielektrizitétskonstante vaeff fur verschiedene FEM-Modelle
im Vergleich mit analytischer Ldsung
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Abb.3.14  Effektive elagische Nachgiebigkeitens,; o und S5« fir verschiedene FEM-
Modelleim Vergleich mit analytischen Lésungen

Einzige Ausnahme bildet die dagische Nadcgiebigkeit sl'ieﬁ (Abb. 3.15,links). Fur diesen
eladischen Koeffizienten konrte keine N&herungsdsung entwickelt werden. Die FEM-
Modellierung zeigt, dald de dadisthe Nadgebigkeit sl'ieﬁ fur 1-3 Komposite mit einer
quadratischen Anordnung qadratischer Stabchen geringer ist as bei Kompaositen mit einer
hexagoralen Anordnungrunder Stabchen. Entscheidend fir diesen eff ektiven K oeffizienten ist
jedoch die Richtung dr x-(1)-Achse In Ubereinstimmung mit den urtersuchten
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Modell strukturen wurde se bel den quadratischen Strukturen perallel zu den Kanten der
Stabchen fedgelegt. Bei den hexagoralen Strukturen verlauft die 1-Richtung duch de
Mittelpunke benachbarter Stabchen. Eine vergleichbare Abhangigkeit der eladisden
Eigenschaften von der Anordnungwurde auch bel der FEM-Modelli erung der mecdhanischen
Fedigkeit von Faseverbundverkstoffen gefunden. Die hier gezegten Ergebnissekorrelieren
mit der geringeren Fegigkeit, die fur hexagorale Anordnungen im Vergleich zu quedratisden
fedgedellt wurde [18].
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0,20} . ’ )
N —m— quedratisch " quadratisch
\e —e— hexagonal —_ ® hexagonal
= e & statistisch
0,15 Q o0t ——anal. L& 1
% E‘/ an, Osung
2 %
%010} Wy
o + 0,05}
=
w —
0,06} e
1 1 1 1 o’m 1 1 1 1
0,0 0,2 0,4 0,6 0.8 1,0 0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
Volumengehalt PZT Volumengehalt PZT

Abb.3.15  Effektive elagische Nachgiebigkeiten s, o Und (S o +Si5e) fUr versdhiedene
FEM-Modelleim Vergleich mit analytischer Lsung

Eine weitere analytische Naherung wurde fur die Summe der eladischen Nadgiebigkeiten
(Stier +Sioer) ENtWickelt. Dieseist wiederum unabhéngig von dr inneren Symmetrie des1-3
Kompasits. Hier zeigen analytiscthe LOsung und FEM-Modellierung ebenfalls ene gute
Ubereinstimmung.

3.3 FEM-M odéllierung des dynamischen Verhaltens von M odéllstrukturen

Im folgenden Absahnitt wird das dynamische Verhaten der in dese Arbeit verwendeten
periodischen Modellstrukturen urtersucht. Es werden de wichtigsten Schwingungsmoden
analysiert, Impedanzspektren berechnet und der Einfluld lateraer Resonanzen auf die
Dickenresonanz untersucht. Durch Vergleich mit experimentellen Ergebnissen wird de
Déampfung der Kompositkomporenten bedimmt. Die Grenzen der FEM werden bei der
Modelli erung cesdynamisdhen Verhaltens aner nicht periodischen Modell struktur gezegt.
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3.3.1 Charakterisierung der Schwingungsmoden

In Abb. 3.16ist ein Impedanzspektrum der Modell struktur mit 20 Vol.% PZT im Bereich der
Dickenschwingung eésKomposits dargedellt. Die Modell struktur bedeht aus quaderférmigen
PZT-Stébchen, die quadratisch in der Polymermatrix angeordnet sind (Abb. 3.11Jinks). Neben
der Dickenschwingungtreten zwel weitere Schwingungmoden auf, die durch de periodische
Anordnungder Stébchen erzeugt werden. Voraussedzung fur die Berechnung @ eff ektiven
Steifigkeit cegveﬁ aus der Resonanzfrequenz der Dickenschwingung ist die endeutige
Zuordnungder Schwingungsmoden. Diese Mbden sowie die dazugehérigen Eigenfrequenzen
konren mit Hilfe von FEM-Redhnungen mit dem Programm AN SY S begimmt werden. Dariiber
hinaus bietet ANSY S komfortable Visuali sierungsmogli chkeiten der Schwingungmoden.

1000
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f (MH2)
Abb. 3.16 Betrag und Phaseder elektrischen Impedanz Z einer quadratischen
Modell struktur mit 20 Vol.% PZT im Bereich der Dickensdhwingung

Fur die Modalanalyse ener quadratischen Modell struktur wurde die entsprechende quadratisde
Einheitszdle und de Maeriaddatensdze fur PIC151 und Araldit 2020 \erwendet. Die
medhanischen Randbedingungen wurden so definiert, daid sich de Knaten auf den Seitenflachen
des Modells avar frel in der jeweiligen Flachenebene, jedoch nicht senkrecht zur Flade
verschieben konrten. Die Knoten der Oberflache waren im Gegensadz zum Modell zur
Beredhnung der effektiven Materialparameter frei beweglich. Diese Randbedingungen
entsprechen dem lateral geklemmten Fall, der in dinren Platten bei Frequenzen oberhalb der
lateralen Resonanzfrequenzen, also im untersuchten Bereich der Dickenresonanz, auftritt.
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Abb. 3.17 Dickenschwingungeiner quadratiscnen Modell struktur mit 48 Vol.% PZT

Zur Darstellung cer Schwingungsmoden wurde nur die Oberflache desKomposits ausgewahlt
und de Verschiebung ar Knoten an der Oberflache in z-Richtungfarblich dargedellt. Um ein
ansdhauli cheresBild zu erhalten, wurde dasGesamtbil d mit Hilfe ener Bildbeabeitungaus 16
Kopien der Einheitszdle zaisanmengesdzt. Es bildet somit den Bereich von wver
Keramikstabchen mit dem umgebenden Polymer ab.

In Abb. 3.17ist dieseVerschiebung senkrecht zur Oberflache bei einer Dickenschwingury
dargedellt. Das atscheidende Kriterium fir eine Dickenschwingungist, daf3 alle Punkte der
Oberflache gleichphasg schwingen. Ob dasPolymer wiein Abb. 3.17eine geringere Amplitude
hat als dasPZT-Stabchen, hangt neben den Material parametern wesentlich vaom V olumengehalt
ab. Bei geringen Volumengehalten vonweniger als 25 % komnt es 21 einem “ Uberschwingen”
desPolymers, dessa Amplitude ist dann g6%er als die despiezoel ektrischen Stébchens. Diein
der Legende angegebenen Werte der Verschiebung laben de Einheit pm. Bel diese
Modelli erung ketrug de dektrische Feldstarke 1 kV/mm.

Aul%er der Dickenschwingungwerden im Komposit Wellen angeregt, die sch senkredt zur
Feldrichtungausbreiten. Dieselateralen Wellen werden auch als Lamb-Wellen bezechnet [3,
33]. Liegt deren Wellenlange im Bereich der Periodizitdt p des 1-3 Komposits, d.h. ém
Abstand der Stébchenmittel punkte, kommt es 21 Reonanzerscheinungen. Bel der ersten dese
lateralen Resnanzen, de auch als Stopband der Lamb-Wellen bezechnet werden, ist die
Ausbreitungsrichtung der Lamb-Wellen parallel zu den Stabchenkanten. Durch Superposition
von zwei senkredht aufeinander stehenden Wellen mit der Wellenlange A, = p entsteht dasin
Abb. 3.18 durgedellte Schwingungbild. Der Index |1 stent fur die este laterale
Schwingungmode. Charakteristisch ist die entgegengesezte Ausenkungin der Stébchenmitte
(Punkt A) undam Schnittpunkt der Diagorelen zwisdhen den Stébchen (Punkt B).
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Abb. 3.18 Erste laterale Schwingungeiner quadratischen Modell struktur

Ist die Ausbreitungsrichtung cer lateralen Welle in Richtung der Diagorale avischen den
Stabchen, so kammt esbei einer Wellenlange A, = p/4/2 zur Aushil dungeiner stehenden Welle.
Durch Superposition mit der senkrecht dazu verlaufenden Well e entsteht das Schwingungsbil d
der zweiten lateralen Mode, dasin Abb. 3.19 drgedéllt ist. Die Wellenfronten, de in der
Abbildung fur eine der beiden Wellen eingezechnet sind, \erlaufen dabei durch de
Stabchenmittelpunkte. Die Stabchen missen auf Grund der piezoel ektrischen Anregungallein
Phase shwingen. Eine |laterale Welle mit der doppelten Well enlange ist somit nicht anregbar.
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Abb. 3.19 Zweite laterale Schwingungeiner quadratischen Modell struktur
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Bei der zweiten laterale Schwingungliegt ein Maximum der Auslenkungim Mittelpunk der
Stébchendiagoralen (Punkt B). Diese Punkt schwingt, im Gegensaz zur ersten lateralen
Schwingung, in Phase mit dem Stabchenmittelpunk (Punkt A). Das zaveite, um 18C°
phasenverschobene Maximum der Auslenkungin z-Richtungliegt in der Mitte avischen den
Stabchen (Punkt C). DieseErgebnisse immen mit der Besdreibung vonAuld et a. [33]
Uberein. Mit Hilfe diese Modaanalyse ist es ba Verwendung dr entsprechenden
geometrischen Abmessingen moglich, de Schwingungmoden den Reonanzfrequenzen in
Abb. 3.16zuzuordnen.

Bei den Modell strukturen mit hexagoraler Anordnungzylindrischer Stabchen entstehen durch
die periodische Anardnungebenfall s laterale Schwingungen im Bereich der Dickensdhwingung
Die Abb. 3.20ze gt das Resonanzgpektrum einer hexagoralen Struktur mit einem Volumen-
gehalt von 19% PZT.
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Abb. 3.20 Betrag und Phase der elektrischen Impedanz Z einer hexagoralen
Modell struktur mit 19 Vol.% PZT im Bereich der Dickenschwingung

Fir die FEM-Modellierung dr Resonanzfrequenzen und Schwingungmoden mittels der
Modalanalyse wurde e@ne 3-dimensionale hexagorale Einheitszdle verwendet (Abb. 3.1
Mitte). Die Modalanalyse berechnet alle Moden der medhanischen Eigenschwingungen des
Modells. Enthalt dieseswie die hexagorale Einheitszdl e, mehrere piezoel ektrische Stabchen,
so werden auch Moden beredchnet, bei denen de Stdbchen mit unterschiedlicher Phase
schwingen. Da durch de piezoelektrische Anregung as 1-3 Komposits der nur
Schwingungsmoden erlaubt sind, bei denen all e Stébchen in Richtung des éektrischen Feldes
mit der gleichen Phase shwingen, wurden de Knoten der Stabchensegmente im FEM-Modell
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zu sogenannten Node-Sets verbunden. Die Freiheitsgrade der Verschiebung y der Knoten eines
Node-Sets wurden zu jeweil s @nem Freiheitsgrad u, zusammengefalit.

Die folgenden Abhbildungen der Schwingungmoden wurden dann wieder aus 8 Einzdbil dern
zusammengesezt. In der Mitte ist ein rundes Stabchen zu erkennen, de nadsten sedis
Nadbarstédbchenin der hexagoralen Anordnungsind jeweil s noch zur Halfte dgebil det. In der
Draufsicht auf die Oberfladhe der Einheitszdleist die Verschiebung abr Oberflachenpunkein
z-Richtung, @rallel zum elektrischen Feld, farblich dargegellt.

Die Abb. 3.21zegt das Schwingungshild der Dickenresonanz. Die hier abgebil dete Struktur
bedeht aus zylindrischen Stabchen mit einem Durchmesse von 65pum im Abstand von 79um.
Daraus ergibt sich ein Volumengehalt der piezoelektrischen Komporente von 19Vol.%. Bei
diesen geringen PZT-Volumengehalt kann das ‘Uberschwingen” des Polymers beobadtet
werden, dasbereits bel der Besdwreibung dr Dickenschwingung @r quadratischen Struktur
erwdhnt wurde. Die maximale Ausenkung aesPolymersin der Mitte avischen den Stabchen ist
grof¥er als die Verschiebung ar Oberfladhe der Stébchen sdbst. Ansonsten haben all e Punkte
der Oberfladhe die charakteristische phasengleiche Auslenkung.
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Abb. 3.21 Dickenschwingung einer Modellstruktur mit hexagoraler Anordnurg
zylindrischer Stabchen

Das Entstehen der ersten lateralen Schwingungmode kann analog zu der quadratischen
Anordnung quadratischer Stabchen besdirieben werden. Durch de hexagorale Symmetrie
kommt es aur Superposition deier stehender Wellen, deren Ausbreitungsrichtungim Winkel
von 60° aufeinander stehen. In Abb. 3.22sind de Weéllenfronten einer diese Wellen
eingezachnet. Sie verlaufen duch de Mittelpunke aveier benadhbarter Stébchen, de
Well enlange der ersten lateralen Schwingung letragt A, =py/3/2.
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Abb. 3.22 Erste laterale Schwingungeiner Modell struktur mit hexagoraler Anordnurg
zylindrischer Stabchen

Die Unterschiede in der Auslenkung aes &tiven piezoelektrischen Stabchens und der passven
Polymermatrix sind ebenfalls analog zur ersten lateralen Schwingungin der quadratischen
Anordnung.Das Maimum der Auslenkung aesPolymers befindet sich in der Mitte awvischen
jewells drei benachbarten Stébchen (Punkt B). Diese Punkie stwingen mit einer 180*
Phasenverschiebungzu den Stabchenmittel punkien (Punkt A).

Die zweite laterale Schwingung ist die Uberlagerung deier stehender Wellen mit der
Wellenlange A, =p/2, deren Ausbreitungsrichtungen sich um den Winkel 60° urtersdheiden.
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Abb. 3.23 Zweite laterale Schwingungeiner Modell struktur mit hexagoreler Anordnurg
zylindrischer Stabchen
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In Abb. 3.23sind wiederum die Wellenfronten einer diese Wellen eingezechnet. Durch de
Uberlagerung ergibt sich bei einer positiven Auslenkung abr Stabchen in z-Richtung ein

Maximum mit der gleichen Phasalage im Mittelpunkt zwisdchen drei Stébchen (Punkt B). Der

zweite, um 180° plasenverschobene Maximalwert der Auslenkung kefindet sich in der Mitte
der Verbindunglinie avischen zwel Stabchen (Punkt C).

Die Resonanzfrequenzen der Dickenschwingungf, sowie der beiden lateralen Schwingungs-

moden f,, undf, sind von ar konkreten Geometrie des1-3 Kompasits éhéngig. In Abb. 3.24
sind de aif die Dicke h desKompasits bezogenen Frequenzkonstanten

N=fh,  N,=f,h und N,=f,h (352)

gegen dasVerhdltnis p/h fr die quadratische und hexagorale Anordnung @rgedellt. Obwohl
die Wellenlange A; der lateralen Schwingungen ein Vielfades der Periodizitédt p ist, urter-
sdheiden sich de Frequenzkonstanten fir Komposite mit verschiedenen Volumengehalten der
aktiven Phase DieseAbhangigkeit ergibt sich aus der Bezehung

gV (3.53)
i_)\‘ . '

Die eff ektiven Schall gesdwindigkeiten v, sndwie dl e df ektiven Kompaositparameter abhéngig
vom Volumengehalt der aktiven Phase Das eklart die Unterschiede bei den Frequenz-
konstanten der Dickensdhwingung.Allerdings ist der Effekt bel der Schall gesdwindigkeit in
Dickenrichtung v deutlich geringer as bei den lateralen Schall gesdwindigkeiten v, und \j.

s 28 aktive Phase £ 2,8 aktive Phase
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Abb. 3.24 Frequenzkonstanten der Dickensdwingung N, der ersten lateralen

Schwingung =------ N,; und zweiten lateralen Schwingung - N, fur
verschiedene Volumengehalte der aktiven Phasefir quadratische (links) und
hexagordle (rechts) Anordnung @r Stébchen im Kompasit
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Aus der Abb. 3.24ist zunadst zu erkennen, dal3 de Frequenzkonstante N, der Dicken-
schwingung erwartungsgemal’ richt von der Anordnung @ piezoel ektrisch aktiven Stabchen
im Kompaosit abhéngt. Unterschiede snd jedoch fir die Frequenzkonstanten N, undN,, der
lateralen Schwingungmoden fedzustellen. Bei 1-3 Kompaositen mit quadratischer Anordnung
der Stabchen sind bei gleicher Periodizitét N,; undN,, deutlich geringer als bel Kompositen mit
hexagoraler Anordnung.Dartber hinaus liegt der Bereich, in dem sich Dickenresonanz und
erste laterale Schwingung Ulerlagern, fur quadratische Anordnung l@ einem deutlich
geringeren Abstand der Stébchenmittelpunkie (Periodizitét p).
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Abb. 3.25 Frequenzkonstanten der Dickensdwingung N, der ersten lateralen
Schwingung =------ N,; und zweiten lateralen Schwingung = N ,in
Abhangigkeit vom Aspektverhdltnis h/s fir quadratische (links) und Fexagorele
(rechts) Anordnung dr Stabchen im Komposit

Fir Anwendungn as Ultrashalwander, z.B. in der Medizintechnik, werden dftmals
moglichst hohe Resonanzfrequenzen der Dickenschwingung gfordert. Dafir missen de
Kompaosite entsprechend dinnsan. Das Schlickergul3Verfahren, mit dem die untersuchten
Kompasite gefertigt wurden, erlaubt St&bchenbreiten bzw. -durchmesse zwisden 35 uml
145um. Dasmaximale Aspektverhaltnis von Hohe h zur Breite der St&bchen s betrégt dabei 6:1
[4]. In Abb. 3.25sind de Frequenzkonstanten fir Volumengehalte von 15 und 406 der aktiven
Phasein Abhangigkeit von desen Aspektverhéltnis dargegellt.

So ergibt sich beispielsweisebel einer Stdbchenbreite von 35um und einem Aspektverhéltnis
von 4:1 eine Kompositdicke von 140um, was ener Reonanzfrequenz von ca 10 MHz
entspricht. Wie aus der Abb. 3.25zu erkennen igt, liegen bel grof¥en Volumengehalten de
Resonanzen der Dickenschwingung und e ersten lateralen Schwingung le diesen
Aspektverhdtnis weit genug ausdanander. Ist der Volumengehalt der aktiven Phasehingegen
gering, werden N,; und N,, beim gleichen Aspektverhéltnis deutlich kleiner. Bel einem
Komposit mit quadratischer Anordnung(Abb. 3.25links) und 15Vol.% PZT liegt die aste
laterale Rewonanz f; = 11,5 MHz bereits in der Nahe der Dickenreonanz. Es kommt zu
Uberlagerungen, wie se auch bei experimentell bedimmten Impedanzspektren (Abb. 3.20



3 Effektive Eigenschaften von 13 Kompaositen 57

gefunden wurden. Die hexagorale Anordnung lestzt bel gleichem Volumengehalt und
gleichem Aspektverhaltnis den Vorteil, dal3 de aste laterale Resonanz f; erst bei ca 13MHz
auftritt.

3.3.2 Modellierung von | mpedanzspektren

Im Gegensaz zur Modalanalyse bei der die ungedampften Schwingungmoden beredhnet
werden, wurden bei der Berechnung @r Impedanzspektren mit Hilfe der Frequenzganganalyse
von ANSY S materialabhéngige Dampfungskonstanten verwendet (vgl. dazu Kapitel 2.1.4.
Diesewurden duch Anpassingan ein gemessaesl mpedanzgpektrum einer Modell struktur mit
hexagoraler Anordnung zylindrischer Stébchen und einem PZT-Volumengehalt von 19 %
(Struktur F, Anhang A.3) sowie @ner Dicke von 206um ermittelt. Bei dem in der Abb. 3.5
abgebil deten modelli erten Impedanzspektrum wurden de Dampfungskonstanten 8, = 0,0 fur
dasPolymer undp, = 0,001fur Keramik PIC151 verwendet. Die auf dieseWeisebegimmten
materialabhangigen Dampfungskonstanten wurden bel der Modelli erungweiterer experimentel |
begimmter Impedanzpektren periodischer Modell strukturen benutzt. Bel all en Spektren konrie
unabhangig von Volumengehalt, Anordnung und Form der Stdbchen eine gute
Uberei nstimmung zwischen Experiment undModelli erungfedgegellt werden. Als Beispiel sind
in Abb.3.27 dasgemessae und modelli erte Impedanzspektrum einer Struktur mit quadratisder
Anordnungquaderformiger Stébchen undeinem PZT-Gehalt von 20V ol.% (Struktur C, Anhang
A.3) gezagt. Diese shr gute Ubereingtimmungzwischen Modelli erung undExperiment erlaulbt
es periodische Strukturen bereits vor ihrer Herstellung auf mogliche Uberlagerungen von
Resonanzfrequenzen zu urtersuchen urd die Grole der Stérungabzusdhétzen. Damit kann der
Herstellungsprozel? verkirzt undK osten gegart werden.
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Abb. 3.26 Vergleich zwischen Experiment und FEM Modelierung enes
Impedanzgpektrums zur Begimmung dr materialabhéngigen Dampfungs-
konstanten
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Allerdingsist dieseBeredhnung eslmpedanzspektrums noch weit von der Modelli erungeines
Ultrasdalwanders entfernt. Die dektrische Besdatung, de Umgebung ds Wanders
(Anpal3- und Dampfungssdichten, Halterung ces Wandlers) sowie das Malium, in dasder
Schall abgedrahlt wird, werden nicht berticksichtigt. Prinzipiell i st diesmit der FEM mdglich,
war aber nicht Ziel diese Arbeit.
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Abb. 3.27 Vergleich zwischen Experiment und FEM Modellierung eines Impedanz-
spektrums der Struktur C (quadratisch, 20Vol.% PZT)

Komplizierter erwies sch de Modellierung des Impedanzgpektrums der unregelméaldigen
Modell struktur mit zylindrischen Stébchen verschiedener Durchmesse (Struktur 1, Anhang
A.3). Das gemess@e Impedanzspektrum zegte neben der Dickenresonanz @ne Reihe von
stérenden Resonanzen (Abb. 3.28. Diesewaren zwar relativ schwadh ausgepragt, hétten aber
durch die unregelméldige Anordnung @& PZT-Stdbchen nicht angeregt werden sollen.
Untersuchungen an Schliffbildern zeigten jedoch, da? de PZT-Stédbchen mit zwel
verschiedenen Durchmessen nicht statistisch im Kompaosit verteilt sind. So betrégt aus
tedindogisdhen Griinden der Mindegabstand zwischen den Mittelpunken benachbarter
Stabchen 90 um. Aulerdem wurde @ne Haufung dese Mittenabsténde avischen 100 uml
120um fedgedellt, mehr als 50 % der Werte liegen in desen Bereich [4].

Genau genommen bedeht der Komposit aus aner “Einheitszdle” mit 17 kew. 18 Stébchen mit
Durchmessen von 65 lzw. 48um. Eine dynamische FEM-Modelli erungeiner solchen Zelle mit
35 Stébchen ist aber aus rechentechnischen Griinden nicht mogli ch. Eswurde deshalb versucht,
auf anderem Wege dasl mpedanzspektrum diesesunregelméldigen Kompaosits a1 modelli eren.
Auf Grund der zwel versdhiedenen Stabchenduchmesse ist der Mittenabstand alein nicht
ausreichend. So ist bei gleichem Abstand zwisdchen zwei dinren Stdbchen der Anteil des
Polymers grofier als avischen zwel dicken Stabchen. Dadurch &ndern sich lokal die df ektiven
Material parameter, insbesondere die Schall gesdwindigkeit. Unter diesen Geschtspunk wurde
die gatistische Auswertung der Mittenabstdnde modifiziert undin drei Gruppen urterteilt. Fir
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die aste Gruppe, zwei benacbarte Stébchen mit kleinen Durchmessen, wurde én Maximum
der Haufigkeit der Mittenabstande bei ca 97 um fedgedellt. Der haufigste Abstand zwisden
den Mittelpunken einesdicken undeinesdiunren Stébchen lag bel 110 um. Zwiscdhen zwel
dicken Stabchen betrug er ca 125um.
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Abb. 3.28 Vergleich zwischen Experiment und FEM Modellierung eines Impedanz-
spektrums der Struktur | (unregelméfdig, 22Vol.% PZT)

Fir jede diese drei Kombinationen wurde éne Einheitszdle mit zwei Viertelstabchen
modelli ert (Abb. 3.29. Der Mittenabstand (Periodizitét) p wurde dabei so gewéhlt, dall er den
genannten Maxima entspradh. Die Seitenkanten b undl ergaben sich aus dem vorgegebenen
Volumengehalt von 226. Die Impedanzspektren der drei Einheitszdlen wurden einzen
beredhnet undansdhlief3end addiert. Unter der Voraussézung, &3 de Einheitszdlen parall el
gesdaltet sind, ergibt sich de Gesantimpedanz Z . aus

1
-y 3.54
Z 'z (354

mit Z,, Z, undZ, - den elektrischen Impedanzen der drei verwendeten Einheitszdlen.
DasErgebnisder Modelli erungist in Abb. 3.28dargedellt. Die Lage der ersten beiden lateralen
Resonanzen f,; = 8,9 MHz undf,, = 9,8 MHz werden gu wiedergegeben, zusézlich tritt eine
Resonanz bel f; = 11,5MHz auf. Diese atspricht der |ateralen Resonanz der Einheitszdl e mit
zwel dunren Stabchen.

In einem weiteren Schritt wurde dann eine Wichtung der Impedanzspektren vorgenommen.
Dabei wurde berticksichtigt, da? de Anzahl der Mittenabstande avischen urtersciedlichen
Stabchen (64 Paare) ungefahr dreimal hoher ist als die avischen zwei dicken (20) bzw. zwel
duinren Stabchen (19). DasErgebnisist ebenfallsin Abb. 3.28 drgedellt. Die Resonanz f; ist
hier kaum noch erkennber. Natlrlich kann dese Ansaz nur eine grobe Nadherung sen,
vernadlassgt er doch vdlig de Kopdung der lateralen Resonanzen urtereinander.
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Eine Schlul¥olgerungaus diese Modelli erungist, dald man die 26renden lateralen Resonanzen
eventuell durch eine Variation der Stabchendurchmesse unterdriicken kann. Wenn eine edite
statistische Verteillung der Stédbchen im Kompaosit aus techndogisdhen Griinden nicht moglich
ist, kobnrte man versuchen, Stabchen mit moéglichst vielen verschiedenen Durchmessen
herzustell en. DieseVermutung kedarf jedoch nach der experimentellen Uberpriifung.
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Abb. 3.29 Modifizierte Einheitszdl e fir unregelmaliige Modell struktur mit einem dinren
undeinem dicken Stabchen (Draufsicht)

Aus den Ergebnissen der Modalanalyse in Absahnitt 3.3.1ist ersichtlich, dald sich bei der
Uberlagerung vonDickenschwingung undateraler Schwingung de Resonanzfrequenzen nicht
stetig, sondern sprungteft andern. Um den EinfluR einer solchen Uberlagerung auf das
dynamisde Verhaten eines1-3 Kompasits au charakterisieren, wurde eéne FEM-Modelli erung
mit der FrequenzganganalysedesFEM-Programms ANSY S durchgefthrt.
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Abb. 3.30 Impedanzpektrum von quadratischen Modellstrukturen (25 Vol.%) mit
verschiedenen Aspektverhdltnissen h/'s
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In der Abb. 3.30sind de berechneten Impedanzspektiren fir 1-3 Komposite mit einer
quadratischen Anordnung @ verschiedenen Aspektverhdtnissen s dargedellt. Der PZT-
Gehalt der Einheitszdle betrug 25Vol.%. Die Hohe wurde mit 174 um gewahlt, so dal3 de
Resonanz der Dickenschwingung @i 8 MHz lag. Bei einem Aspektverhdtnis Hohe au
Stabchenbreite von 8,7 liegt die Reonanz der ersten lateralen Schwingung @ mehr as
13 MHz. Wird das Aspektverhdltnis durch eine grolere Stadbchenbreite verringert, so
verschieben sich de lateralen Resonanzen zu kleineren Frequenzen. Sie sndin der Abbildung
desBetragesder Impedanz mit Pfeil en gekennzea chnet. Beim Aspektverhdtnish/s =2,1 kanmt
eszur Uberlagerung vonDickenschwingung underster lateraler Schwingung.Dies atspricht
dem Verhdltnis p/h = 0,954(Abb. 3.24Jinks).

Im Impedanzspektrum madit sich de Uberlagerung richt negativ bemerkbar, wenn man
zunachst vernadhlassgt, dal es a1 einer teilweisen Uberlagerung mit der zweiten lateralen
Schwingung kommt. Denncch ist diese Fall fir eine Anwendung @s Kompasits ds
Ultrasdallwander negativ. Dazu wird die Schalli ntensitét J betrachtet, die in ein Medium mit
dem Schallwellenwiderstand pyv, abgedrahlt wird. p, ist dabei die Dichte und v die
Schall gesdwindigkeit des Maliums. Nacd [58] berechnet man de Schalli ntensitét nach

1
J= 5 pOVO(u)UZ)2 , (3.55)

wobel U, die Schwingungsamplit ude desSchall gebersim Resonanzfall i st.
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Abb. 3.31 Schallintensitét in Abhangigkeit von der Anregungsfrequenz fur
guadratische M odedll strukturen mit verschiedenen Aspektverhaltnissen
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Die Schwingungamnplitude des Komposits wurde nach Gl. (3.38 Uber die Oberflache der
Einheitszdl e desFEM-Modell s gemittelt entsprechend

. 1 eof Ai 4
e (259

Die Schalli ntensitdt Jist in Abb. 3.31 drgegellt. Man erkennt, dai3 bei der Uberlagerung van
Dickenschwingungundlateraler Schwingung de Schalli ntensitét J deutlich kieiner wird urd
ungefahr den Wert fir einen herkdmmlichen Wander annimnmt. Bel der Modelli erung s
Wanders aus Bulkkeramik wurde die gleiche Anregungspannungwie fir die Komposite
verwendet. Die Anregungsfeldstérke ist dabel etwasgeringer, da der Wander aus Bulkkeramik
auf Grundseaner hdheren Dichte und elagisdhen Steifigkeit eine grof¥ere Dicke bestzen mul3
um die gleiche Resonanzfrequenz der Dickenschwingungzu zeigen. Bei dem in Abb. 3.31 \er-
wendeten Modell betrugsie h,,, = 230um, im Vergleich zur Dicke desKompositsvon 174um.
Die grof¥ere Schalli ntensitét von 1-3 Kompasiten mit einer ausreichend feinen inneren Struktur,
d.h. einem grof¥en Aspektverhdltnis h/s, gegentiber Wandlern aus Bulkkeramik, korrepondert
mit dem hdheren Koppungsfaktor k..

Die 1-3 Komposite mit hexagordler Anordnungzylindrischer Stdbchen zeigen ein analoges
Verhalten. Bei gleichem Volumengehalt kommt es est bei wesenitlich kieineren Aspekt-
verhaltnissen /s aur Uberlagerung vonDickenschwingung underster lateraler Schwingurg
(Abb.3.32. Anderersdtsist der Rickgang der Schalli ntensitét auf ca 40% gegenlber einem
Komposit mit senr groffem Aspektverhaltnis deutlich grol¥er als bei der Modell struktur mit
quadratischer Anordnung.Die awveite laterale Schwingungist bel hexagoralen Modell struk-
turen so schwad, dald sieim Impedanzspektrum fag nicht zu erkennenist. In Abb. 3.32wurden
daher die Resonanzfrequenzen, wie se die Modalanalyseliefert, mit Pfeilen gekennzeichnet.
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Abb. 3.32 Betrag der Impedanz und Schalli ntensitét von hexagonalen Modell strukturen
(25 Vol.%) mit verschiedenen Aspektverhéltnissen in Abhangigkeit von cer
Anregungsfrequenz im Bereich der Dickenresonanz
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3.4 Effektive Eigenschaften von M odéllstrukturen

Die in den Abschnitten 3.1 und 3.2 ésdirriebene Berechnung dr effektiven dielektrischen,
piezoelektrischen und eladischen Materialkoeffizienten von 13 Kompositen mittels
anaytischer Naherungslosungen und FEM-Modelierung wird im folgenden mit
experimentellen Ergebnissen verglichen. Die im Schlickergul&Verfahren hergedellten 1-3
Komposite dienten dabei als Modell strukturen. Eswurden 1-3 Komposite mit zylindrischen urd
quaderformigen Keramikstabchen und unersdciedlichen Anordnungen der Stabchen in der
Polymermatrix untersucht. Durch de Variation der Stdbchendurchmesse bzw. -kantenlange
sowie deren Abstand konre der Volumengehalt der PZT-Keramik im Kompaosit im Bereich van
19 bis 58 Vol.% verandert werden. Im Anhang A.3 ist eine Ubersicht tiber die verwendeten
Modell strukturen zu finden.
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Abb.3.33  Abhéngigkeit der effektiven Dielektrizitatskonstante ¢, 4 von ung-
paten Modell strukturen vam PZT-V olumengehalt

3.4.1 Effektive dielektrische K oeffizienten

Auf Grund der guten Ubereinstimmung zwischen den analytischen Lésungen und ar FEM-
Modelli erungwird im weiteren auf die Darstellung cer FEM-Ergebnisseverzichtet. Nur in den
Fédllen, in denen es grofere Abweichungen gbt oder in denen keine anaytische
Naherungsl6sungzur Verfiigungsteht, werden de Realltate der FEM-Modelli erung cargegellt.
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An adlen Moddlstrukturen wurde aunddhst im ungepoten Zustand de dfektive relative
Dielektrizitdtskonstante ¢,  gemess@. Die Ergebnisse &nd in Abb. 3.33 drgedellt. Die
Messungder Kapaztét C der 1-3 Komposite efolgte an IKTS Dresden mit einer automatisden
MelR3kricke an einem Impedanzanalysaor HP 4194 A. Unter Verwendung @ geometrischen
Abmessingen der Probe wurde daraus die df ektive relative Dielektrizitatskonstante beredhnet

_1ch

(3.57)
& Ac

& eff

Eskennzeichnet h de Hohe (Dicke) und A die Elektrodenfladhe der Probe. Die Md3frequenz
betrug 1 KHz bei einer Mef3spannung von 0,%/.

Vom Hersteller gab eskeine Angabe Uber die relative Dielektrizitdtskonstante der ungepolten
Keramik. Diese Wert wurde an einer Bulkprobe aus PIC151 experimentell besimmt und fir
die Modellierung rach Gl. (3.20 verwendet. Die Modellierung stimmt sehr gut mit den
experimentellen Ergebnissen Ukerein. Die dfektive Dielektrizitétskonstante nimmit linea mit
dem Volumenanteil der PZT-Keramik zu.
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Abb.3.34  Effektive Dielektrizitatskonstante gg&eﬁ von gepolten Modell-
strukturen in Abhéngigkeit vom PZT-V olumengehalt

AnsdlielRend wurden de 1-3 Kompasite im Olbad mit ca 3 K//mm 30 Minuten gepdt. Nach
weiteren 24 Stunden wurde die df ektive Dielektrizitatskonstante s§37eﬁ desgepalten Kompasits
in analoger Weisebedimmt. Die Messingerfolgte ébenfall sbel einer Frequenz von 1 KHz, also
weit unterhalb der Reonanzfrequenzen. Laut IEC-Standard [88] handelt es sch somit um die
freie Dielektrizitdtskonstante desKompaosits. Die Ergebnisse sndin Abb. 3.34 drgedellt. Die
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analytische Naherung ergibt sich aus Gl. (3.19. Hier wurde der vom Hersteller angegebene
Wert der freien Dielektrizitétskonstante gg&a = 2109 g, fir die Keramik verwendet. Die
Modellierung der eff ektiven delektrischen Eigenschaften stimmt gut mit den experimentellen
Ergebnissen Gberein. Die dfektive Dielektrizitatskonstante slaeﬁ desKomposits deigt in erster
Naherunglinea mit dem PZT-Volumenanteil an. Die Werte liegen dabei zwisdhen ca 400¢,
fur einen PZT-Antell von 19Vol.% undca 1000g, bei einem Anteil von 58Vol.% PZT im
Kompasit.

3.4.2 Effektive piezoelektrische K oeffizienten

Der effektive piezelektrische Koeffizient dy; wurde an Mikrodehnungmel3datz (s.
Abscnitt 2.3 bei Raumtemperatur begsimmt. Die Md3¥requenz betrug 137 Hz bel einer
maximalen Feldstérke von ca 10V/mm an der Probe. Es wurden vonjeder Modell struktur
(gleiche Stébchenform und-anordnung, deicher PZT-Volumenanteil) mindedens drei Proben
gemess@& und daraus der Mittelwert begimmt. Der Wert fur eine Probe egab sich aus
mindegens funf Mesaingen, da es &h bei dem verwendeten Mel3prinzip im Gegenséaz zur
Bedimmungder Probenkapaatét um eine lokale Messing der Dehnung @sKompasits handelt
undesdadurch zu leichten artsebhangigen Schwankungen komnt.
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Abb. 3.35 Effektiver Piezokoeffizient d,; von Modellstrukturen in
Abhangigkeit vom PZT-Volumengehalt

Die Ergebnisseder Besimmung cespiezoelektrischen Koeffizienten d;  sindin Abb. 3.35in
Abhangigkeit vom PZT-Volumenanteil dargedellt. Selbst bei einem geringen PZT-Anteil von
20Vo0l.% ist der effektive Piezokoeffizient desKompaosits grofier als 300 pn/V und damit bei
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ca 75 % desBulkwertesvon PIC151.Mit zunehmendem PZT-Antell wird auch der eff ektive
Piezokoeffizient groler. Der grofde Wert wurde fir den Kompaosit mit einem Volumengehalt
Vv, =58V0l.% mit dy; s = 395 pn/V gemesse.

Die analytische Néherungwurde mit Gl. (3.17) beredchnet. Sie gimmt gut mit den experimentel|
ermittelten Werten Ulerein. Wie im Absanitt 3.2.2 lereits diskutiert, kann der Oberfladchen-
eff ekt bel der hier verwendeten Mel3methode fir dieseKompasite vernachléssgt werden.
Etwas anders ist die Situation hingegen beim piezoelektrischen Koeffizienten d,, 4. Die
experimentell am Mikrodehnungmel3gatz bedimmiten eff ektiven quadstatischen K oeffizienten
d;,  der untersuchten Modell strukturen weichen stark von cen Ergebnissen der Modelli erung
ab (Abb. 3.3§. Die analytische Naherungsl6sung sowie die FEM-Modelli erungen, bel denen
der Oberflacheneffekt vernachlassgt wird, sagen deutlich grofere dfektive Koeffizienten
voraus. Die Ergebnisseder FEM-Modelli erungsind richt in dese Abbildung drgegellt, die
Ubereinstimmungmit der analytischen Lésungwurde jedoch bereitsim Absdnitt 3.2 ¢gzegt.
Um die experimentellen Ergebnisse & modelli eren, muld dfensichtlich der Einfluld der freien
Oberflache desKompasits berticksichtigt werden. Im Absdnitt 3.2.2wurde gezagt, dal3 dese
vom Aspektverhaltnis der PZT-Stébchen abhangt. Bei den Strukturen A bis G mit Probendicken
zwischen 130 und 21Qum, deren effektive Koeffizienten d,,  hier abgebildet sind, lag dese
Verhdltnis avischen 21 und 31. Fir dieseAspektverhédltnissewurde éne FEM-Modelli erung
durchgefuihrt, die den Oberflacheneff ekt an der Elektrodensete berticksichtigt. Die Ergebnisse
sindebenfallsin Abb. 3.36 drgegellt. Der Unterschied zur analytischen Naherungs dsung kann
damit senr gut erklart werden.
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Abb. 3.36 Effektiver Piezkoeffizient dj  von Modellstrukturen in
Abhangigkeit vom PZT-Antell, Vergleich mit FEM-
Modelli erungunter Berticksichtigung aesOberflacheneff ektes
flr verschiedene Aspektverhdtnisse
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3.4.3 Effektive dastische K oeffizienten

Die eff ektiven eladischen Eigenschaften wurden mittels Resonanzfrequenzmessingen an 1-3
Kompositen mit verschiedenen Geometrien begimmt. Die Meahode ist im Abscnitt 2.34
ausfuhrlich besdrieben worden.

Zur Bedimmung ces df ektiven eladisdchen Koeffizienten wurden mit einem Impedanzanayzer
HP 41HAA die Impedanzspektren von dinen 1-3 Komposite aifgenommen. Die Dicke h der
Proben lag im Bereich vonca 0,2mm, die Breite b und de Lénge | standen dazuim Verhdltnis
| > 3b > 30h.In guer Naherung kdnmen deseProben als Langssdwinger betrachtet werden.
Als aste Schwingungmode wird somit die Schwingungin Langsrichtung der Probe angeregt.
Unter Verwendung @r Gl. (2.33 kann aus der Renanzfrequenz die dfektive dadisde
Naadhgiebigkeit sl'ieff berechnet werden. Die experimentellen Ergebnisse sndin Abb. 3.37im
Vergleich mit den Werten der FEM-Modelli erung dargedellt. Eine analytische Naherungs-
l6sung fur den eladischen Koeffizienten konrte, wie bereits besdrieben, nicht gefunden
werden.

Dievonder FEM-Moddli erung gezegte Abhénggkeit des df ektiven eagiscen Koeffizienten sl'ieff
von der inneren Struktur der 1-3 Kompasite wurde fiir grofere PZT-Volumengehalte (> 30%)
ansazweise experimentell bedétigt. Eine gescherte Aussaje sdeint in Anbetracht der doch
geringen Anzahl verschiedener Strukturen nicht maglich.
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Abb. 3.37 Effektive elagische Nachgiebigkeit s°, 4 flr verschiedene
Modell strukturen im Vergleich mit FEM-Modelli erung

Zur Bedimmung cer effektiven eladisdhen Steifigkeit c3§eff wurden de 1-3 Komposite au
Dickenschwingungen angeregt. Die Reonanzfrequenzen der Dickensdhwingunglagen bel den
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untersuchten Proben im Bereich von 6 s 7 MHz. In desen Bereich treten auf Grund der
inneren Geometrie der periodischen Struktur weitere laterale Frequenzen auf. Die Auswertung
diese Resonanzspektren wurde im Abschnitt 3.3 ausfuhrlich dskutiert.

Aus dem Impedanzgpektrum wurden de Minimum- und Maximumfrequenzen in der Umgeburg
der Resonanz der Dickenschwingung egimmt und mit Gl. (2.40-(2.42) der eladisde
Koeffizient céeﬁ berechnet. Die Ergebnisse in Abhéngigkeit vom Volumengehalt der
Komposite sind in Abb. 3.38 drgedellt. Die dfektiven Materialkoeffizienten sind im
Unterschied zum Koeffizienten sl'ieff nicht von cer inneren Struktur, sondern nu vom
Volumengehalt der piezoelektrisch aktiven Phase @hangig. Die Modelli erung mit Hilfe der
analytischen Naherung undFEM ergab eine gute Ubereinstimmung mit den experimentell en
Ergebnissen.
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Abb.3.38  Effektive eladisdhe Steifigkeit cgieﬁ fur verschiedene
Modell strukturen im Vergleich mit FEM-Modellierung urd
analytischer N&herung

Weiterhin wurde die dfektive dadisde Nadhgiebigkeit ssieff von stabchenférmigen 1-3
Kompositen mittels der Resonanzmethode begimmt. Die dafir nétige Geometrie anes
Zylinderschwingers (vgl. Kap. 2.3 konrtejedoch nicht mit der Abformtednik erreicht werden,
da hier die maximale Dicke der 1-3 Komposite bei ca 0,5mm liegt. Es wurden deshalb 1-3
Komposite verwendet, die zylinderformige Stabchen aus Soft-PZT SonoxX’P53 (CeramTec
GmbH, Germany) enthielten. DieseStabchen hatten einen Durchmesse von ca 450 um und
eine Lange von mehreren Zentimetern (vgl. Kap. 2.7). Jenach gewtinschtem Volumengehalt
wurden zwisdhen 6 und 25Stabchen in Epoxidharz @ngebettet. Nadh dem Einbetten wurden de
Komposite auf Léangen von 22 law. 10,5mm gesdnitten undan den Stirnsaten elektrodiert.
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Die lateralen Abmessingen betrugen je 2,2 mm. Das Verhdtnis von Dicke a1 Breite der
Zylinderschwinger betrug daher 10:1 bew. ca 5:1. Ein Einflufd der unterscdhiedli chen Dicke auf
die Bedimmung der eff ektiven elagischen Eigenschaften konrte nicht feggegellt werden.

In Abb. 3.39ist die dfektive Nadhgiebigkeit ssieff fur 1-3 Kompaosite mit verschiedenen
Volumengehalten dargedellt. Die Werte wurden dabei aus den Resonanz- und Antiresonanz-
frequenzen der Dickenschwingungmittels der Gl. (2.36)-(2.38 beredhnet. Der Volumengehalt
der Keramik wurde aus der effektiven Dichte der Komposite py, sowie der Dichte desPZT
pa= 7800 kgm® und dbr Dichte desPolymers p, = 1150 kgm® nach

v =Per P (3.58)
Pa=Pp

bedimmt, wobei die dfektive Dichte aus der Masseund den Abmessingen der Proben
berechnet wurde.
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Abb.339  Effektive elagisthe Nachgiebigkeit Sy von Modell-
strukturen im Vergleich mit analytischer Néherung

Unter Verwendung vorGl. (3.15 wurde die df ektive Nacdhgiebigkeit ssieff aus den eladischen
Koeffizienten der Komporenten beredhnet. Dabei wurde fir die Keramik der vom Herstell er
angegebene Wert von Sy, = 22,9%10% m?/N fir eine Bulkkeramik mit der gleichen
chemischen Zusammensdzung \erwendet. Die Maerialkoeffizienten sind im Anhang A.1
angegeben [94]. Die Ergebnisseder analytischen Naherung weichen relativ stark von den
experimentellen Werten ab. Allerdings konren de gemess@aen Daten recht gut mit einem
veranderten eladischen Koeffizienten Ssi,a der Keramik gefittet werden. Die Eigenschaften des
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Polymers wurden dabei konstant gelass@. Die Abweichung dr eladischen Eigenschaften der
PZT-Fasen von den Bulkwerten kann duch de unterschiedlichen Herstellungstechndogien
diese Keramiken erklart werden. Auch bei anderen Parametern wie dem piezoel ektrischen
K oeffizienten d,; und cer Dielektrizitatskonstante &, wurden nur 55-60% der typischen Werte
der Bulkkeramik SonoxX*P53 gemesse@ [76).

Trotz der Differenzen zwischen Experiment und Modelli erung cer eladischen Nadhgiebigkeit
wurden die Zylinderschwinger als Modell strukturen fur Fasekomposite verwendet, da diese
Fasen im Vergleich zu dunren Fasen Uber eine regelmallige Form (keine Krimmung,
konstanter Durchmesse) verfigen. Auf Grund ihrer geringen Anzahl konrnten de Fasen
aulerdem relativ regelméldig im Kompasit angeordnet werden.

3.4.4 Kopplungsfaktor der Dickenschwingung K, «;

Aus den Impedanzspektren der 1-3 Komposite wurde der Koppungsfaktor K der
Dickenschwingungmit

k2 Eitan( n fa‘fr) (3.59)
21, 2 f,

bedimmt. Dabei sind f, und f, die Resonanz- bzw. Antirenanzfrequenz der Dicken-
schwingung.In Abb. 3.40werden de experimentell ermittelten Kopdungsfaktoren mit den
Ergebnissen der Modelli erung \erglichen. Der Koppungsfaktor k, wurde nach Gl. (3.59
berechnet. Da dasAspektverhdltnis der untersuchten Komposite wie bereits ewahnt nur bei 2:1
bis 3:1 lag, kam esbei 1-3 Kompositen mit geringeren Flllgraden zu Uberlagerungen der
Dickensdhwingungmit der ersten lateralen Schwingung(vgl. Absdnitt 3.2). Insbesondere die
Antiresonanzfrequenz f, der Dickenschwingungsmode ist damit aus dem Spektrum nicht mehr
begimmbar. Um trotzdem einen Kopdungsfaktor berechnen zu kénren, bel dem der stérende
Einflul3 der lateralen Mode vernadchlassgt wird, wurde ene genannte Modenseparation
durchgefuhrt [4]. Dabel wurde en Ersazsdaltbild verwendet, dald aus der Parall elschaltung
einer Kapaata C, und zwel RLC-Reithenschwingkreisen bedeht. Jedes diese RLC-Glieder
besdreibt eine Schwingungmode. Dann wurden de Werte fur die Widersténde, Kapaatéten
und Indulivitdten so variiert, dald eine moglichst gute Anpassing der komplexen Impedanz an
das eperimentell bedimmte Impedanzspektrum erreicht wurde. Dann wurde das zveite RLC-
Glied (laterade Mode) entfernt und daslmpedanzspektrum der ungegérten Dickenschwingung
berechnet. Daraus wurde nun ebenfall s nach Gl. (3.59 der Koppungsfaktor bedimmt. Die in
Abb. 3.40angegebene analytische Ldsungzur Berechnung eésKoppungsfaktors verwendet die
eff ektiven Material parameter desKompositsin der Form



3 Effektive Eigenschaften von 13 Kompaositen 71

g~ (3.60)

D S
Ca3eff E33¢ff

Fir den effektiven piezoelektrischen Spannungkoeffizient e,; 4, die dadisthe Steifigkeit bel

konstanter dielektrischer Versdiiebung c3'§,eff und de Dielektrizitatskonstante bei konstanter
Dehnung s?aeﬁ wurden die von Smith in [23] angegebenen Formeln verwendet. Die redt
deutlichen Abweichungen zwisdchen der analytischen Ldsung und é@n experimentellen
Ergebnissan kdnren im wesentli chen auf die konkrete Probengeometrie aurtickgefuihrt werden.
Das geringe Aspektverhéltnis der Stabchen wirkt sich negativ auf den Koppungsfaktor aus.

Diesgilt i nsbesondere fir geringe Volumengehalte [95, 3.

Hier zeigt sich der Vortell der FEM-Modelli erung Durch die Verwendung vorEinheitszdlen
mit verschiedenen Anordnungen der Stabchen konrte der Koppungsfaktor k, 4 wesentlich
genauer berechnet werden. Er wurde dabei analog zu den experimentell en Ergebnissen aus den
Impedanzspektren nach Gl. (3.59 bedimmt. Spektren, bei denen es a1 einer Uberlagerung von
Dicken- und erster lateraler Resonanz kam, wurden nicht ausgewertet. Es kann jedoch auf

Grund cbr guten Ubereinstimmung der modelli erten und gmess@en |mpedanzspektren davon
ausgegangen werden, dal3 de Modensearation bei den FEM-Spektren éhnliche Ergebnissewie
dasExperiment liefern wirde.

0,7 .
06
05
s 04F
T I ]
4
0.3 - = Experiment |
02+t o Modenseparation 4
3 —— Analytische Ldsung 1
0,1 X FEM T
0’0 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Volumengehalt PZT

Abb. 3.40 Effektiver Koppungsfaktor k; 4 der Dickenschwingung v
Modell strukturen im Vergleich mit analytischer Néherung urd
FEM-Modelli erung
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4 Berechnung der Materialkoeffizienten der piezoelektrischen
Komponente aus den eff ektiven Kompositeigenschaften

Im Kapitel 3 wurden de dfektiven delektrischen, eladischen und pezoelektrischen Eigen-
schaften von 13 Kompositen urter Verwendung dr Materialkoeffizienten der piezoel ektrisch
aktiven Keramikphase und dr passven Polymermatrix berechnet. Dazu wurden
Modellierungen mit der Finiten-Elemente-Methode (FEM) sowie analytische Néherungs-
|6sungen verwendet. Die analytischen Naherungen bestzen gegentiber der FEM den Vortell
dal3 man den Berechnungweg umkehren undaus den effektiven Materialkoeffizienten des1-3
Komposits Ricksaltsse af die Materialkoeffizienten der Einzdkomporenten ziehen kann.Bel
Kenntnis der Eigenschaften der passven Polymermatrix konren somit die Eigenschaften der
piezoel ektrisch aktiven Phaseberechnet werden.

DieseVorgehensweisewird im folgenden verwendet, um die dadischen, pezoelektrischen urd
dielektrischen Materialparameter von dinen PZT-Fasen zu bedimmen. Die Anwendurg
herkdmmlicher Mel3verfahren ist fir Fasen mit Durchmessen zwischen 10 und 5Qum so gu
wie unmdglich, dadie Fasen leicht zerbrechen. An Einzdfasen lassen sich u.a. Gefligeunter-
suchungen zur Begimmung von Korngrofen, Phasenbedand und Porositét durchfiihren,
teilweise snd Zugversuche aur Besimmung cesElastizitaétsmodus moglich. Allerdings lass@
sich damit nur ungepate Fasen charakterisieren, da dasAufbringen von Elektroden und as
Polen der Fasen grol¥ technische Schwierigkeiten bereitet.

Eine Alternative bietet hier die Einbettung der Fasen in eine Polymermatrix und de
Bedimmung der effektiven Eigensdhaften, wie se bereits besdrieben wurde. Im folgenden
Kapitel wird nunerlautert, wie daraus mit Hilfe der Modelli erung mit analytischen Néherungs-
l6sungen die dielektrischen, elagischen und pezoelektrischen Koeffizienten der Fasen
berechnet werden konren. Bildlich gegprochen, dent der 1-3 Kompasit in desen Fall als ane
Art “Probenhalter” zur Charakterisierung der eingebetteten piezoelektrischen Fasen.

4.1 Analytische Losungen zur Berechnung der Materialkoeffizienten der
aktiven Komponente

Analytische Naherungsldsungen fir die df ektiven Materialkoeffizienten von 13 Kompasiten
wurden im Absdnitt 3.1 kereitgedellt. DieseBerechnungsformeln lassa sich nach den jeweil s
zu bestimmenden Koeffizienten der aktiven Phase aflosen, de mit dem Index a bezechnet
werden. Als Eingangsgrolien gehenin de Berechnungen de Maerialkoeffizienten der passven
Polymermatrix ein, de ds bekannt vorausgesezt undmit dem Index p bezechnet werden. Das
Polymer wird als isotrop angenommen, de in Kapitel 3 verwendeten eladischen Material-
koeffizienten werden deshalb durch
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Y 1-v

Si3p~ vl S11p" S12p = : (4.1)
Yp Yp

1

S33,p Yp
ersezt. Y, ist der Youngsdhe oder Eladizitdtsmodu undv, die Poissonzahl desPolymers.
Die experimentell bedimmten effektiven Kompaositparameter werden mit dem Index eff
gekennzeichnet. In den meisten Fallen sind de Naherungsl6sungen all erdings von mehreren
Koeffizienten der aktiven Phase &hdngig, de bei der Auflésung rach einem Koeffizienten
ebenfalls als Variable auftreten. Aus diesen Grunde war es notwendig, eine Strategie aur
Bedimmung der charakteristischen Materiakoeffizienten der aktiven Phase m erarbeiten, de
im folgenden vargegellt wird.

Der eladisdhe Nadflgiebigkeits\,gﬂ,;1 der aktiven Phasewird duch Umstellung cer Gl. (3.19
direkt aus der eff ektiven Nachgiebigkeit ssieﬁ desKomposits berednet

E
E Vazzer
3a )

- (4.2
1-V S Y,

wobei v, und v, = 1-v, die Volumenanteil e der aktiven und @ssven Phase &nd. Der effektive

elagische Koeffizient ssieﬂ kann z.B. aus der Reonanzfrequenz und cem Kopdungsfaktor k,,

einesZylinderschwingers bedimmt werden.

Eineweitere Modli chkeit zur Bedimmung desK oeffizienten %ga bietet die Berechnungaus der

effektiven elagischen Steifigkeit c3'§’eff . Diesewird aus der Resonanzfrequenz und dem

Koppungsfaktor k, eines Dickenschwingers, d.h. aér Dickenresonanz ener dunren Platte,

ermittelt. Bei denin dese Arbeit untersuchten 1-3 Kompositen wurde dieseProbengeometrie

standardmaldig verwendet. Die Herstellung der Kompasitproben unddie Untersuchungmit Hilfe

der Reonanzmethode ist ausfuhrlich in Kapitel 2.3 besdirieben.

Die Naherungsformel Gl. (3.36) zur Berechnung @s éf ektiven Koeffizienten cgieﬁ lautet unter

Verwendung @r eladisden Koeffizienten fir ein isotropesPolymer

. (Vp %iaY ot va) [Va(sllia“LSlg,a) Y A (1- vp)] _ZVan(Slg,aY ot vp)z

Cazeff = - E — — (4.3)
S33alVa(Si1atS122) Y pt V(1 - V)] - 2(V VS35V, Siza Y )

Die effektive dadische Steifigkeit c3'§’eﬁ ist aul®er von cen elagdisdhen Eigensdchaften der
passven Phaseund den Volumenanteil en beider Phasen auch von den elagisdhen Koeffizienten
s3§a, slia und (Sllia+51§,a) der aktiven Phase a@hangig. Dies sbeint eine Auflésung rach %ia
unmaoglich zu madhen. Anderersdats dehen deseKoeffizienten nicht in einem beliebigen
Verhdltnis zu einander. Fir PZT-Bulkkeramiken liegen deseVerhdltnisseim Bereich vonca
0,450,55fUr (S} 5+ Si52)/ S33a UNd-0,3 s -0,37lr $)5,/5;;,. Setzt man deseVerhdtnissein
Gl. (4.3 ein, so erhdlt man einen Ausdruck fur c3§‘eff, der nur noch %ia as anzigen
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Koeffizienten der aktiven Phase athdlt, in der Form

e (VpSiaY VI IVLASSY +V (1-v)] -2V, (BSS, Y+ V)2

Caaelf = E E 2 E 5 E 2 (44)
$33a [VaA S33,aY p+ Vp(l - Vp)] - 2(vap S33,a+VaB S33a Y p)
E E
+
mit A= Slla_:lZa (4.5)
S33,a
E
und B- Sls'a (4.6)
S33,a

Die Auflésung dese Gleichung rach s3§,a fuhrt zu einer quadratischen Gleichung mit der
Ldsung

55”55y ffz - (4.7)
mit P=V,Y ,(Cazer ~V, Y J(A-2B?) (4.8)
q=v,(L —vp)(c3§eff -V, Y ) +2v v, (2V,BY - cegeffvp) ~v.A Y, (4.9)
und r =vavp(2v§, v, - 1 . (4.10)

An diese Stelle se bemerkt, dal3 de mit diesen zwei verschiedenen Methoden bedimmten
Werte fir ssia nicht tbereinstimmen misser. Grunddaflr sind de untersaiedli chen Frequenz-
bereiche, in denen de Resonanzfrequenzen liegen. Bei einem Zylinderschwinger aus énem 1-3
Kompasit mit ca 25V o0l.% undeiner Hohe von 1cm belispiel swelseli egt die Resonanzfrequenz
im Bereich von 100 Kz. Der gleiche Komposit as dinre Platte mit einer Dicke von 0,2mm
hat sene Dickenresonanz bei ca 7 MHz.

Die Beredhnung @s dadisden Koeffizientensl';a ist ebenfalls prinzipiell moglich. Aus
Gl. (3.15 folgt

Vv
E __E p
Si3a~ Sizert T

Va

E
S33,a

E
Siaett _ 1] . (4.11)
%S,p

Allerdings sdzt die Bedimmung s dfektiven Koeffizienten slieff nach Gl. (2.4H die
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Kenntnis der eff ektiven eladischen Koeffizienten leLeff und sl'zeff voraus. Diesekdnren aus der
Radia schwingungeiner diinren Kreissdeibe bedimmt werden. Im Rahmen dese Arbeit war
es dl erdings nicht moglich, 1-3 Komposite mit einer solchen Geometrie a1 urtersuchen.

Der effektive piezoel ektrische Koeffizient dy; ¢ wird mit Hilfe der Gl. (3.17) beredchnet. Durch
Umstellung der Formel erhélt man

V, &
Oy30=Oyger| 1+ v S33aYp| - (4.12)
a

Dabei wird der eben bedimmte dadische Koeffizient ssia verwendet.

Experimentell kann cer effektive Piezokoeffizient ds;  durch quadstatisdhe Messingen ocer
Resonanzuntersuchungen an einem Zylinderschwinger begimmt werden (vgl. Absdnitt 2.3).
Ansdhlielend kann aus dem eff ektiven Piezokoeffizienten d,,  (Gl. (3.18) der Piezkoeffizient
d;, , der aktiven Phasemit Hilfe desAusdrucks

1 v E
31 0= v Oy gt + V_p O3 e (Vp +S13,Y p) (4.13)

a a

berechnet werden. Dabei wurde der Piezokoeffizient d;, der aktiven Phasedurch Gl. (4.12
ersdzt. Fur den elagisdhen Koeffizienten slia wird analog zur Vorgehensweise bei der
Berechnung vons,;, dasVerhdltnis B (Gl. (4.6)) verwendet.

Der effektive Piezokoeffizient d,,  kann duch quadstatische Mesungen am Mikrodehnungs-
mel3datz oder durch Messung der Resonanzfrequenz eénesL angssdwingers bedimmt werden.
Zur Berechnung @r Dielektrizitétskonstante des 1-3 Komposits kann dese als Paralel-
sdhaltung von aktiver und passver Phasebetrachtet werden. Die dfektive Dielektrizitéts-
konstante eg&eﬁ ergibt sich somit aus der Summe der Dielektrizitatskonstanten der Komporen-
ten urter Berticksichtigung asVolumengehaltes

T _ *
€336t ~Vaf33a Vpazp - (4.149)

Bel ungepdten 1-3 Kompasiten ist dieseBerechnung karekt. Jedoch erhélt die Keramik erst
wéahrend des Polungsvorganges ene ausgezechnete Richtung. Dedhalb wird fur die
Dielektrizitatskonstante desungepaten Komposits die Bezechnunge,  verwendet, die sch
nach Gl. (3.20 aus

€ et ~Vatrat VpEp (4.15)

beredhnet. Die Dielektrizitdtskonstante der ungepoten Keramikphase egibt sich damit aus

-V
g - ret” Yp% (4.16)

ra
Va
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Die piezelektristhe Phaseist mecdhanisch nicht frei, sondern wird duch das umgebende
Polymer an der Ausdehnung ghindert. Dedhalb entsteht beim Anlegen eines éektrisdien
Feldes und dr damit verbundenen piezoelektrischen Dehnungin der aktiven Phase ene
medhanische Spannung.Fur die nadch Gl. (4.14) berechnete Dielektrizitétskonstante der aktiven
Komporente gilt

S * T
€332 < €334V < €334 - (4.17)

Der Wert von g, ist abhéngig vom Volumengehalt und dem daraus resulti erenden Grad der
Klemmung im Polymer. Je kleiner der Antell der piezoelektrischen Phase d.h., je mehr
umgebendesPolymer bel der Dehnung @ angelegtem elektrischen Feld verformt werden muf3
umso kleiner ist die Dielektrizitétskonstante e5,,. Diese Effekt ist bei der Berechnung ar
eff ektiven Dielektrizitétskonstante mit Hilfe von Gl. (3.19 bertcksichtigt in der Form

2
d
T T 33a
E33eff ~ Va€a3za ™ VpEp~ : (4.18)

p“p E
S33a 1
+
\Y} v.Y

p a p

Durch Vergleich vonGl. (4.13 und(4.18 ergibt sich fir die Dielektrizitdtskonstante ggaa

2
d33,a

\)
E+_a1

(4.19)

« T
€332~ €332~ [

pp

In Abb. 4.1ist die Abhéngigkeit der relativen Dielektrizitétskonstante &5, vom Volumen-
gehalt der aktiven Phasedargedellt. Zum besseen Vergleich wurde se auf den Wert der freien
Dielektrizitatskonstante 8;3’3 noamiert. Man erkennt, daf3 besonders bei geringen Volumen-
gehalten die Dielektrizitatskonstante der piezoelektrischen Komporente gark vom Volumen-
gehalt abhéngt. Um die Dielektrizitdtskonstante der aktiven Komponrente von Kompositen mit
verschiedenen Volumengehalten miteinander sowie mit Werten vonBulkkeramiken vergleichen
zu kénren, mussen de medhanischen Randbedingungen eindeutig definiert san. Aus diesenm
Grundmufd de Umrechnungin

T 833,eff N Vpgp Vp 2 Vp E
€aga=——— — +— Y pOge] 1+—"S33,Y, (4.20)
Va Va Va

erfolgen. Dabel wurde in Gl. (4.18 der Piezkoeffizient d,;, duch den experimentell
bedimmten eff ektiven Koeffizienten d,; 4 ersezt (Gl. (4.12).
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Abb. 4.1 Abhangigkeit der Dielektrizitétskonstante €53, vom
Volumengehalt der aktiven Phase narmiert

4.2 Fehlerrechnung

Fir eine Bewertung der Zuverlassgkeit bzw. Anwendberkeit der gezegten Vorgehensweise air
Bedimmung der charakteristischen Koeffizienten folgt in desean Absdntt ene
Fehlerbetrachtung.

Der relative Fehler einer Funktion f mit den urebhéngigen Variablen a, b, c, ...an der Stelle
(a=4,b=by,c=g, ..)ergibt sich aus

df@byCy-) df@bcy.) \  di@boc),
Ja db dc
f(a5,00:Cp---)

5 (8, Cor---) = (4.21)

=Cda+ Cb8b +C.oC+...

Die Formeln zur Berechnung @r relativen Fehler fur die Rickrechnung @r dielektrischen,
eladisdhen und pezoel ektrischen Koeffizienten aus dem vorangegangenen Absahnitt sind im
Anhang A.2 angegeben. An dese Stell e werden nur die Faktoren C, betradhtet, um den Einflul3
der relativen Fehler der Eingangsgrofien auf den jewelligen Koeffizienten abschétzen urd
bewerten zu konren. DieseVorfaktoren C, wurden aus den Materialkoeffizienten der Soft-PZT
Keramik PIC151 und @m Polymer Araldit 2020(s. Anhang A.1) jewell s fir die Volumen-
gehalte 15, 25 und 50/ 0l.% der aktiven Phaseberedchnet. Die normalerweise experimentell zu
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begimmenden eff ektiven Koeffizienten desKomposits wurden mit Hilfe der entsprechenden
Formeln aus Abschnitt 3.1 kedimmt.

Wird der eladisdhe Koeffizient ssia mit Hilfe der Gl. (4.2) beredhnet, ergibt sich der relative
Fehler aus

8S130=Cye 3833 +Cy Y, +C, BV, . (4.22)

Die Werte fur die Vorfaktoren C, fur die Volumengehalte von 15, 25 und 586 sindin Tab. 4.1
dargestellt. Die Genauigkeit der Berechnung @s Koeffizienten %ia wird mit zunehmendem
Volumengehalt der aktiven Phasegrofier. Zur Besimmung der eladischen Eigenschaften von
PZT-Fasen mit Hilfe anes Zylinderschwingers llten demnadh Komposite mit einem
moglichst grof¥en Anteil an Fasen verwendet werden. Am stérksten geht die experimentell
bedimmte Nadhgiebigkeit sﬁeﬁ in de Berechnungein. Allerdings ist der Einflufld desFehler
Ssgyeﬁ sdbst bei geringen Volumenanteilen v, als gering zu bewerten. Am geringsten ist der
Einflul3 cesFehlers der elagiscen Eigensdaften desPolymers.

0.15 0.25 0.5
1,42 1,22 1,07
0,42 0,22 0,07
0,93 0,93 0,93

Tabelle4.1 Vorfaktoren zur Berechnung a@s relativen Fehlers der eladischen
Nachgiebigkeit sy;, aus s;; 4 nach Gl. (4.2)

Die Methode der Bedimmung ces ¢adischen Koeffizienten ssia der Fasen aus dem eff ektiven
elagischen Koeffizienten ssgeﬁ, der mit Hilfe der Resonanzmethode an einem Zylinder-
schwinger begimmt wird, ist vom Standpunk der Fehlerrechnungals gedgnet einzuschétzen.
Bedimmt man urter Verwendung @r Gl. (4.7) den eladischen Koeffizienten sﬁya der aktiven
Komporente aus der Regonanzfrequenz der Dickenschwingung einer dinren Platte, so
beredhnet sich der relative Fehler

E E
0S33,=C,0A +C 0B + chieﬁ 0Caa e * CYpESYp + Cvpévp +C, 8V, (4.23)

mit den in Tab. 4.2angegebenen Vorfaktoren.

Die Genauigkeit mit der sﬁa begimmt werden kann, héngt in erster Linie von cer experimentel |
begimmten eff ektiven Steifigkeit c3'§’eﬁ ab. Der Einfluf3 deseg~ehlers wird mit zunehmendem
Volumengehalt der aktiven Phaseim Kompasit geringer. Bei Kompasiten mit einem geringen
Volumengehalt v, < 20Vol.% muf3 de Poisonzehl desPolymers moglichst genau bekannt san.
Bei denin dese Arbeit untersuchten Kompositen, dein den meisten Fallen mehr als20Vol.%
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0,15 0,25 0,50
0,011 0,014 0,027
0,16 0,18 0,25
3,6 2,8 2,4
0,9 0,55 0,31
2,3 11 0,9
1,01 1,03 1,05

Tabelle4.2 Vorfaktoren zur Berechnung @s relativen Fehlers der elagisden
Nachgiebigkeit s;;, aus Cq; o nach Gl. (4.4)

piezoel ektrische Keramik enthielten, geht der relative Fehler der Poissonzahl v, néherungsweise
mit dem Faktor 1 in den Gesantfehler ein. Im gleichen Verhaltnis pflanzt sich auch der relative
Fehler desVolumengehaltesv, fort. Allerdings ist hier der Vorfaktor relativ konstant fir den
Bereich 0,15< v, < 0,50.Fur den Youngschen Modu Y, desPolymers gilt ahnlicheswie far
Poissorzahl undeff ektive Steifigkeit. Jegrofer der Anteil der piezoel ektrisch aktiven Phase um
so kleiner wird der Gesantfehler bei der Berednung vonssia.
Die VerhdtnisseA undB der eladisdhen Koeffizienten (SlliaJrSlg,a) bzw. slia zu s3§a, die ds
Annahmen in de Berechnungeingehen, haben so gu wie keinen Einflu3auf den Gesantfehler.
Man kann also duchaus die von Bulkkeramiken bekannten Verhatnisseverwenden, da sébst
eine Abweichung von 10% zwischen der angenommenen und eém wirklichen Wert nur mit
0,2% bei der Variable A undmit 2 % bei der Variable B zum Gesantfehler beitragen.
Somit ist diese Méhoce trotz der Verwendung vonAbsdéatzungen fur die Verhédltnisseder
unbekannten elagisden Koeffizienten der piezoelektrischen Komporente air Berechnung es
Koeffizienten ssia gedgret. Allerdings beanflul die Me3genauigkeit des dfektiven
eladischen Koeffizienten des Komposits den Gesantfehler in stdrkerem Mal3e ds bel der
vorangegangenen Methode der Berecdhnungaus dem Koeffizienten %ieff.
Der piezoelektrische Koeffizient d,;, der piezoelektrischen Komporente wird mit Hilfe der
Gl. (4.12 berechnet. Der relative Fehler ergibt sich aus

0033,=Cy,,  80g5e * Cee 0 S Cy 3Y,+C, 0V, . (4.24)
Die Vorfaktoren der relativen Fehler der Eingangsgrofen sindin Tabell e 4.3 wiederum fir drei
verschiedene Volumengehalte angegeben.
Der Mef¥fehler des experimentell begimmien eff ektiven Piezokoeffizienten dy; desKomposits
geht unabhéngig von Volumengehalt mit dem Faktor 1 als Hauptfehlerquelle in den
Gesantfehler ein. Allerdings ist es gerade bei Fasekompositen, in denen de Fasen
unregelmaldig in der Polymermatrix angeordnet sind, erfahrungsgeméald vonVorteil, wenn der
Volumengehalt nicht unter 20 Vol.% liegt. Wird der Koeffizient dy; mit dem
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Kapaztétsondenprinzip am Mikrodehnungmef3datz begimmt, so ist dies én lokaler Wert der
Stelle, an der der Stolel auf der Probe aufsitzt. Dadurch kommt es aif Grund der statistisdhen
Verteilungder Fasenim Kompasit zu statistischen Schwankungen der Mel3werte, dader lokale
Volumengehalt vom mittleren Volumengehalt des Komposits aweichen kann. Bel der
Begimmung der effektiven Piezokoeffizienten des Komposits wurde deshalb immer eine
Mittelung (ber mehrere Md3werte vorgenommen. Jegrol¥er der Volumengehalt der Fasen im
Komposit ist, um so geringer sind de datistischen Schwankungen.

0,15 0,25 0,50

Tabelle4.3 Vorfaktoren zur Berechnung cs relativen Fehlers des piezoelektrischen
Koeffizienten d,;, nach Gl. (4.12

Die Genauigkeit der eladischen Eigenschaften der Komporenten sowie desVolumengehaltes
sdbst sind relativ unkritisch fir den Gesantfehler. Die Fehlerfortpflanzung ist gering, de
Methode kann zur Rickrechnung a@s Piezkoeffizienten aus den effektiven
Kompaositeigensdaften verwendet werden.

Der relative Fehler desPiezokoeffizienten d, , (Gl. (4.13) ergibt sich aus den relativen Fehlern

80y;,=Cy, 31 eq + Co,,, 3saer +Cog 3854+Cy 8Y,,+C, 8v,+C, 8V, (4.25)

33,eff
mit den Vorfaktoren, dein de Tabelle 4.4 fir drel verschiedene Volumengehalte angegeben
sind.

Der Gesantfehler nimmt generell mit zunehmendem Volumengehalt der aktiven Phase &. Zur
Bedimmung des piezoelektrischen Koeffizienten d,,, von pezoelektrischen Fasen sollten
mogli chst Komposite mit eéinem hohen Fasegehalt untersucht werden. Den grélden Einfluf3 auf
den relativen Fehler desberechneten Koeffizienten d,;, haben de experimentell bedimmten
effektiven Piezokoeffizienten dy; und d, « desKomposits. Bei geringen Volumengehalten
(<25%) ist der Fehler durch die Poissonzahl desPolymers ebenfall srelativ grol3.

Die Methoce der BerechnungdesK oeffizienten d, , aus den eff ektiven Kompositeigenschaften
mufR3as relativ ungenau eingesiétzt werden. Bei den verwendeten Kompasiten mit V olumen-
anteilen vonca 25% der aktiven Phase ehélt man sdbst bei Mel3genauigkeiten von 3% fir die
effektiven Grolen d,; und d, « einen relativen Gesamtfehler von 15% undmehr.
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0,15 0,25 0,50
3,78 2,71 1,65
2,78 1,71 0,65
0,22 0,13 0,05
0,22 0,13 0,05
2,99 1,84 0,7
0,51 0,43 0,35

Tabelle4.4 Vorfaktoren zur Berechnung as relativen Fehlers des piezoelektrischen
Koeffizienten d,;, nach Gl. (4.13

Der relative Fehler der Dielektrizitétskonstante €, , der ungepolten Keramikphase(Gl. (4.16)

sdzt sich aus den relativen Fehlern der Dielektrizitétskonstanten des Komposits und des

Polymers sowie dem relativen Fehler des Volumengehaltes v, zusammen entsprechend cer

Formel

08, ,= CSeﬂ Oy + Cgp& g, CVaS v, . (4.26)

Die Werte der Vorfaktoren fur drei verschiedene Volumengehalte sndin Tabelle 3.5zu finden.
Die relativen Fehler der experimentell bedimmten effektiven Dielektrizitdtskonstante des
ungepolten Komposits und der Volumengehalt v, gehen mit dem Faktor 1, urebhdngig vom
Volumengehalt in den Gesantfehler ein. Der Einflul cer Dielektrizitédtskonstante ¢, des
Polymers auf die Beredhnung @sKoeffizienten g, , kann vernadlassgt werden.

V, | 0,15 0,25 0,50

1,02 1,01 1,00
0,02 0,01 0,003
0,997 0,997 0,997

Tabelle4.5 Vorfaktoren zur Berechnung esrelativen Fehlers der Dielektrizitdtskonstante
€, , der ungepdten Keramik nach Gl. (4.16

Die Dielektrizitdtskonstante der gepolten Keramik 853,61 berechnet sich aus Gl. (4.18. Der
relative Fehler ergibt sich aus

T T E
0€334= nggveﬁ Oeagerr * Cgpé & " Cdmfr 8 dyg g5 + Css'if Ssza* Cvp5 Yot CvaS v, » (427)
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mit den in Tab. 4.6angegeben Vorfaktoren.

Auch wenn de Formel zur Berechnung @r freien Dielektrizitétskonstante agaa der gepalten
Keramik durch den Korrekturterm vergleichsweise kompliziert ist, so ist der Einflufd der
zus&zlichen Variablen auf den Gesamtfehler as sér gering einzuschétzen. Der relative Fehler
3 ;S‘a wird hauptsadlich duch de Genauigkeit der experimentell begimmten Dielektrizitéts-
konstante e3, 4 und desVolumengehaltesv, besimnit.

0,15 0,25 0,50
1,01 1,01 1,00
0,013 0,0071 0,0024
0,0034 0,0019 0,0007
0,00039 0,00015 0,00002
0,0017 0,001 0,0003
0,998 0,998 0,998

Tabelle4.6 Vorfaktoren zur Berechnung esrelativen Fehlers der Dielektrizitétskonstante
sgsya der gepdten Keramik nach Gl. (4.20

4.3 Experimentelle Uberprufung mit Modellstrukturen

Zur Bedétigung dr gezegten Methode ar Berechnung @ Materiakoeffizienten der
piezoel ektrisch aktiven Phasewerden Modell strukturen verwendet, wie sein Absdnitt 2.2.3.
besdrieben wurden. Dabei werden de in Abschnitt 3.4 dargedellten Meldergebnisse der
eff ektiven eladischen, pezoelektrischen und del ektrischen Eigenschaften diese Kompasite fir
die weiteren Berechnungen verwendet. Durch Vergleich der berechneten Koeffizienten der
aktiven Phasemit den Daten, de fur die entsprechenden Bulkkeramiken bekannt sind, soll die
Anwendbarkeit der Methode gezegt werden.

Die elagische Nadhgiebigkeit %ga der piezoelektrischen Komporente kann sowohl aus der
eff ektiven elagischen Nadhgiebigkeit s3§eﬁ alsauch der eff ektiven eladischen Steifigkeit c3§'eff
beredhnet werden. Zunadst wurde die dadische Nadhgiebigkeit ssieff aus der Dickenresonanz
von Zylinderschwingern berechnet. Die Ergebnissevon Modell strukturen mit PZT-Fasen, de
im ALCERU®-Verfahren hergegellt wurden, sindin Abb. 3.39 drgegellt. Mit Gl. (4.2) wurde
daraus die Nadhgiebigkeit sﬁya fur die PZT-Fasen berechnet. Die Abb. 4.2zeigt die Ergeb-
nissein Abhéngigkeit vom PZT-Volumengehalt der untersuchten Kompositproben. Eine
signifikante Abhangigkeit vom Aspektverhdltnis (Dicke : Breite) der Proben sowie vom
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Abb. 4.2 Elagische Nachgiebigkeit s,3, von ALCERU®- Fasen,
berechnet aus der effektiven Nadhgiebigkeit 3336” des
Komposits

Volumengehalt kann richt fesgesellt werden. Der Mittelwert von s, = 17,9102 m?/N
weicht jedoch deutlich von dem Wert ab, der vom Hersteller CeramTec GmbH fir Bulkproben
aus dem gleichen Material angegeben wird (53§ = 22 m%N). Dieskann auf die grundegend
andere Herstellungstechndogie der Keramikfasen zurtickgefuhrt werden, denn auch der
piezoelektrische Koeffizient d;; und de Dielektrizitétskonstante a§3 der Fasen liegen bei
deutlich geringeren Werten als bel der Bulkkeramik [76].

Die zweite Mdglichkeit zur Berechnung @r eladischen Nadgiebigkeit %ia der piezoel ektri-
schen Komporente wurde mit den Modell strukturen aus dem Schli ckergul¥Verfahren Glerpruft.
Fir dieseKompositewurde die df ektive eladische Steifigkeit csieff aus der Dickenschwingurg
dunrer Platten begimmt (Abb. 3.38. Daraus wurde mit Gl. (4.7) der elagisdche K oeffizient sﬁ)ya
der Piezokeramik berechnet. In der Abb. 4.3sind de Ergebnissein Abhéngigkeit vom PZT-
Volumengehalt der untersuchten 1-3 Komposite dargedellt. Zum Vergleich ist der vom
Herstell er angegebene Wert von s;; = 19*10™ m?/N firr die Bulkkeramik dargegellt.

Esist fedzustellen, dal? keide Methoden gedgnet sind, de dadische Nadgiebigkeit %E,a von
piezoelektrischen Fasen aus den eff ektiven elagischen Koeffizienten desFasekompaosits zu
bedimmen. Der Vorteil der ersten Methode, bei der die dagisthe Nadhgiebigkeit sgieff des
Komposits verwendet wird, liegt in der einfacheren Beredhnung und dr geringeren Zahl an
verwendeten Parametern. Obwohl die aveite Mehode auf der Verwendung vonNaherungen
beruht (VerhdltnisseA undB, Gl. (4.5), (4.6)) liefert sie vergleichbare Ergebnisse Ihr prak-
tischer Vortell bedeht vor alem darin, a3 de Proben zur Bedimmung e
eff ektiveneladischen Steifigkeit c3'§'eff diinre Platten sind undsich demzufolge leichter polen
lassea.
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Abb. 4.3 Eladisdhe Nadgiebigkeit s3§’aEvon PIC151, keredhnet
aus der effektiven Steifigkeit cq; 4 VOn -3 Kompaositen

An den mit dem Schlickergul&Verfahren hergedellten 1-3 Kompasiten wurde auch de Mehode
zur Berechnung dr piezoelektrischen und delektrischen Koeffizienten Gkerprift. Die
Ergebnisse die nach Gl. (4.12 und (4.18 aus den effektiven Materialkoeffizienten der
Komposite berechnet wurden, sind in den Abb. 4.4 und 4.5 atgegellt. Sie snd urabhéngig
vom PZT-Gehalt der Kompasite. Der Mittelwert despiezoel ektrischen Koeffizienten liegt mit
408 pm/V etwasunter dem Wert von £23 pn/V, der vom Pulverherstell er fir die Bulkkeramik

500 L T T T T T T T T I_
T L PIC 157 E
400 F t ] .
E 300 - .
£
© 2007 B Experiment i
Mittelwert: 408
o Pl Ceramic: 423 .
0 L | L | L | L | L |
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Volumengehalt PZT im Komposit

Abb. 4.4 Piezelektrischer Koeffizient d;;, von PIC151, erechnet
aus dem effektiven d,; von 13 Kompositen
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PIC151angegeben wird. Der durchschnittli che Wert der Dielektrizitétskonstante a;&a/ao =228
der PZT-Keramik im Komposit li egt hingegen etwastber dem Wert der Bulkkeramik (2109.
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Abb. 4.5 Dielektrizitatskonstante 333a von PIC151, keredhret aus
dem eff ektiven Koeffizienten 333eﬁ von 1-3 Kompositen

Der Piezokoeffizient d;, , der PZT-Keramik wurde nicht berechnet. In Absdhnitt 3.4.2wurde
gezeagt, dald der Oberflacheneffekt bel den geringen Aspektverhaltnissen der PZT-Stabchenin
den untersuchten Kompositen nicht vernadchlassgt werden kann. Die df ektiven Werte d,, « der
Komposite liegen deutlich urter den Daten der analytischen Naherung. Somit sind fir eine
Ruckrechnungauf die piezoel ektrische Komporente nach Gl. (4.13 keine vernunftigen Daten
zu erwarten. Allerdings wére es moglich, urter Verwendung @r Ergebnisse der FEM-
Modellierung (Abb. 3.3§ einen Korrekturfaktor fur den Einflul3 des Oberfladcheneffektes ai
verwenden. Diese ware jedoch abhéngig vom konkreten Aspektverhéltnis der Stabchen sowie
dem Volumengehalt PZT undmuf}e fir jede Probe neu berechnet werden.
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5 Berechnung der M aterialkoeffizienten piezoelektrischer Fasern

5.1 Besonder heiten von Faser kompositen

Bei der Herstellung von 13 Fasekompaositen treten einige Abweichungen zu den hisher
betrachteten ideden 1-3 Kompositen auf, die jedoch bei den folgenden Betrachtungen
vernadhlassgt werden.

In Kompositen mit geringen Fasegehalten (< ca 25Vol.%, Abb. 2.6links) sind de Fasen
statistisch verteilt angeordnet. Mit zunehmendem Fasegehalt nimmt die Homogenitét der
Fasevertellung zu, d.h., de Faseanordnungwird regelmaliiger. Bei Kompositen mit hohem
Fasegehalt (65 Vol.%, Abb. 2.6 rethts) sind de Fasen nahezas hexagoral angeordnet.
Auffallend ist bei geringen Fasegehaten de Anordnung @ Fasen in “Blndeln” bzw.
“Ketten”. Dabel kommt es aich zu Berihrungen von kenachbarten Fasen. Es se an dese
Stelle darauf hingewiesan, dald deseBertihrungen bei der Kompositverdichtungauftreten. Vor
dem Infiltrieren mit Epoxidharz liegen de Fasen einzdn var und sind richt zusanmen-
gesntert.

Abb.5.1 Lichtmikroskopische Aufnahmen vonLangssdaliffen vonFasekompositen mit
einem Fasegehalt vona) und B 25Vol.%, c) 50Vol.% und g 65Vol.%
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Jegeringer der Faseanteil deso gréRer werden Bereiche mit lokal unterschiedlichem Antell an
piezoelektrisch aktivem Material. Dies hat keine Auswirkungen auf die Md3methoden, bei
denen die dfektiven Kompositeigenschaften als Mittelwert Uber die gesante Probenflache
begimmt werden. Dasbetrifft die Messing der Dielektrizitétskonstante und de dynamischen
Regonanzmethoden. Hingegen kommt esbei der Bedimmung desPiezokoeffizienten mittels der
Kapaztéatsmef3sonde zu geringen lokalen Schwankungen der Mef3ergebnisse Dieswurde durch
eine entsprechend hole Zahl von Messungen an verscdhiedenen Punkten der Probe ausgegli chen.
Bei der Verdichtung der Kompasite mittels Zentrifugation undteil weise zisézlicher Belagung
treten Fasebriiche aif. In der Abb. 5.1sind lichtmikroskopische Aufnahmen von Langs-
sdhliffen der Komposite parallel zur Faserichtung dargegellt. Deutlich zu erkennen ist die
Vielzahl von Fasebriichen bei dem Kompaosit mit 65 Vol.% Faseagehalt. Oftmals snd de
Fasen mehrfach gebrochen, wobei die Abstande zawischen zwei Brichen in einer Fase
tellweisezwischen 100 und 20@um betragen. Bei einer typischen Dicke der Komposite von 3@®
bis 400 um kann davon ausgegangen werden, dal3 ein Grof¥eil der Fasen mindedens enmal
gebrochen ist. Die Briche, die wéhrend des Verdichtens des noch flissgen Kompaosits
auftreten, sind mit Polymer gefillt. Ein mit Polymer gefillter Fasebruch wirkt sich in erster
Linie negativ auf dasPolungsverhalten der Fasekompaosite aus, da én Teil des éektrischen
Feldes durch die deutlich geringere Dielektrizitdtskonstante des Polymers an desan abfallt.
Dies kann jedoch zum Tell durch holere Feldstéarken beim Polungsvorgang kampensiert
werden. Anderersdts werden duch de Briche die dfektiven delektrischen, elagischen urd
piezoelektrischen Eigensdhaften des 1-3 Komposits verschledhtert, da en Komposit mit
gebrochenen Fasen bereits ds 0-3 Komposit zu betrachten ist.

Im Komposit mit 50 Vol.% Fasegehalt (Abb. 5.k) ist die Anzahl der Fasebrliche bereits
deutlich geringer. Bei Kompasiten mit 25 Vol.% Fasegehalt und weniger wurden so gu wie
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Abb. 5.2 Effektiver Piezokoeffizient dy;« in Abhangigkeit vom
Neigungswinkel der Fase fur versdiedene Volumen-
gehalte (zweidimensionale FEM-Modelli erung) [96]
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keine Fasebriiche beobadtet. Dald im Schliffbild scheinbar nur “Fasestiicke” zu senen sind,
liegt an der leichten Krimmung der Fasen. Dadurch wurden de Fasen angesdliffen, wasin
der Dunkelfeldaufnahme gut zu erkennen ist (Abb. 5.1). Um den Einflu? von Briichen
auszusaliefden, wurden deshalb nu Fasekompaosite mit weniger as 25 Vol.% Fasegehalt
untersucht.

Gekrimmte und ncht senkredht im Komposit eingebettete Fasen stellen ebenfalls a@ne
Abweichungvon cer ideden Kompasitstruktur dar. Zweidimensionale FEM-Modelli erungen
haben allerdings gezegt, dal3 Abweichungen von bs a1 5° von dr Senkredhten keinen
signifikanten Einflu3auf die df ektiven piezoelektrischen und dlelektrischen Eigenschaften der
Kompasite haben [96]. In Abb. 5.2ist der Piezokoeffizient d,; 4 (normiert auf dg, ) fur
Volumengehalte zwischen 10 und 45/0l.% in Abhangigkeit von Neigungwinkel der Fase
dargedéllt. Jegrol¥er der Volumenanteil der Keramik dedo geringer ist der Unterschied zum
ideden Kompaosit mit senkrechten Fasen. Berlcksichtigt man, daf3 in den urtersuchten
Kompasiten nu einzene Fasen eine deutliche Abweichung von @r Senkredhten haben, kann
diese Aspekt ebenfall s vernadhlassgt werden.

5.2 Undotierte PZT -Fasern mit variiertem Zr/Ti-Verhaltnis

PZT-Bulkkeramiken mit einem hohen Zr-Anteil bilden nach dem Sintern eine rhomboedrische
Phaseaus, bei PZT-Keramiken mit einem hohen Ti-Antell hingegen liegt eine tetragorale
Struktur vor. Bei einem Zr/Ti-Verhéltnis von ungefahr 53/47 treten rhomboedrische undtetra-
gonale Phasegleichzdtig auf. DieseK oexistenz der beiden Phasean wird auch als morphatrope
Phasengrenze (MPG) bezeichnet. An der MPG wird bei PZT-Bulkkeramiken ein Maximum in
den dielektrischen, eladischen undel ektromedhanischen Eigenschaften beobadhtet [67, 97.
Am ISC Wirzburg wurden in einem auf einem Sol-Gel Proze? baserenden Verfahren
unddierte PZT-Fasen mit verscdiedenen Zr/Ti-Verhdtnissen zwischen 4852 und 582
hergedellt. Die Messingder dielektrischen, el agisdhen undel ektromedanischen Eigenschaften
der Fasen wurde durch de Besimmung desPhasenbegandesmit Hilfe von XRD-Messingen
erganzt, um die Existenz @ner MPG fUr unddierte PZT-Fasen nachzuweisen.

5.2.1Dynamisde Eigenschaften der Faserkomposite

Der Vortell der Verwendung vornPZT-Fasen in 1-3 Kompositen fur Ultrasdall anwendungen
liegt in der statistischen Vertellung der Fasen im Kompasit. Dadurch konren de g6renden
lateralen Resonanzen, wie se bel periodischen Kompasiten gemess@ undmodelli ert wurden,
weitgehend vermieden werden. In Abb. 5.3 ist ein typisches Impedanzspektrum eines
Fasekomposits dargegellt. Es handelt sich um eine Probe mit einem Fasegehalt von 13Vol.%
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und unddierten Fasen mit einem Zr/Ti-Verhdtnis von 5347. Im Bereich der Dicken-
schwingungtreten wie ewartet keine weiteren Reonanzen auf.

Der Koppungsfaktor k, der 1-3 Komposite hangt stark vom Zr-Gehalt der verwendeten Fasen
ab (Abb. 5.9. Eswird ein Maximum beim Zr/Ti-Verhdtnis 5347 beobadchtet. Die Werte snd
jedoch geringer als bei den urtersuchten Modellstrukturen. Um die dfektiven Koppungs-
faktoren vergleichen zu konren, wurden Komposite mit moglichst gleichen Fasegehalten
verwendet. Sie lagen zwischen 13 und 22Vol.% und camit in einem Bereich, in dem der
Koppungsfaktor k, noch relativ schwadh vom Volumengehalt der piezoelektrischen Phase
abhangig st (vgl. Abb. 3.40.
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Abb. 5.4 Eff ektiver Kopdungsfaktor von 1-3 Fasekompasiten

in Abhéngigkeit vom Zr-Gehalt der Fasen
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5.2.2 Bestimmung der elastischen, elektromechanischen und dielektrischen Eigenschaften

Nad der in Abschnitt 4 besdriebenen Methode wurden de dadischen, pezoelektrischen und
dielektrischen Eigenschaften der PZT-Fasen aus den effektiven Koeffizienten der 1-3
Fasekomposite begimmt. Die Dicke der Proben betrugca 0,4- 0,5mm. Die Durchmesse der
PZT-Fasen lagen zwisdhen 25 und 45um und damit deutlich urter dem Durchmesse bzw. der
Kantenldnge der Stabchen in den Modell strukturen. So konrten Aspektverhéltnisseder Fasen,
d.h. Durchmesse : Lange (Kompositdicke), zwischen 1:10 und 120 erreicht werden, de
deutlich gréer als bei den Modell strukturen (Schlickerguf3Verfahren) waren. Die lateralen
Abmessingen der Fasekomposite betrugen zwischen 3 und 7mm.

Zr/Ti-Gehalt | 48/52 5149 5347 5545 58/42

A=(F4E) IS, 0,68 0,615 0,58 0,56 0,58

B=<,/<, -0,294 | -0,328 -0,33 -0,33 -0,32

Tabelle5.1 VerhdltnisseA undB der eladischen Eigenschaften unddierter PZT-Keramiken
[99]
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Abb. 5.5 Elagisdhe Nadgiebigkeit ssga von undaierten PZT-
Fasen in Abhéngigkeit vom Zr-Gehalt

Aus den Resonanz- und Antiresonanzfrequenzen der Dickenschwingungwurde die df ektive
elagisthe Steifigkeit c3§‘eff der Komposite bedimnt, aus der mit Gl. (4.7) die dadische
Nadhgiebigkeit s3§’a der Fasen berechnet wurde. Fur die dazu bendtigten VerhétnisseA undB
(Gl. (45), (4.6)) der elagischen Koeffizienten wurden de Werte von unddierten PZT-
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Bulkkeramiken verwendet [98]. Die Werte sndin Tabelle 5.1 angegeben.

Bei den unddierten PZT-Fasen nimmt die dadisde Nadgiebigkeit sfo,,a bei einer Zusammen-
sdézungvon 5749 ein Maximum an. Diesist vergleichbar mit Bulk-PZT, auch die asoluten
Werte liegen in der gleichen GréRenordnung(Abb. 5.5.
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Abb. 5.6 Piezoelektrische Koeffizienten d,;, und d, , unddierter
PZT- Fasen in Abhangigkeit vom Zr-Gehalt

Der piezoelektrische Koeffizient d,;, der PZT-Fasen wurde aus dem effektiven Koeffizient
dy3 des Komposits nach Gl. (4.12 bedimmt. Dabei wurden de experimentell bedimmten
elagischen Nadhgiebigkeiten sﬁya der Fasen verwendet. In Abb. 5.11sind de Ergebnissein
Abhéngigkeit vom Zr/Ti-Gehalt der Fasen dargedellt. Bei einer Zusanmensdzung van
53mol% Zr und 47mol% Ti bestzt der Koeffizient d;, ein Maximum. Sowohl in Zr- als auch
Ti-reicheren Zusammensezungen kommt esbereits bei Abweichungen von 5mol% desZr-
Gehalteszu einer starken Abnahme desKoeffizienten d,;,, von tiber 40 %. Die piezoelektrischen
Eigensdhaften sind qualitativ mit denen von undaierten Bulkkeramiken an der morpharopen
Phasengrenzevergleichbar. DasMaximum desPiezokoeffizienten liegt auch bel Bulkkeramiken
im Bereich von 51 Ibs 53 mol% Zr-Gehalt [97]. Allerdings ist der Piezokoeffizient d,; von
unddiertem PZT mit 223 pn/V [69] deutlich horer als der fur die Fasen bedimmte
Maximalwert von d,;; = 127 pn/V.

In Abb. 56 ist weiterhin der Piezokoeffizient d;, , der Fasen in Abhéngigkeit von ihrem Zr-
Gehalt dargedellt. Wegen der héheren Aspektverhdtnisseder Fasen konrte der bei den
Modell strukturen besdiriebene Oberfladcheneffekt bel der Bedimmung des dfektiven
Koeffizienten d;, 4 vernadchlassgt werden. Die Koeffizienten d,;, der Fasen wurden nach
Gl. (4.13 berechnet. Fur den Piezokoeffizient d,;, wurden de experimentell bedimmten Werte
verwendet. Das Maimum des Koeffizienten d;;, wurde mit -58 pnw/V bei einem Zr/Ti-
Verhdltnisvon x=51/49 gemessae.
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Abb. 5.7 Relative Dielektrizitatskonstante fur unddierte PZT-

Fasen mit variiertem Zr/Ti-Gehalt vor und rach dem
Polen

Die dielektrischen Eigenschaften wurden zunachst von unggpalten Kompositen begimmt. Nach
dem Polungsvorgang wurde dann de Dielektrizitatiskonstante der gepoten Komposite
gemessa. Die Dielektrizitatskonstanten ¢, , fur die ungepolten Fasen wurden nach Gl. (4.16)
und sgaa fUr die gepdten Fasen nach Gl. (4.18 berechnet. Die Ergebnisse &nd in Abb. 58
dargedellt. Bei allen Fasen wurde unabhdngig vom Zr-Gehalt eine Abnahme der relativen
Dielektrizitétskonstante nach dem Polen beobadtet. Bei den Fasen mit dem Zr/Ti-Verhéltnis
von5347war se an geringsten. DieseFaseén besdien auch de grofde Dielektrizitatskonstante aggya
mit ca 1200 ¢, nach dem Polen. Die Werte der Dielektrizitatskonstante snd fir alle Fasen
deutlich hoher als von unddiertem Bulk-PZT. Auch eine Zunahme der Dielektrizitétskonstante
nach dem Polen fur Zusanmensdzungen mit weniger als 50 mol% Zr [69] konrte nicht
beobadtet werden.

Es wurde omit sowohl bei der Dielektrizitdtskonstante ds auch beim piezoelektrischen
Koeffizienten d,;, ein Maximum bei der Zusammensetzung Po(Zr, 5;Ti, 4,)O; beobadtet. Die
Maxima der eladischen Nadqgiebigkeitsg'ia und desPiezokoeffizienten d,,, lagen bei einem
Zr/Ti-Verhdltnis von 5¥49. Damit sind de Eigenschaften der unddierten PZT-Fasen an der
MPG qualitativ mit Bulkkeramiken vergleichbar. Leichte Unterschiede gibt esin der Lage der
Maxima (Zr/Ti-Verhdtnis) und kel den absoluten Werten. Insbesondere die dektromeda-
nischen Koeffizienten sind kei den Fasen deutlich geringer als bei unddiertem Bulk-PZT.
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5.2.3 Bestimmung des Phasenbestandes

Am I1SC Wirzburg wurden XRD-Untersuchungen duchgefihrt, um den quantitativen
Phasenbestand zu bedimmen. In Abb. 5.8 sind de Aussdnitte der Rontgenbeugungs-
diagramme im Bereich zwischen 35° und 60° @ dargedellt. Die Diffraktogramme zegen
deutlich den vom Antell der tetragoralen Phase &héngigen Grad der Reflexaufspaltung ke 45°,
50° und 55° 2.

| A J\ A /\ﬂ‘i
s A A
fg Al D T\ 5347 -
g - ﬂ J\/\ P m51/49 -
35 | 4IO | 4I5 | 5IO | 5IS | 60

Beugungswinkel 26 (°)
Abb. 5.8 Rontgenbeugungdiagramme  von PZT-Fasen mit
untersciedlichem Zr/Ti-Verhdltnis (Aussdnitte)

Die Proben, mit Ausnahme der Zusammensdzung 5347, wurden zunachst als enphasg
betradhtet. An ihnen wurde @ne Gitterkonstantenverfeinerung duchgefihrt. Wie aus Abb. 5.9
ersichtlich ist, ergibt sich der typische Verlauf der Gitterparameter in der Umgebung abr
morpharopen Phasengrenze Die tetragorale c¢Achse wird erwartungsgemald Keiner bei
Anndherungan de MPG, die tetragorale aAchsewird grolier.

Der Grad der tetragordlen Verzerrungist somit fir die Fase mit einem Zr/Ti-Gehalt von 5149
kleiner als fur die Fase mit dem hochsten Ti-Gehalt von 52 %. Im Stabilit 8tsbereich der
rhomboedrischen Phase geigt der Wert fur die aGitterkonstante mit zunehmendem Zr-Gehalt
geringfuigig an. DieseErgebnisse §mmen ebenfall s gut mit Werten Uberein, wie sevonPZT-
Bulkkeramiken bekannt sind [99, 10Q.

Der Antell vontetragoraler undrhomboedrischer Phasewurde nach der Einzd pekfitmethode
anhand integraler Reflexintensitdten begimmt [101]. Aufgrund der hinreichend goléen
Intensitét und der signifikanten Reflexaufspaltungwurde dafiir die 2000002-Reflexgruppe bei
45° 20 ausgewertet. Die Me3kuve wurde mittels Pseudo-Voigt-Funktionen angepaldt. Zur
Vorgabe der Reflexlagen denten defir die Zusammensezungen 4852, 5349, 5345 und 5842
ermittelten Gitterkonstanten. Uber ein Leas-square-Verfahren wurden die Reflexintensitaten bis
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Abb. 5.9 Gitterkonstanten der verschiedenen Fasechargen (mit
Ausnahme der Charge 53/47)

zur groRmoglichen Ubereinstimmung mit der MeRkurve variiert. Die Untergrundanpassing
erfolgte smultan. Auf Grund desgleichen Absorptionsverhaltens der beiden PZT-Phasen ergibt
sich der Anteil einer Phaseim Gemisa zu

p - | FR(200 ' (5.1)

RO +1 +1
FR(200) ' 'FT(200) " 'FT(002

mit P - Antell der rhomboedrischen Phaseim Gemisch
ler200 - INtegrale Reflexintensitat des200-Reflexesder rhomboedrischen Phase
lerog - INtegrale Reflexintensitat des200-Reflexesder tetragoralen Phase
leroog - INtegrale Reflexintensitdt des002-Reflexesder tetragoralen Phase

Die Ergebnisseder Berechnungen zu den verschiedenen Fasechargen sind in Abb. 5.D
dargedellt. Es egibt sich ein mit Werten fir unddierte PZT-Bulkkeramiken vergleichbares
K oexistenzgebiet von tetragoraler undrhomboedrischer Phase

Die Fasen mit einem Zr/Ti-Gehalt von 4852 konren mit einem Phaseaiantell von 93 %
tetragoraler Phasebzw. 100% rhomboedrischer Phasefir die Zusanmensezung 5842 als
einphadg angesdien werden. Bel den Fasen an der MPG mit einem Zr/Ti-Verhdltnisvon 5347
betragt der Anteil an rhomboedrischer Phase31 %.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Zielstellung der Arbeit war die experimentell e Charakterisierung verschiedener 1-3 Komposite
hinsichtlich ihrer dielektrischen, pezelektrischen und elagischen Eigenschaften und de
Modelli erung mittels analytischer und numerischer Verfahren. Der Vortell der analytisden
Losungliegt dabei inihrer einfachen Handhabbarkeit, d.h.Parametervariationen kénren schnell
in der Losung erfalit werden. Die numerische Mehode der finiten Elemente (FEM) ist
besonders aur Berechnung kanplexer 3-dimensionaler Strukturen gedgnet. Weiterhin gedattet
sie die Modelli erung desdynamischen Verhaltensvon 1-3 Kompositen.

Mit dem Schlickergul3Verfahren hergedellte 1-3 Komposite dienten in zweierlei Hinsicht als
Modellstruktur. Zum einen erlaubt das Verfahren de Herstellung periodischer und richt-
periodischer Anordnungrunder oder quadratischer Keramikstabchen in einer Polymermatrix.
Damit konnte der Einflul3 d&r inneren Struktur auf die Eigenschaften von 13 Kompositen
experimentell untersucht werden. Zum anderen stehen de fir die Modellierung dese
eff ektiven Kompositeigenschaften unkedingt erforderlichen Eigensdhaften der verwendeten
Einzd komporenten, der piezoel ektrischen Keramik und despassven Polymers, zur Verfigung
Aus der Literatur bekannte und sdbst entwickelte analytische N&herungen erlauben de
Berechnung der effektiven delektrischen, pezelektrischen und elagischen Material-
koeffizienten des1-3 Kompasits aus den Materialkoeffizienten der Einzelkomporenten. Dabel
werden der Oberfladheneffekt (undeichméllige Verformung der Oberflache beim Anlegen eines
elektrischen Felde9, die geometrische Form und Anordnung @ Keramikstdbchen im Polymer
sowie das Aspektverhdltnis (Hohe : Breite) der Stabchen nicht berlicksichtigt. Der Einfluf3
diese Faktoren wurde mit Hilfe der FEM untersucht. Dabei wurde fedgedellt, da3 de
effektiven Materialkoeffizienten des1-3 Kompasitsin erster Linie nur von den Eigenschaften
der Einzd komporenten sowie deren Volumengehalt abhéngen. Die Anordnung und~orm der
Keramikstabchen spielte hingegen keine Rolle. Einzige Ausnahme unter den urtersuchten
Koeffizienten bildete die dfektive dadische Nadhgiebigkeit sl'ieff. Hier wurden fir geringe
PZT-Volumengehalte unterschiedliche Werte fur quadratische und hexagorale Anordnungen
gemesse@, de aich duch FEM-Redhnungen erkléart werden konrten.

DasAspektverhdtnis der Stébchen ist wichtig fur die Grofle desOberflacheneff ektes Jekleiner
dasVerhdtnisist, um so gol¥er ist der Einflul3 cer Oberflachenverformung auf die Gesant-
verschiebung der Oberflache und damit auf die piezoelektrischen Koeffizienten. Es wurde
gezeigt, dal3 desbei dem verwendeten quasstatischen MeRwverfahren und an urtersuchten
Modell strukturen fur die Messingen desK oeffizienten d,, ; berticksichtigt werden mui3,auf die
Messung desKoeffizienten d,;  jedoch keinen Einfluf? Fet.

Die Finite-Elemente-Methode wurde aul¥erdem verwendet, um die dynamisden Eigenschaften
von 1-3 Kompositen in Hinblick auf ihre Anwendungals Ultrasdallwander zu modelli eren.
Fir die Auswertung von Impedanzspektren ist die Kenntnis und Zuordnung ar
Schwingungmoden Voraussdzung. Bei Kompositen mit einer periodischen quedratischen
Anordnungder Stdbchen sind zwei laterale Schwingungmoden bekannt. Liegen sieim Bereich



6 Zusammenfasaung undAusbli ck 97

der Dickenschwingung,so kammt es a1 einer Verringerung cesKoppungsfaktors k, und des
Schalldrucks. Fir 1-3 Kompaositen mit einer hexagoralen Anordnung @ Stabchen konrte
gezegt werden, dald auf Grund cer Periodizitdt ebenfalls avei laterale Moden moglich sind.
Allerdingswird de aveite aif Grund der starken Dampfungexperimentell nicht beobadtet. Bel
gleichem Volumengehalt und Aspektverhdltnis der Keramikstdbchen liegt die 1. laterale
Resonanz bei hexagordler Anordnung @i hoheren Frequenzen als bei quadratischer
Anordnung.Damit ist die vor allem bei Kompaositen mit geringen VVolumengehalten auftretende
Kopplung mit der Dickenreonanz weseitlich schwadher. Durch de Verwendurg
materialspezfischer Dampfungskonstanten gelang es die eperimentell bedimmten
Impedanzpektren periodischer und richtperiodischer Modell strukturen mit Hilfe der FEM zu
modelli eren. Das eoff net die Moglichkelt, in Zukurft periodische 1-3 Komposite bereits vor
der Herstellungin Hinblick auf eine mogli chst ungedorte Dickenresonanz zu ogtimieren.

Auf der Bass analytischer Losungen wurde weiterhin eine Mehode air Berechnung @
wichtigsten dielektrischen, pezelektrischen und eladischen Koeffizienten der aktiven
Komponrente aus den eff ektiven Kompositeigensdaften entwickelt und zur Beurteilung ihrer
Genauigkeit eine Fehlerrechnung duchgefiihrt. Die experimentell e Uberpriifung erfolgte mit
den Modell strukturen aus dem Schli ckerguf3Verfahren. Aus den eff ektiven Eigenschaften der
Komposite wurden de Maeridkoeffizienten der Keramik (PIC151) berechnet. Die
Koeffizienten 535,@, dy3, Und agaa stimmen gu mit den Daten tlkerein, de vom Pulverherstell er
Pl Ceramics GmbH fur Bulkkeramiken angegeben werden. Die Berechnung @s éadisdchen
Koeffizienten sy, erfolgte dabei aus der effektiven Steifigkeit Cypy, die as der
Dickenresonanz einer diinren Kompositscheibe bedimmt wurde. Eine andere Mogli chkeit ist
die Verwendung @s dfektiven Koeffizienten ssgeﬁ. Dazu wird de Langsreonanz enes
Zylinderschwingers gemess@. Diese eforderliche Geometrie 183t sich jedoch mit dem
Schlickergu3V erfahren nicht redi sieren. Deshalb wurde hier ein 1-3 Kompasit mit ALCERU®-
Fasen als Modell struktur verwendet.

Die Methode ist sehr gut gedgnet, die Maerialparameter diinrer piezoelektrischer Keramik-
fasen zu bedimmen. Konventionelle Mel3verfahren sind fir Einzdfasen ungeegnet. Daher
wurden die Fasen in Polymer eingebettet und aus den effektiven Eigenschaften des
Fasekompasits die Maeriakoeffizienten der Fasen berechnet. Es wurden unddierte PZT-
Fasen mit einem Zr/Ti-Verhdtnis avischen 4852 und 5842 urtersucht. Die dielektrischen,
piezoel ektrischen undeladischen Koeffizienten besden bel einem Zr-Gehalt von 53mol% ein
Maximum. XRD-Untersuchungen zeigten, dal3 kel diese Zusanmensdzungin den PZT-Fasen
eine Koexistenz von tetragoraler und rhomboedrischer Phasevorliegt. Die Existenz ener
solchen morphotropen Phasengrenze und dasdort auftretende Maximum der Eigenschaften ist
vergleichbar mit unddierten PZT-Bulkkeramiken. Die asoluten Werte der piezoel ektrischen
Koeffizienten der Fasen lagen jedoch teilweisedeutlich urter den Werten der Bulkkeramiken.
Eine Verbesseung cer elektromedanischen Eigenschaften der Fasen kann duch Dotierungen
erreicht werden. Erste Untersuchungen haben gezegt, das Nd-datierte PZT-Fasen deutlich
hohere Piezokoeffizienten (ds;, > 300 pn/V) aufweisen. Es wird ebenfalls én Maximum der
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Eigenschaften an der morpharopen Phasengrenze beobadtet, die jedoch zu héleren Zr-
Gehalten verschoben ist. Die in dese Arbeit vorgedellte Mehode aur Bedimmung der
Materialkoeffizienten der Fasen leistet einen wichtigen Beitrag bei der Verbesseung s
Herstellungsprozessesind der Optimierung der Faseeigensdhaften.

Die besdriebenen experimentellen Untersuchungen sowie die Modelli erung kezogen sich fad
aussaliefdich auf die Kleinsignaleigensahaften der 1-3 Komposite bzw. der piezoelektrischen
Fasen. Die dektrischen undmedhanischen Belagungen waren so gering, dald dasVerhalten der
Komposite als linea undihre Maerialkoeffizienten als konstant betrachtet werden konrten.
Einzige Ausnahme war dasin Absdnitt 3.2.2 dskutierte Polungsverhalten. Die dort verwendete
nichtlineare FEM-Modelli erungsowie die in [92] vorgedellten Ergebnissebilden de Grundage
flr die Modelli erung desnichtlinearen Grofisignalverhaltens von 1-3 Kompaositen. Schwerpunkt
zukurftiger Arbeiten sollte die enge Verbindung vonModellierung und experimentellen
Untersuchungen san. Eine Hauptaufgabe wird dabel die Bedimmung der fir die FEM-
Modellierung nawendigen Materialparameter sdan. Insbesondere ist hierbei auf die
Eigenschaften des Polymers a1 adhten. Dies gilt ebenso fur die Kleinsignal eigenschaften.
Sowohl bei der Moddlierung cer effektiven Kompositeigenschaften als auch bei der
Beredhnung der Faseparameter wurden de Eigensdchaften des Polymers ds konstant
angenommen. Ziel zukurftiger Untersuchungen sollte daher auch de Frequenzabhangigkeit
insbesondere der mecdhanischen Eigenschaften desPolymers und cer Einfluf3auf den Kompaosit
san. Daau erscheint es snnvdl, auch verschiedene Polymere ds passve Komporente au
verwenden.
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A Anhang

A.1 Materialkoeffizienten

Epoxidharz Araldit 2020 (Ciba Geigy GmbH), experimentell bestimmt

Y = 3,89GPa

v =038

€ = 5g

p = 1,15 10° kg/m?

Soft-PZT-Keramik PIC 151 (Physics Instruments Ceramic GmbH, Deutschland), Angaben des
Herstellers

s = 16,8310 m?/N c; = 107,6 GPa
s> = -566102mIN c5;= 631GPa
s5= -7,11102m?N c;= 639GPa
s = 19,0102 m?IN ¢y = 1004 GPa
s, = 50,97 102 m?/N c, = 19,6GPa
S = 44,96 102 m?N C = 222GPa
d, = -214 pm/V e, = 1936 ¢,
d.. = 423pm/V er, = 2109 ¢

33 33 0
d,. = 610 pm/V e, = 852¢

15 33 0

p= 7,76 10°kg/m?



104 A Anhang

Keramik SonoxX*P53 (CeramTecAG, Deutschland), berechnet aus Angaben desHerstell ers[94]

s;= 15,8 102mN cy; = 144,8GPa
S5 = -5,16 102 m?/N C,= 97,1GPa
s5= -8,63 102N 3= 91,1GPa
s;= 22,9102mAN cy; = 112,4GPa
s, = 35,1102m4N c,= 28,5GPa
Se= 41,9 102N Cee= 23,9GPa
d,, = -275 p/v e, = 3160¢,
d,, = 680 p/V £33 = 3360¢,
d= 770 pn\V £5, = 1440¢,

p = 7,83 16 kg/m®
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A.2 Ruckrechnung und Fehlerrechnung

Formeln zur Berechnung der Materialkoefizienten der aktiven Phase aus den effektiven

Materialkoeffizienten eines 1-3 Komposits sowie zur Berechnung des relativen Fehlers

Elastische Nachgiebigkeit ssia aus %ieﬁ:

E
VaSs
Sam (A1)
1-VpSpar Y,
Relativer Fehler 8%;3
E E
0S33,= Cssieﬂ 0 Sz g1 * CYpéS Y,+C, 8v, (A.2)
% Y 1- Y
0 S?S,a = 1 0 S?S,eff + pS33,e‘ff ¢ 0 Yp * %&eﬁ ; 8Va (A3)
1 _Vps33,efpr l_vps33,efpr 1 _Vps33,efpr
Elastische Nachgiebigkeit %';a aus c3'§,eﬁ:
53E :-i-& q_z—i (A4)
% 2p \4p? p
mit P=V,Y (Coaar ~V, Y (A -2B?) (A.5)
E E 2
0=V, (L-v)(Cagert—V, Y ) 2V, v, (2V,BY = Ca3 V) -V AY, (A.6)

und r=v,v,(2va+v,-1) . (A.7)
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Relativer Fehler 8%';

8Si30=CaBA +C8B +Ce 8Cyq +Cy 8Y,+C, 8v,+C, 8V, (A.8)

DieVorfaktoren C, wurden in dese Arbeit numerisch ermitelt. Fur die Variable x ergibt er sich
aus der partiellen Ableitung vonGl. (A.4) nach der Variablen x und ém Wert von sﬁya an der
Stelle x, (alle anderen Variablen sind dabei konstant). Der Vorfaktor fur 8(:3';8ff wird

bei spielsweisenadc

E, E E
C. - dS33.4(Cazet: Apy BO’Yp,O’Vp,O) Ca3eff (A9)

C33eff E E E
dCazerf S33.4(Cazet 00 Ao Boys Yoo Vp,o)

berechnet.

Piezoelektrischer Koeffizient d;

Vp E
O330=035e¢] 1+ v S33aY p (A.10)

a

Relativer Fehler 6d

33a
80y3,=Cy_ 80y + ot 3 Szat C, 3Y,+C, 3V, (A.11)
E E
% Y Y
803, =00354; +%(83\3§,a+8Yp) +ﬂ5Va (A.12)

E
Vp S33,aY p * Va Vp S33,aY p * Va
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Piezoelektrischer Koeffizient ds,

d,,,-—d +ﬁd v+, Y
s1a” ", Cstelf T Yaaeif \Vp Si3a¥p

a a

Relativer Fehler 6d,, ,

E
801,=Cy, 304 +Cy, 3aer +Cor 355, +Cy 8Y,+C, 3v,+C, 3V,

E E
O3y 400 g +Oag etV (Si3,Y pt Vo) 0033 +VOag ety SigaY p (881327 0Y ) — ..

8d3l‘a_ d Y +v)+d
Va6t (S13aY ot Vi) * Oy e

e ViVl 8V, * (gt (Sy3aY p* Vo) + Uy e) 9V

VoOas et (S13aY ot Vi) + Oy e

Dielektrizitatskonstante €, , (ungepalte Keramik):

& et~ VpEp

Va

8r,a -

Relativer Fehler d¢,,
Ssna: Cseﬁéiaeﬁ + CgpSsp + CVaSV61

p% de_+ Cett_%p dv
_ _ p _
V& €~V € Eg~VpEp

Vv

a

(A.13)

(A.14)

(A.15)

(A.16)

(A.17)

(A.18)
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Dielektrizitatskonstante &g, ,.

;
T E33ef VpEp V 2 Vp E
E330= — - + Vp Y pd33,eff( 1+ V—p S33aY p) (A.19)
a

Va a

Relativer Fehler 3¢5,

8e330=Cy 8eaaen +C, 86,+Cy 8y +Cie 853,7Cy 8Y,+C, 8V, (A.20)

833

T T 2 E
5T - €33.0f Va0 Eaz et + spvavpéi G vpd33’eﬁ Yp((Z Si3aY Vot v,) (25 d33’eff +9 Yp) ) +...
33a

2 E T
Volazer Y p(S33aY pVpt Vo) *ValEager—VpEy)

(A.21)
2 2.E 25 E 2 E T
o T O350 Y S33aVp 08330 " (d33,eff Y (2833, YVt Vo) + V(8331 - 8p)) A

2 E T
Vpd33,eff Yp (SE>3,aY pr+ Va) * Va(833,eff B Vpgp)
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A.3 Modellstrukturen aus dem Schlickergu3-Verfahren

In der vorliegenden Arbeit wurden folgende 1-3 Kompasite ds Modell strukturen verwendet.

Komposit | Stadbchenform, | Durchmesse bzw. Abstand Volumen-

Anordnung Kante (um) (um) gehalt

A quaderférmig, 81 36 49
quadratisch

B quaderférmig, 145 45 58
quadratisch

C quaderférmig, 65 79 20
quadratisch

D quaderférmig, 65 62 28
quadratisch

E quaderférmig, 65 43 37
quadratisch

F zylindrisd, 65 79 19
hexagordl

G zylindrisd, 65 62 25
hexagordl

H zylindrisch, 65 43 35
hexagordl

I zylindrisch, 65, 48 - 22
statistisch
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