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Kapitel 1
Einleitung

Ferroelektrische Keramiken finden heutzutage ein breites Anwendungsfeld. Sie werden in
Lautsprechern, elektronischen Filtern, Drucksensoren und in zunehmendem MalBe auch
als mechanische Aktuatoren genutzt. Gerade die Anwendung als mechanischer Weggeber
stellt besonders hohe Anforderungen an die mechanische Stabilitat der Bauteile, da die
meisten Fehler durch groBe Dehnungen aktiviert werden. Risse sind dabei das groBte
Problem. Es ist daher von groBem Interesse die die RiBbildung und das RiBwachstum

bestimmenden Parameter zu kennen.

Das Ziel dieser Arbeit war es, die bruchmechanischen Kenndaten eines kommerziell ge-
nutzten Ferroelektrikums zu bestimmen. Die Wahl fiel dabei auf das System Blei-Zirkonat-
Titanat (Pb(Zr,Ti;_,)O3), und zwar auf das von der Firma PIC hergestellte Antimon und
Nickel dotierte weiche PZT 151. Die Daten sollten mit der Methode des ,,Crack Open-
ing Displacement” an langen Rissen ermittelt werden. Diese Methode hat den Vortell,
daB sich viele der Parameter aus einer einzigen Messung gewinnen lassen. Die Daten
sind dadurch besser vergleichbar. Mit langen Rissen lassen sich auch die weitreichenden
Wechselwirkungen klaren, die mit den bisher tiblichen Experimenten an Biegeproben oder
mit Vickerseindriicken nicht zuganglich waren. In dieser Arbeit wurden die Messungen an
Kompaktproben durchgefiihrt, da diese MeBmethode allgemein anerkannt ist. Die Kon-
kurrenzmethode, die Messung an DCB-Proben wird, in der Wissenschaft immer noch dis-
kutiert. Die DCB-Geometrie hat konstruktionsbedingt den Nachteil, daB neben der reinen
Zugbelastung auch Torsionsbelastung an die RiBspitze angelegt wird.

Von Vickerseindriicken ist bekannt, daB Ferroelektrika im gepolten Zustand ein stark aniso-
tropes Verhalten zeigen[1]. Da kommerziell genutzte Ferroelektrika im gepolten Zustand
eingesetzt werden, ist die Abhangigkeit der Daten von der Polungsrichtung eine der Haupt-
fragen, die es zu klaren galt.
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Zunachst waren Fragen uber einige der Randbedingungen und EinfluBparameter zu klaren.
Dies waren vor allem der EinfluB des Gefiiges und der Elektroden auf die RiBausbrei-
tung. Dank der Unterstitzung des Werkstoffherstellers konnten Proben unterschiedlichen
Gefiiges, aber gleicher Zusammensetzung untersucht werden. An Biegeproben wurden
die verschiedenen elektrischen Randbedingungen untersucht, was dann in die Messung des
COD einging.

Durch einen Ausfall des Elektronenmikroskops wurde die COD nur bei einer Probe ge-
messen. Statt dessen wurden die Untersuchungen an R-Kurven durchgefiihrt. Daneben
war die Einarbeitung in die Technik der COD Messung und Auswertung ein wesentlicher
Bestandteil dieser Arbeit.



Kapitel 2
Grundlagen

Die grundlegenden Eigenschaften von ferroelektrischen Stoffen werden erlautert. Es wird
auf den untersuchten Werkstoff eingegangen und es wird eine Namenskonvention ein-
gefiihrt. Zum AbschluB des Grundlagenteils dieser Arbeit werden die mathematischen
Fragen fiir eine der MeBmethoden geklart.

2.1 Eigenschaften ferroelektrischer Stoffe

Wird an einen Stoff ein duBeres elektrisches Feld E angelegt, verschieben sich die verschie-
denen Ladungen im Inneren des Stoffes gegeneinander. Der Stoff erhalt eine Polarisation
P. Neben der elektrischen Feldstarke, kann die Polarisation noch von anderen Parametern
wie Temperatur, mechanische Spannung oder Defekten abhangen oder sich spontan als
Ergebnis eines Phaseniibergangs in einem Kristall ausbilden. Diese Polarisation addiert
sich zur vom elektrischen Feld verursachten dielektrischen Verschiebung des Vakuums

D =¢eoE + P. (2.1)

Die dielektrische Verschiebung verursacht Ladungen auf der Probenoberflache. Bei einer
mit Elektroden versehenen Probe 1aBt sich bei Polarisationsanderung ein Strom / messen,
der proportional zur Elektrodenflache A ist

d . . .
| = d—f = DA = (g0 + P)A. (2.2)
In fast allen Substanzen mit einer Kristallstruktur ohne Symmetriezentrum (die Punkt-
gruppe 432 stellt aufgrund der hohen Symmetrie die einzige Ausnahme dar[2]) 1aBt sich
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auch durch eine mechanische Spannung T eine Polarisation induzieren. Solche Substan-
zen nennt man piezoelektrisch und es gilt fiir kleine Spannungen ohne elektrisches Feld
(E=0)

P = dijk Tjx (2.3)

mit djjx als piezoelektrische Ladungskonstante. Dieser Effekt laBt sich auch umkehren, so
daB ein elektrisches Feld zu einer Dehnung S fiihrt. Es gilt der Zusammenhang (unter
AusschluB mechanischer Spannungen)

5,'1' = d,'jkEk. (24)

Es existieren Stoffe, bei denen die Ladungsschwerpunkte auch ohne ein angelegtes elek-
trisches Feld oder mechanischer Spannungen nicht zusammenfallen. Daraus resultiert die
sogenannte spontane Polarisation Ps. Die Richtung der spontanen Polarisation wird po-
lare Achse oder Polarisationsachse genannt. Der spontanen Polarisation entspricht eine
Flachenladungsdichte, die in der Regel durch Oberflachenladungen kompensiert ist. Die
Hohe der spontanen Polarisation wird als Remanenzpolarisation bezeichnet.

LaBt sich die Richtung der spontanen Polarisation durch ein duBeres elektrisches Feld dau-
erhaft andern, wird der Stoff ferroelektrisch genannt. Um die Polarisation dauerhaft zu
andern, muB das Feld lokal einen gewissen Mindestwert iiberschreiten (vgl. Magnetis-
mus). Dieser Schwellenwert wird Koerzitivfeldstarke Ec genannt und ist stark von den
Umgebungsbedingungen abhangig. In Keramiken kann die Koerzitivfeldstarke lokal auf-
grund der inneren Spannungen zum Teil deutlich unterhalb der an der Keramik als ganzes

0,6 4
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0,04

Dehnung, S [%o]
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0,4
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Abbildung 2.1: Dielektrische und Dehnungshysterese fiir PIC PZT 151, jeweils mit der
Neukurve
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gemessenen Koerzitivfeldstarke uberschritten werden. Mann erhalt dann auch fir E < E¢
hysteretisches Verhalten.

Fiir Ferroelektrika sind die in den Gleichungen 2.3 und 2.4 beschriebenen Zusammenhange
nur fiir kleine Feldstarken E in guter Naherung linear. Die Konstanten d und € sind vom
Polarisationszustand des Materials abhangig. Bei hoheren Feldstarken ergibt sich ein stark
nichtlinearer und hysteretischer Verlauf fir die Polarisation und die Dehnung in Abhangig-
keit von der elektrischen Feldstarke wie aus Abbildung 2.1 ersichtlich. Mit zunehmend
hoheren Feldern andert sich die Polarisation kaum. Man spricht von der Sattigungspo-
larisation. Bei vielen Ferroelektrika geht die ferroelektrische Eigenschaft oberhalb einer
bestimmten Temperatur, der Curie-Temperatur T¢, durch Phasenumwandlung in ein Kri-
stallsystem hoherer Symmetrie verloren.

Um die mit mechanischen Spannungen und elektrischen Streufeldern verbundene Ener-
gie zu vermindern, bilden sich bei der Phasenumwandlung in Kristalliten oberhalb ei-
ner bestimmten GroBe Bereiche einheitlicher Polarisationsrichtungen, die sogenannten
Domanen[3], aus. Die zwischen den Domanen liegenden Domanenwande sind Ubergangs-
bereiche von einigen Elementarzellen Dicke. Eine elektronenmikroskopische Aufnahme von
einem chemisch angeatzten Korn mit den Domanen ist in Abbildung 2.2 zu sehen.

Durch Anlegen einer mechanischen oder elektrischen Spannung werden einige Polarisati-
onsrichtungen gegeniiber anderen energetisch bevorzugt. Die Domanen mit dieser Ori-

= AccV Spot Magn  Det W
S 20.0kv 4.0 30000x SE 102 PZT. geaetzt. 1:1. 10sec. 30° Tilt
) ¥ £ - NELEELLLEL %

L2

Abbildung 2.2: Domanenverbande in einem Korn
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entierung wachsen durch Bewegung der Domanenwand oder durch Umklappen ganzer
Domaénen[4]. Dies macht man sich zunutze, um ferroelektrische Keramiken makrosko-
pisch piezoelektrisch zu machen. Dieser Vorgang wird Polen genannt.

Durch Wahl von geeigneten Zusdtzen lassen sich das Umklappen von Domanen und die
Domanenwandbewegung erschweren oder erleichtern. Man spricht in Anlehnung an ferro-
magnetische Stoffe von harten oder weichen Ferroelektrika.

2.2 RiBausbreitungsverhalten

Bei der Betrachtung des RiBausbreitungsverhaltens sind die Prozesse an der RiBspitze von
besonderer Bedeutung. Um die dort vorliegenden Bedingungen unabhangig von der Pro-
bengeometrie und RiBumgebung erklaren zu konnen, wird der an der RiBspitze anliegende
Spannungsintensitatsfaktor K benutzt. Der Spannungsintensitatsfaktor verkniipft die von
auBen aufgebrachte mechanische Spannung unter Beriicksichtigung der Proben- und RiB-
geometrie mit einer RiBlange. Fiir einen geraden RiB bei reiner Zugbelastung gilt

Kap = P-/ma-Y(a/W). (2.5)

Die RiBform und die Probengeometrie ist im Geometriefaktor Y (a/W') zusammengefaBt.
Dabei gibt P die Last, a und W die Lange des Risses und der Probe ab dem Lasteinlei-
tungspunkt an. Der Giiltigkeitsbereich dieses Faktors ist zu beachten. Fiir eine rechteckige
CT-Probe nach [5] liegt der Giiltigkeitsbereich zwischen 0,45 < a/W < 0,55 und wurde
spater durch Einfiihrung eines neuen Geometriefaktors auf 0,2 < a/W < 1 erweitert[6, 7].

Fir einen quasistatischen RiB gilt das thermodynamische Gleichgewicht K,, = K zwischen
auBerer aufgebrachter Spannung K,, und innerem Materialwiderstand Kgr. Der Materi-
alwiderstand setzt sich aus der RiBspitzenbruchzahigkeit Ky und einem Gefligeterm K,
zusammen. Der Gefligeterm ist z. B. auf SchlieBspannungen durch mechanische Briicken
zwischen den Kornern zuriickzufiihren. Einige Werkstoffe konnen durch Volumenanderung
aufgrund von mechanisch induzierten Phaseniibergangen SchlieBspannungen aufbauen und
den Gefligeanteil dadurch erhohen. Bei den untersuchten Ferroelektrika kommt ein zusatz-
licher Anteil durch die Méoglichkeit der Domanenbewegung und elektrischer Felder an den
Oberflachen und im Inneren der Probe hinzu. Zusatzlich sind bei einigen Ferroelektrika
auch noch Phasenuibergange mit den damit verbundenen Volumenanderungen maglich. Im
Rahmen dieser Arbeit wird nicht zwischen den einzelnen Beitragen unterschieden und die
Gleichgewichtsbedingung wird festgelegt als

Kap = Ko + K,,. (2.6)
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Die Abhangigkeit dieses Kriteriums von der RiBlange wird als R-Kurve bezeichnet. Es
existieren Stoffe, fiir die K, = 0 ist. Die R-Kurve verlduft in diesem Fall linear beim Wert
von Kjy. Fensterglas ist ein Beispiel dafiir. Im Fall K, # 0, hangt K, von der RiBlange ab.
Das ist einsichtig, da die SchlieBspannung normalerweise nicht punktuell wirkt, sondern
sich iiber einen gewissen Bereich aufbaut. Ab einem Abstand a, von der RiBspitze konnen
die RiBufer nicht mehr miteinander wechselwirken und und es liegt keine SchlieBspannung
mehr vor. Die R-Kurve steigt ab diesem Punkt nicht weiter an und verlauft linear beim
Plateauwert K.

In den bisherigen Betrachtungen wurde nur die Thermodynamik der RiBausbreitung beriick-
sichtigt. Wird die Kinetik hinzugezogen, erfolgt RiBwachstum auch bei Spannungsniveaus
unter dem thermodynamisch bestimmten Wert[8]. Dieses Verhalten wird als unterkriti-
sches RiBwachstum bezeichnet. Die Bindungen an der RiBspitze werden durch chemische
Korrosion geschwacht und der zum RiBfortschritt bendtigte Spannungsintensitatsfaktor
gesenkt[9]. Bei der Auftragung der RiBfortschrittsgeschwindigkeit v gegen K ergeben sich
iiblicherweise drei Bereiche[10, 11]. Die erste Region wird charakterisiert durch eine star-
ke Abhangigkeit der RiBgeschwindigkeit vom Spannungsintensitatsfaktor, bestimmt durch
die Reaktionsgeschwindigkeit des korrosiven Mediums mit der RiBspitze. In der zweiten
Region ist nur eine geringe Spannungsabhangigkeit vorhanden. Es dominiert die Geschwin-
digkeit, mit der das Medium die RiBspitze erreicht. Die letzte Region zeigt wieder eine
hohe Abhangigkeit vom Spannungsintensitatsfaktor. Die RiBfortschrittsgeschwindigkeit
wird durch die Kinetik der atomaren Bindungen bestimmt. Der Zusammenhang im 1.
Bereich wird liber ein Potenzgesetz beschrieben

v = AKJ,. (2.7)

In dieser Arbeit ist die Bruchmechanik in Ferroelektrika von besonderem Interesse. In die-
sen Werkstoffen kommen viele der bekannten Verstarkungsmechanismen zum Tragen. Der
EinfluB von RiBuberbriickung, -verzweigung und -ablenkung an Korngrenzen oder kristal-
lographisch bevorzugten Richtungen ist von den meisten Werkstoffen bekannt und wird
auch an dem untersuchten Material beobachtet, wie in den Abbildungen 2.3 und 2.4 ex-
emplarisch abgebildet. Untersuchungen haben gezeigt, daB3 es bei ferroelektrischen Stoffen
auch zu MikroriBbildung kommen kann[12, 13]. Zusatzlich spielen Umwandlungsvorgange
eine Rolle. Dies ist vornehmlich bei ZrO, untersucht worden. Wie bei diesem Stoff, kann
es bei manchen Ferroelektrika zu einer Phasenumwandlung durch mechanische Spannun-
gen kommen. Dieses spielt aber nur eine untergeordnete Rolle. Die Phasenumwandlung
ist im Gegensatz zu ZrO, jedoch reversibel. Bei Ferroelektrika existiert zusatzlich noch
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lAccV  SpotMagn  Det WD ——— 2um i AccV  SpotMagn  Det 1 &5um
200kV 40 16714x SE 10.1 PZT. geaetzt. 1:1. 10sec. 30° T!“ 200kv 40 7500x SE PZT. geaetzt. 1:3. 10sec

Abbildung 2.3: RiBbriicken und -verzweigung in PZT 151

Acc YV Spot-Malgn Det WD |—| 2 Ty}
200 kv 40 15733x SE 9.9 PZT. geaetzt. 1:1. 10sec. 30° Tilt

Abbildung 2.4: Transgranulare RiBausbreitung und RiBablenkung (Punkt A)
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Abbildung 2.5: Verstarkungsmechanismen in Ferroelektrika (A: RiBablenkung, B: RiBiiber-

briickung, C: Domanenumorientierung)

die Moglichkeit der Domanenumorientierung und damit der Streckung der Elementarzelle
entlang einer Achse. Dieser Effekt ist teilweise reversibel und zudem noch zeitabhangig
und hysteretisch[14]. Die wichtigsten Mechanismen sind in Abbildung 2.5 schematisch
dargestellt.

Der Effekt der Domanenumorientierung, auch Schalten genannt, hat einen wesentlichen
EinfluB auf die RiBausbreitung in Ferroelektrika. Da die Orientierung der Domanen au-
Ber von den mechanischen Spannungen auch noch von den elektrischen Feldern abhangig
ist bzw. diese erzeugt, ergibt sich ein komplizierter Zusammenhang der Mechanismen.
Ein RiB in einem ferroelektrischen Material ist bedingt durch die Oberflachenladungen als
ein Kondensator anzusehen. Die VergroBerung des Abstandes zweier Kondensatorplatten
benotigt Energie, die dem RiBfortschritt nicht mehr zur Verfiigung steht.

Der EinfluB der verschiedenen Mechanismen 1aBt sich am Beispiel eines Vickerseindrucks in
einem Ferroelektrikum gut veranschaulichen. In einem gepolten Material sind die RiBlangen
parallel und orthogonal zur Polungsrichtung unterschiedlich lang[15, 12]. Beim RiB ortho-
gonal zur Polungsrichtung konnen die Domanen nicht mehr schalten, da sie bereits aus-
gerichtet sind, wahrend das Schalten im parallelen Fall moglich ist. Entsprechend wird der
RiB in Richtung orthogonal zur Polarisation verstarkt, wahrend der RiB3 in Polarisationsrich-
tung selbst keine Verstarkung erfahrt. Es kommt dann aber noch auf die Probengeometrie
an. Bei sehr groBen Proben, ist das Schalten dadurch behindert, daB die Probe sich nicht
ausreichend dehnen kann. Die Domadnen werden dann durch mechanische Spannungen
in ihrer urspringlichen Position gehalten. Ferroelektrika weisen eine starke Anisotropie
bezogen auf die Polungsrichtung auf.[16].

Bei langen Rissen kommt zusatzlich die Zeitabhangigkeit zum Tragen. Nach einer gewissen
Zeit relaxieren die Domanen und bringen nicht mehr die volle Verstarkung auf.
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2.3 Blei-Zirkonat-Titanat

Blei-Zirkonat-Titanat Pb(Zr,Ti; )O3 (PZT) gehort zu den ferroelektrischen Werkstoffen,
die oberhalb T¢ in der kubischen Perowskitstruktur kristallisieren. Beim Abkiihlen gehen sie
durch Phasenumwandlung von der paraelektrischen kubischen Phase in die ferroelektrischen
Phasen liber. Je nach Zusammensetzung ist das die tetragonale (x < 0, 53) oder rhomboe-
drische (x > 0,53) Phase, wobei die kubische Elementarzelle in die <100>, <110> oder
<111>-Richtung gestreckt und senkrecht dazu gestaucht wird. Dabei verschieben sich die
Ladungsschwerpunkte und es entsteht eine spontane Polarisation mit einer zur Streckrich-
tung parallelen Polarisationsrichtung. Unter Berucksichtigung des Vorzeichens existieren
in der tetragonalen Phase sechs, in der orthorhombischen zwolf und in der rhomboedri-
schen Phase acht dquivalente Polarisationsrichtungen[17]. Die Zusammensetzungen nahe
der morphotropen Phasengrenze sind wegen ihrer groBen elektromechanischen Dehnungen
besonders interessant[18].

2.4 Koordinatensysteme und Polungsnomenklatur

Angesichts der sich zum Teil widersprechenden Koordinatensysteme in den verschiedenen
Quellen, werden in dieser Arbeit die in Abbildung 2.6 definierten Systeme benutzt. Dabei
sind die Polungszustande mit den Buchstaben A, B, C und X gekennzeichnet. A lauft
parallel zur RiBausbreitungsrichtung, B lduft parallel zur RiBfront (senkrecht zur groBen
Oberflache), C steht senkrecht zur RiBebene entlang der groBen Oberfliche. Mit X wird
der ungepolte Zustand bezeichnet.

Abbildung 2.6: Definition der Koordinatensysteme (a: Globales Koordinatensystem der
Polungsrichtungen, b: Lokales Koordinatensystem um die RiBspitze)

Ein zweites Koordinatensystem definiert den Bereich um den RiB. In diesem System wird
die RiBlange mit a bezeichnet. Die Koordinaten x und x’ laufen von der RiBspitze riickwarts

zum RiBmund.
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Die Probenbezeichnung erfolgt nach der Polungsrichtung. Der erste Buchstabe kenn-
zeichnet die Polung. Die folgende Zahl ist eine laufende Nummer (iber alle Proben. Einige
Proben der B-Richtung wurden mit Spuren eines elektrischen Durchschlags geliefert. Diese
Proben erhalten ein D an die Bezeichnung angehangt.

2.5 ,,Crack Opening Displacement*

Die RiB6ffnung u(x) setzt sich aus zwei Anteilen zusammen. Diese sind die Offnung u,,
durch die von auBen aufgebrachte Kraft und die SchlieBung u,, durch Briicken und sonstige
Verstarkungsmechanismen im Material.

u(x) = Uap(x) + pr(x) (2.8)
= é/Kap(a’)h(a’,x) da (2.9)
+é/a /a h(@, x)h(a", x') - op(x") da’ dx’ (2.10)

0 max(x,x")
K, folgt aus der aufgebrachten Kraft aus FEM-Rechnungen[19]. Der Werkstoff schlieBt
den RiB mit einem Druck von op,. Zur Auswertung der zwei Anteile wird eine Gewichts-
funktion folgendermaBen definiert

Avu (a/W)"

2 1

Die Koeffizienten A,, miissen fiir die jeweilige Probengeometrie berechnet werden[20,

(1-x/a)""|. (2.11)

21]. Mit der so bestimmten Gewichtsfunktion kann die theoretische RiB6ffnung nach
Gleichung 2.9 berechnet werden. Diese wadre die tatsachlich meBbare RiBoffnung, wenn
keine schlieBenden Krafte vorliegen wiirden. Sind die SchlieBspannungen bekannt, kann
auch der SchlieBanteil nach Gleichung 2.10 bestimmt werden.

2.5.1 Bestimmen der RiBschlieBspannungen

Voraussetzung zum Bestimmen der RiBschlieBspannungen sind Daten iiber die u(x). Nach
Gleichung 2.8 [aBt sich dann der SchlieBanteil berechnen. In dem hier vorgestellten Ansatz
wird eine Funktion fiir die SchlieBspannung an die berechneten Werte fiir u,, angefittet.
Dazu wird als RiBoffnungsprofil eine Wurzelfunktion angenommen.

u(x) = Y Ba (1~ x/a)""3 . (2.12)



KAPITEL 2. GRUNDLAGEN 12

Gleichung 2.12 wird an die MeBwerte iiber die Parameter B, mit N = 2 gefittet[22]. Der
Koeffizient By hangt mit K;;, liber Gleichung 2.13 zusammen.
EI

Ktip = K/O = 7!'/8%80 (213)

Aus dem so gewonnenen Verlauf der RiBoffnung wird nach Gleichung 2.8 der RiBschlie-

Bungsanteil bestimmt und aus diesem die RiBschlieBspannungen. Dazu wird der Span-

nungsverlauf ebenfalls als Wurzelfunktion angenommen.

Opr(X) = Z—:o D, (1 — x/a) (2.14)

Die Approximation lduft {iber eine zehngliedrige Summe (N = 9) [23]. In Gleichung 2.10
eingesetzt ergibt sich fiir den SchlieBanteil der RiBoffnung eine Summe (Gleichung 2.15),
die sich bis auf die Parameter D, aus den MeBwerten berechnen |aBt. Die D, werden an
die Werte fiir die RiBschlieBung iiber eine Ausgleichsrechnung [24] (s. auch Anhang A)

angefittet.
N
upr(x) = > DyEn(a, x) (2.15)
n10 . . ﬂ
E, = E/ / h(a', x)h(a, x') - (1 — x'/a)? da dx’ (2.16)

0 max(x,x")

2.5.2 Simulation von RiBoffnungsprofilen

Unter Annahme geeigneter RiBschlieBspannungsprofile und Materialparameter a8t sich das
RiBoffnungsprofil berechnen. Dazu werden die Kenndaten in die Gleichungen 2.9 und 2.10
eingesetzt und fiir die gewiinschte RiBlange und Probendimension aufintegriert. Nach
Gleichung 2.8 bestimmt sich somit das RiBoffnungsprofil.

2.5.3 Berechnen der R-Kurve

Aus den Daten 1aBt sich bei Kenntnis der RiBspitzenbruchzahigkeit Ko und der Gewichts-
funktion nach Gleichung 2.17 die R-Kurve fiir das Material errechnen[25, 26].

a

Kr = / h(x, a)owr (x)dx + Ko (2.17)



Kapitel 3
Experimentelle Methoden

In diesem Teil wird auf die Details der Proben eingegangen. Die MeBmethoden zur me-
chanischen und elektrischen Charakterisierung des Werkstoffes werden dargestellt. Mit
Ausnahme der elektronenmikroskopisch durchgefiihrten Experimente wurden alle Versuche
an Luft bei Raumtemperatur durchgefiihrt.

3.1 Proben und Probenpraparation

In dieser Arbeit sind zwei verschiedene Probengeometrien verwendet worden. Soweit
moglich wurden Biegestidbchen mit den Abmessungen 40x4x3mm3 verwendet, da sie leich-
ter handhabbar sind. Fiir Messungen in der CT-Geometrie wurden Proben mit den Ab-
messungen 50x48x3mm?® verwendet. Eine solche Probe ist in Abbildung 3.1 dargestellt.

Die Reihenfolge der einzelnen Vorbereitungsschritte war bei allen Proben gleich. Zuerst
wurde eine Oberflache geschliffen und poliert. Dann wurden bei den zu polenden Proben
Elektroden aufgebracht und die Proben gepolt. Als Letztes wurden die Locher und Kerben

soweit notig angebracht.

3.1.1 Werkstoff

Alle Messungen wurden an PZT Keramiken des Typs PIC 151 (Pl Ceramic, Lederhose)
vorgenommen. Es handelt sich dabei um eine weiche ferroelektrische Keramik. Als Dotier-
elemente sind Nickel und Antimon in der Zusammensetzung Pb(Ni;/35b,/303) —PbTiO3—
PbZrO; der Keramik beigesetzt. Alle Proben wurden bereits mit den EndmaBen geliefert.

13
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Abbildung 3.1: Abmessungen der verwendeten CT-Proben

Die in der B-Richtung gepolten Proben (auBer Probe B15) wurden im gepolten Zustand
geliefert. Fur die anderen Polungsrichtungen wurden ungepolte Proben bestellt. Die Pro-
ben mit den Nummern 1 bis 12 stammen aus der ersten Lieferung, die Nummern 13-24

aus der zweiten.

Die Werkstoffparameter laut Herstellerangaben und die gemessenen Vergleichswerte sind
in Tabelle C.1 zusammengefafBt.

3.1.2 Oberflachen und Elektroden

Die CT-Proben wurden auf einer der 50x48mm? Oberflichen poliert. Die Biegestdbchen
wurden auf einer der 40x4mm? Oberflichen behandelt. Zuerst wurde die Oberfliche mit
SiC-Pulver (Kornung 1000) und Wasser auf einer Glasplatte per Hand bis zu einem optisch
homogenen Eindruck geschliffen. Die weiteren Schritte erfolgten an einer automatischen
Poliermaschine (Phoenix 2000, Jean Wirtz) mit verschiedenen Diamantpasten (Struers

Kornung [um] | Tuch | Druck [bar] | Zeit CT/BS [min]
15 DP-Dur 1,6 10 / 10
6 DP-Dur 1,6 50 / 30
3 DP-Dur 1,4 40 / 30
1 DP-Nap 1,4 10 / 10

Tabelle 3.1: Polierweg der verwendeten Proben (CT: CT-Proben, BS: Biegestdbchen)
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GmbH) auf verschiedenen Poliertiichern (Struers GmbH) nach Tabelle 3.1.

Bei den zu polenden CT-Proben wurden Elektroden aus Silberleitlack (Leitsilber 200, Hans
Wolbring GmbH) mit einem Pinsel aufgebracht. Dabei ist besonders auf gleichmaBiges
Auftragen der Elektroden geachtet worden. Zum Trocknen wurden die Proben bei 50°C
uber Nacht in den Trockenschrank gestellt. Bei den Biegestabchen wurde eine 50nm dicke
Schicht aus Gold/Palladium mit einem Sputtergerat (Balzers Sputter Coater SCD 050,
Plasmastrom 40mA, Sputterzeit 200sec) auf die 3x4mm2-Seiten aufgetragen. Vorher sind
die nicht zu besputternden Seiten mit Klebestreifen zugeklebt worden.

3.2 Polen

Alle Proben wurden bei Raumtemperatur gepolt. Vor dem Polen wurden alle Kanten an den
Proben angephast und die Elektroden auf in die Proben hineinlaufende Spitzen untersucht.
Um eine vollstandige Polung der Proben sicherzustellen, ist eine Feldstarke von mindestens
1, 5E¢ notwendig.

3.2.1 CT-Proben

Bei den Abmessungen der verwendeten CT-Proben entsprechen 1,5E¢ einer Spannung
von 86,25kV bei 50mm (Polungsrichtung A) und 82,8kV bei 48mm (Polungsrichtung C).
Die Proben befanden sich wihrend des Polungsvorganges in einer aus Fischertechnik(®)
(Bausatz aus Nylon) konstruierten Halterung. Diese wurde in einen mit Silikonol (Wacker
AK 35) gefiillten Eimer gestellt, um Uberschldge zu vermeiden. Der gesamte Aufbau ist
schematisch in Abbildung 3.2 dargestellt.

Die Spannung wurde mit einem Stelltrafo (AEG) reguliert, der Spannungen von 0-220V
mit einer maximalen Leistung von 8.8kVA liefert. Diese wurden mit einem Sekundartrafo

220/
0-220V

Proben

Silikonol

Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau der Polungsapparatur (siehe auch Foto D.1)
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um den Faktor 650 verstarkt. Die Wechselspannung wurde mit zwei Dioden gleichgerich-
tet und ein Widerstand aus destilliertem Wasser begrenzte den Strom fiir den Fall eines
Durchbruchs. Die tatsachlich anliegende Spannung wurde mit einem parallel zur Probe
geschalteten Spannungsteiler (200MS zu 10k2, Teilungsverhdltnis 1:20000) und einem
Digitalmultimeter (BBC) gemessen. Der wahrend des Polungsvorganges flieBende Strom
wurde mit einem in Reihe geschalteten analogen Amperemeter (AEG) gemessen.

Die Spannung wurde per Hand gleichmaBig innerhalb von 5min auf den Maximalwert ge-
bracht, 30min gehalten und innerhalb von 3min wieder auf OV heruntergefahren. Wahrend
des Polens war die maximale Spannung bis auf ca. 400V konstant.

Zunachst ist versucht worden die Proben bei 2,4kV/mm zu polen. Die Elektrodengeometrie
laBt aber die dafiir benotigten Spannungen nicht zu. Die Probe auf Abbildung D.2 ist bei
120kV durchgeschlagen. Die durch die Massentragheit der Probe entstandenen Risse
(rote Pfeile) sind deutlich zu sehen. Um diese Spannungen zu verwenden, sind dickere
Elektroden notwendig, die eine geringere Feldiberhohung an den Kanten erzeugen. Um
weitere Probenverluste zu vermeiden, wurden die restlichen Proben bei 1,8kV/mm gepolt.

Da die Polungsrichtung B nur 3mm dick ist, wurde Probe B15 wie ein Biegestabchen
(s.u.) gepolt, jedoch bei einem Feld von 1,8kV/mm. Das Anbringen der Elektroden und
die Vorbereitung erfolgte wie bei den anderen CT-Proben

3.2.2 Biegestabchen

Die Biegestabchen wurden iiber die 4mm lange Seite mit einem Feld von 2,875kV/mm
(2,5E¢) gepolt. Dafiir wurde die Spannung mit einer bipolaren Gleichspannungsquelle
(HCB 14-12500, FUG) erzeugt. Die Spannung wurde in 40sec auf den maximalen Wert
gebracht, 50sec gehalten und in 10sec wieder auf 0 gestellt. Ein Funktionsgenerator (HP
33120A, Hewlett Packard) iibernahm die Steuerung. Die Proben befanden sich auch hier
in Silikondl.

3.3 RiBreaktion auf unterschiedliche elektrische Randbe-
dingungen
Um die Abhangigkeit des RiBfortschritts von den elektrischen Randbedingungen zu ermit-

teln, wurden vier unterschiedliche Elektrodenkonfigurationen untersucht. Diese Untersu-
chung wurde an Biegestabchen mit Vickerseindriicken an einem Hartepriifgerat (Finotest
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38160, Karl Frank GmbH) durchgefiihrt. Die Proben wurden nach dem Polen entsprechend
Tabelle 3.2 behandelt. Bei Konfiguration b wurden die Elektroden seitlich mit einem dicken
Draht kontaktiert. Fiir Konfiguration ¢ wurden die Elektroden mit Schmirgelpapier ent-
fernt. In der letzten Konfiguration wurde die Probe mit einer 5nm dicken Gold/Palladium
Schicht besputtert.

Die Eindriicke wurden mit einer Last von 78,4N fiir 10sec in die 40x4mm? groBe Seite der
Biegestabchen eingebracht. AnschlieBend wurden die Diagonalen der Eindriicke und der
Abstand jeweils zweier gegeniiberliegender RiBspitzen mit dem am Hartepriifgerat ange-
brachten Mikroskop bei 5-facher VergroBerung vermessen. Es wurden jeweils 8 Eindriicke
in jede Probe eingebracht.

Bezeichnung elektrische Randbedingung
a Elektroden seitlich D = const.
b Elektroden seitlich kurzgeschlossen E=0
C ohne Elektroden Diokas = —€0€E
d | Elektroden seitlich und Oberflache besputtert E=0

Tabelle 3.2: Ubersicht iiber die Elektrodenkonfigurationen und den daraus resultierenden
elektrischen Randbedingungen

3.4 Optische Charakterisierung

Optische Charakterisierung bedeutet in diesem Zusammenhang sowohl lichtoptische als
auch elektronenoptische Messungen. Die Proben wurden nach dem Polieren chemisch
geatzt. Die Saure bestand aus einer Mischung aus 1,6ml 49%-ige FluBsaure und 2,6ml
37%-ige Salzsiure, die auf 200ml mit destilliertem Wasser aufgefiillt wurde. Zum Atzen
wurden die Proben mit Aceton griindlich gereinigt und die Saure fiir 10sec bei Raum-
temperatur aufgetragen. Danach wurden die Proben griindlich mit destilliertem Wasser
abgesplilt.

3.4.1 Domanen

Die Fotos von den Domanen wurden an Biegestabchen in einem hochauflosenden Elek-
tronenmikroskop (Philips XL 30 FEG) im Sekundarelektronenmodus aufgenommen. Dazu
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wurden die Biegestabchen nach dem Polieren im ungepolten Zustand an der polierten
Oberflache angeatzt und mit einer 5nm dicken Leitschicht aus Gold besputtert. Es wurde
besonders dafiir Sorge getragen, daB die Proben gut mit Leitsilber geerdet wurden, um
Bilder bei tiber 300.000-facher VergroBerung zu erhalten.

3.4.2 Gefiigeanalyse

Die Gefiigeanalyse wurde an Bohrkernen von den CT-Proben vorgenommen. Die Ober-
flache war von der Vorbereitung der CT-Proben bereits auf 1um poliert. Da thermisches
Atzen aufgrund des Abdampfens von PbO ohne zusitzliche externe Blei-Atmosphire bei
Temperaturen nahe der Sintertemperatur nicht moglich war, wurden die Kerne chemisch
geatzt. Am Rand des geatzten Bereiches wurden lichtmikroskopische Aufnahmen bei
maximaler VergroBerung gemacht. Die Fotos wurden mit einer im Hause entwickelten
Software[27] nach dem Linear Intercept Verfahren[28] ausgewertet.

Die Untersuchung der Zusammensetzung der Proben erfolgte durch eine energiedispersi-
ve Rontgenfluoreszensanalyse (Spectro X-Lab 2000). Da kein geeigneter Standard zur
Verfligung stand, sind die Resultate nur qualitativ zu Bewerten. Anhand dieser Messungen
ist es moglich ahnliche Proben zu vergleichen. Um eine ortsaufgeloste Analyse durch-
zufiihren, wurden Rontgenspektren der Proben aus Kapitel 3.4.1 im Elektronenmikroskop
aufgenommen. Dazu wurde die Rontgenemission mit einer Beschleunigungsspannung von
20kV 100s lang aufgenommen. Der Strahl wurde dabei konstant auf einem Punkt auf der
Probe gehalten.

3.5 Elektrische Charakterisierung

Die Hysteresekurven wurden an den Bohrkernen aus den CT-Proben gemessen. Es wurden
Jeweils ein Kern aus den Proben B4 und B8 aus der ersten Lieferung und X15 und X21
aus der zweiten Lieferung untersucht. Die Bohrkerne hatten einen Durchmesser von 7mm
und eine Dicke von 3mm. Die Elektroden wurden wie bei den CT-Proben aufgebracht.

Der Aufbau zur Messung ist auf Abbildung 3.3 als Blockdiagramm dargestellt. Es wurde
die Spannungsquelle aus Kapitel 3.2.2 benutzt. Die Spannung wurde als Sagezahnkurve
mit einer Frequenz von 20mHz und einem Maximum von 2500 V/mm angelegt. Bei den
ungepolten Proben wurde die Funktion zweimal durchfahren, um die Neukurve mit aufzu-
nehmen. Die Spannung wurde iiber einen parallel zur Probe geschalteten Spannungsteiler
(Verhdltnis 1:1000) gemessen. Zur Polarisationsmessung wurde ein Kondensator mit im
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Abbildung 3.3: Blockdiagramm des Aufbaus zur Messung von Dehnungs- und Polarisa-
tionshysterese

Vergleich zur Probe hoher Kapazitdt (4,469uF) mit der Probe in Reihe geschaltet. Die
an dem Kondensator abfallende Spannung wurde mit einem hochohmigen Spannungs-
meBgerat (Keithley Elektrometer 6517) gemessen. Die Dickendnderung wurde mit einem
induktiven Wegaufnehmer (HBM W1T3) gemessen. Der Wegaufnehmer wurde an eine
MeBbriicke (HBM-AB12,MC55,AP01) angeschlossen, die ein zur Dehnung proportionales
Spannungssignal erzeugt. Dieses wurde um den Faktor 20 verstarkt dem AD-Wandler
zugefiihrt.

3.6 Mechanische Charakterisierung

3.6.1 Belastungseinrichtung und Vorbereitung

Die mechanische Charakterisierung an CT-Proben wurde in einer speziell fiir die Messungen
entwickelten Belastungseinrichtung (CT-Rahmen, TUD, s. Abbildung D.3) durchgefiihrt.
Die Messungen wurden entsprechend der amerikanischen Norm ASTM E399 [5] vorgenom-
men. Dabei wurden die Proben liber eine Schraube am Lastarm vorgespannt. Die weitere
Belastung erfolgte weggesteuert iiber ein Piezoelement, wobei die aufgebrachte Last liber
eine im KraftfluB befindliche KraftmeBdose (FMD 1kN, Wazau, Berlin) bestimmt wurde.
Das Signal der MeBdose wurde von der MeBbriicke ausgewertet. Die MeBgenauigkeit lag
bei =1N.

Fiir die Messungen des R-Kurven-Verhaltens, die Aufnahme der v-K-Kurven und die RiB-
initiilerung wurde die Position der RiBspitze lichtmikroskopisch bestimmt. Aufgrund des
Arbeitsabstandes der vorhandenen Objektive war die maximale VergroBerung auf 200-fach
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(im Okular) vorgegeben. Der MeBrahmen war auf einem elektrisch steuerbaren Mikroskop-
tisch (Leica) montiert. Die Position des Tisches wurde iiber ein Programm (Quantimet,
Leica) an einem angeschlossenen Computer bestimmt. Der Koordinatenursprung wurde
auf das Ende der groBen Kerbe festgelegt (Verschiebung des Normkoordinatensystems
um -13mm). Die RiBldnge konnte somit, bis auf die Verschiebung, direkt am Computer
abgelesen werden. Die absolute Genauigkeit des Systems lag bei +=1um.

Die Aufnahme des COD wurde elektronenmikroskopisch durchgefiihrt. Dazu wurde die
Belastungseinrichtung in eine speziell konstruierte Tiir in das hochauflosende Elektronen-
mikroskop eingebaut. Das Mikroskopbild wurde zur spateren Auswertung auf Video auf-
gezeichnet.

Zur RiBinitiierung wurden die Proben mit einer Schragkerbe (,,half Chevron Notch®) an
einer Diamantdrahtsage (4240, Well, Mannheim) versehen. Der Anri8 wurde mit einem
Knoopeindruck in den diinnen Materialbereich am Anfang der Schragkerbe eingebracht.
Die Last von 49N lag bei allen Proben fur 10sec an. Der Anri8 wurde dann vorsichtig
durch die Schragkerbe etwa 1mm in das Vollmaterial getrieben. Vor den weiteren Mes-
sungen wurde die Probe nachgekerbt, um einen moglichst kurzen AnriB8 zu erhalten. Es ist
dabei besonders darauf geachtet worden, daB die Schragkerbe und der Eindruck vollstandig
entfernt wurden. Die Gesamtlange des so erhaltenen Risses wird mit ag bezeichnet. Die
Entfernung der RiBspitze von der Kerbe erhalt die Bezeichnung ap. Es wurde versucht, ay
kleiner 150um zu halten.

3.6.2 R-Kurve

Um die R-Kurve aufzunehmen, wurde die Probe langsam bis zum RiBfortschritt belastet.
Nachdem der RiB ca. 30—50um gewachsen war, wurde die Probe langsam soweit entlastet,
bis der RiB stehenblieb. Bevor der Datenpunkt genommen wurde, wurde noch 10-20sec
gewartet um schnelle zeitabhangige Effekte auszuschlieBen. Wuchs der RiB innerhalb dieser
Wartezeit, wurde weiter entlastet und wieder gewartet. Blieb der RiB innerhalb der Warte-
zeit stehen, wurde der Datenpunkt genommen. Es wurde besonders darauf geachtet, daf3
die RiBwachstumsgeschwindigkeit unter 10=°m/s blieb.

Um zu prufen, inwiefern in dem untersuchten Material Relaxationsvorgange ablaufen, wur-
den die Proben bei einem RiBfortschritt von ca. 1mm entlastet. Die Messung wurde nach
einer Wartezeit von 15min bei den gepolten Proben und 2min und 47min bei der unge-
polten Probe fortgefiihrt. Bei den Wiederholungsmessungen wurde auf eine Entlastung
verzichtet.



KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE METHODEN 21

3.6.3 v-K-Kurve

Zur Bestimmung der RiBfortschrittsgeschwindigkeit wurde eine geeichte Skala auf einem
am Mikroskop angeschlossenen Monitor angebracht. Die Zeit wurde mit einer Stoppuhr
genommen. Vor der Aufnahme des ersten Datenpunktes wurde der RiB bei einer Geschwin-
digkeit von ca. 107°m/s 500um weit in die Probe getrieben, um die R-Kurve einmal zu
durchlaufen.

L —
T s0 0 50 100 150
Vorlauf 4 * 4
1 2 3
Datenpunkte

Abbildung 3.4: Ablauf der Aufnahme der v-K-Kurve

Zur Aufnahme der v-K-Kurve wurde die Probe bis zur gewlinschten Fortschrittsgeschwin-
digkeit belastet. Um die der Geschwindigkeit entsprechende ProzeBzone aufzubauen,
wurde der RiB bei konstanter Geschwindigkeit wieder 500um weit vorangetrieben. Fiir
Geschwindigkeiten unter 1078m/s bzw. 107°m/s wurde diese Strecke auf 200um bzw.
100um reduziert. Durch die Zeitabhangigkeit der ProzeBzone und die geringe Geschwin-
digkeit ist auch fiir den kleineren Vorlauf eine akkurate Messung sichergestellt.

Es wurden direkt nach dem Vorlauf und in den Abstanden von 50,100 und 150um die
Belastung und die Zeit aufgezeichnet. Fiir die Bereiche dazwischen wurde linear interpo-
liert. Die Daten wurden fiir die Positionen 25, 75 und 125um nach Vorlaufende berechnet.
Abbildung 3.4 gibt den Ablauf schematisch wieder. Es wurden Daten im Bereich von
10~°m/s bis 10™*m/s aufgenommen.

3.6.4 Messung des ,,Crack Opening Displacement*

Die RiBoffnung wurde elektronenmikroskopisch im Sekundarelektronenmodus untersucht.
Die Messungen an Biegestabchen in Kapitel 4.2 haben gezeigt, daB die Elektroden einen
geringen EinfluB auf die RiBausbreitung haben. Daher wurden die Proben vermessen, oh-
ne zuvor eine leitfahige Schicht aufzubringen. Nach [29] existieren bei jedem Werkstoff
zwei Beschleunigungsspannungen, bei denen die Bilanz zwischen ankommenden und emit-
tierten Elektronen ausgeglichen ist, die Probe sich also nicht aufladt. Diese Spannungen
sind materialspezifisch und hangen nur von der Elektronenstrahlgeometrie (Arbeitsabstand,
Strahldurchmesser, Strom usw.) ab. Typischerweise liegt die hohere von beiden zwischen 1
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und 5kV. Um diese Spannung fiir das verwendete PZT zu finden, wurde ein Biegestabchen
ohne Leitschicht untersucht. Dazu wurde auf die Mitte des Bildschirms eine Markierung
angebracht und ein Kreis um deren Mittelpunkt gezogen. Die VergroBerung wurde auf
10.000-fach festgelegt und ein Arbeitsabstand von 26mm gewahlt. Der Arbeitsabstand
ergibt sich aus der Hohe des CT-Rahmens. Nun wurde die Beschleunigungsspannung von
1,5 bis 3,5kV in Schritten von 0,1kV durchfahren. Ladt sich die Probe auf, so beginnt das
Bild zu wandern. Je hoher die Aufladung, desto schneller die Bildbewegung. Es wurde die
Zeit gemessen, die eine Pore auf der Probe brauchte, um von der Mittelmarkierung zur
Randmarkierung zu wandern. Im Bereich um 2,6kV blieb das Bild stabil. Die VergroBe-
rung wurde nun auf 80.000-fach erhoht, so daB das Bild empfindlicher gegen Aufladungen
wurde. Das Verfahren wurde nun im Bereich 2,5 bis 2,7kV in Schritten von 0,01kV wie-
derholt. Bei einer Beschleunigungsspannungen von 2,60kV blieb das Bild soweit stabil, daB3
Aufnahmen bis zu ca. 50.000-facher VergréBerung moglich waren. Mit dieser Methode ist
es auch moglich, Doménen direkt abzubilden[30, 31].

Nach dem Einbau der Probe in das Elektronenmikroskop und dem Evakuieren wurde der
RiB im Mikroskop 500um weit vorangetrieben um die komplette R-Kurve mit der Messung
zu erfassen. Die Kraft wurde um 10% reduziert, um den RiB zu stoppen und die Messung
zu starten. Der RiB wurde von der RiBspitze zum RiBmund hin aufgenommen und das
Mikroskopbild auf einem angeschlossenen Videorecorder aufgezeichnet. Als Skala diente
die MeBfunktion des Mikroskops.

Zur Auswertung wurde die Probe bei 1.000-facher VergroBerung im optischen Mikroskop
mit dem Bild auf dem Video verglichen und nach wiedererkennbaren Stellen wie Poren,
Kratzern, RiBbriicken u.a. gesucht. Somit konnte die Position bestimmt werden. Die
RiB6ffnung wurde mit einen Lineal auf dem Bildschirm gemessen und mit der Mikros-
kopskala als Referenz skaliert.

Die so gewonnen Daten wurden nach Kapitel 2.5 ausgewertet. Aufgrund von Problemen
mit dem Elektronenmikroskop konnte nur die Probe B11D vermessen werden.

Mit den Datenpunkten aus den ersten 50um wurde die RiBspitzenbruchzahigkeit aus der
Annahme eines RiBoffnungsprofils nach Irwin bestimmt[32]. Dazu wurde das Profil

u() = K, [ 31)

an die Daten angefittet.



Kapitel 4

Ergebnisse und Diskussion

4.1 Polung

Der wahrend der Polung geflossene Strom wurde in die entsprechende Stromdichte umge-
rechnet. In Abbildung 4.1 sind die Werte liber der Feldstarke dargestellt. Das Maximum
liegt erwartungsgemal etwas unterhalb der Koerzitivfeldstarke der Polarisation. Das Maxi-
mum liegt, wie aus Gleichung 2.2 ersichtlich, an der maximalen Steigung der Polarisation,
die bei Neuproben niedriger als bei gepolten Proben ist. Abbildung 2.1 zeigt dieses fiir die
Dehnungs- und Polarisationshysterese.

4.2 RiBreaktion auf unterschiedliche elektrische Randbe-

dingungen

Die Ergebnisse der Versuche mit Eindriicken sind in Tabelle 4.1 zusammengefaBt. Der
Unterschied zwischen den einzelnen Konfigurationen ist nicht sehr groB, 1aBt jedoch auf
eine Abhangigkeit schlieBen. Zunachst ist festzuhalten, daB die Eindruckdiagonalen bei
allen Randbedingungen gleich sind, sich also die Harte des Materials bei unterschiedlichen
Elektroden nicht andert.

Bei den Untersuchungen sind die quer zur Polungsrichtung liegenden Risse von Interesse,
da Domanenprozesse in diesen viel starker eingehen.

Die kurzesten Risse sind bei den nicht kurzgeschlossenen Elektroden zu beobachten. Dies
ist aufgrund des Piezoeffektes auch so zu erwarten. Durch den Ri werden an der Ober-
flache Ladungen erzeugt, die sich iiber die Elektroden auf die gesamte Breite der Probe

23
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Abbildung 4.1: Bei der Polung der CT-Proben geflossener Strom

verteilen. Dort fithren sie zu einer Dehnung der Probe. Die dazu benotigte Energie steht
der RiBausbreitung nun nicht mehr zur Verfligung.

Bei den kurzgeschlossenen Elektroden wandern die Ladungen uber die Verbindung zur
anderen Elektrode und werden dort vernichtet. Es findet keine Verstarkung statt und der
RiB wird nicht durch den Piezoeffekt des Materials vor der RiBspitze entlastet.

Zwar werden bei der Probe ohne Elektroden auch Ladungen an der Oberflache erzeugt,
diese sind jedoch auf den Bereich um die Risse beschrankt, da die Probe nicht leitet. Die

. . RiBspannweite | Eindruckdiagonale
Konfiguration — — — —~
|| P 1P | P 1P
Elektroden seitlich 500 863 224 226
Elektroden seitlich kurzgeschlossen 530 879 226 226
ohne Elektroden 533 886 225 225
Elektroden seitlich und Oberflache besputtert | 533 905 224 226

Tabelle 4.1: RiBreaktion auf unterschiedliche Elektrodenkonfiguration [um]
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Unterschiede zur Konfiguration mit den kurzgeschlossenen Elektroden liegen im Bereich
der Streuung (£11um).

Die langsten Risse sind bei der komplett besputterten Probe zu messen. Wahrend bei den
ersten drei Elektrodentypen die Oberflache, in die der Eindruck und die Risse eingebracht
wurden, nicht leitend war, konnten die dort entstehenden Ladungen auch nicht abflieBen.
Dies fuhrt zu einer lokalen Verstarkung, da mehr Energie benotigt wird, um weitere La-
dungstrager auf die Oberflache zu bringen. Bei diesem Typ sind die Ladungstrager auf den
Oberflachen frei beweglich und kdnnen so lokale Polarisationsanderungen kompensieren.

Bei allen vier Geometrien sind die Risse parallel zur Polungsrichtung etwa gleich lang. Diese
Untersuchungen zeigen, daB verschiedene Randbedingungen Unterschiede bewirken, diese
aber nicht so groB sind wie die durch zusatzliche elektrische Felder[33]. Es scheint somit
kein groBer EinfluB von den elektrischen Randbedingungen aus zu gehen.

4.3 Optische Charakterisierung

4.3.1 Domanen

Die elektronenmikroskopischen Aufnahmen der geatzten Biegestabchen sind in den Ab-
bildungen 2.2 und 4.2 zu sehen. Die einzelnen Bereiche sind vermutlich keine einzelnen
Domanen, sondern enthalten Gruppen von 180° Domanen. Es ist zu beachten daB sich
die Bereiche in den Nachbarkornern fortsetzen, wie in Abbildung 4.2 unten zu sehen ist.

4.3.2 Gefiigeanalyse

Es wurden je drei Ausschnitte aus jeder Lieferung mit jeweils 100 Schnittpunkten pro Bild
ausgewertet. Zur Fehlerminimierung wurden, wie in [34] gefordert, mehr Schnittpunkte
vermessen als laut Norm notwendig. Tabelle 4.2 zeigt das Ergebnis der Untersuchung.
Die Lieferungen weisen eine um 20% unterschiedliche KorngroBe auf. Auf den Bildern D.4
sind die Gefiige zu sehen.

Die RFA-Untersuchung der beiden Lieferungen ergibt ein einheitliches Bild. Innerhalb
der MeBgenauigkeit kann davon ausgegangen werden, daB es sich dabei um das gleiche
Ausgangsmaterial handelt. Die Unterschiede in den Gefiigen sind somit vermutlich auf
einen unterschiedlichen Sinterverlauf zurlickzufiihren.
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Lieferung KorngroBe [um]

1. (B-Polung) 5,2+0,8
2. (Ungepolt) 6,4+0,8

Tabelle 4.2: KorngroBen der verschiedenen Lieferungen von CT-Proben

Auf den elektronenmikroskopischen Bilden sind zwei Phasen zu erkennen. Die Fremdphase
laBt sich aus dem Rontgenemissionsspektrum als ZrO, identifizieren. Abbildung D.5 zeigt
beide Phasen und die zugehorigen Rontgenspektren.

4.4 Elektrische Charakterisierung

Zwischen den Proben der beiden Lieferungen besteht ein deutlicher Unterschied in der
Sattigungspolarisation und -dehnung. Beide unterscheiden sich um ca. 20%. Das kann
auf die unterschiedlichen KorngroBen der Proben zurlickgefiihrt werden, da die Domanen-
beweglichkeit mit zunehmender KorngroBe groBer wird. Auf den Abbildungen 4.3 sind die
aufgenommenen Hysteresekurven dargestellt. Zur besseren Vergleichbarkeit wurden die
Kurven relativ zu ihren Mindestwerten aufgetragen.

Als weiteres Ergebnis ist festzuhalten, daB die Koerzitivfeldstarke bei beiden Lieferun-
gen 1040V/mm betrdagt. Bei anderen Lieferungen des gleichen Materials lag diese bei
1150V/mm.

4.5 Mechanische Charakterisierung

4.5.1 R-Kurve

Die Messung der R-Kurven ergab den gleichen Unterschied zwischen den beiden Lieferun-
gen, der auch im Geflige und in den elektrischen Daten sichtbar ist. Von den ungepolten
Proben und den in B-Richtung gepolten Proben wurden beide Lieferungen untersucht. Die
Daten sind in den Abbildungen 4.4 oben und 4.5 oben zu sehen. In der Zusammenstel-
lung werden aber nur die Proben der zweiten Lieferung beriicksichtigt, da diese in allen
Polungszustanden zur Verfligung standen.

Alle Proben zeigen ein ausgepragtes R-Kurven-Verhalten. Die groBte Bruchzahigkeit von
1, 54MPam?/2 findet sich fiir die B-gepolten Proben. Die Domanen konnen in dieser Geo-
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metrie sehr leicht von der B in die C-Richtung schalten. Die C-Polung ist mit 1, 13MPam?/2
am schwachsten. In dieser Polung kénnen kaum noch Umklapprozesse ablaufen, da fast alle
Domanen bereits in C-Richtung stehen. Die ungepolten Proben und die A-gepolten Proben
liegen mit 1, 30MPam?/? und 1, 22MPam?/? dazwischen. Die A-Polung kann, wie auch die
B-Polung, in die C-Richtung schalten. Dazu sind jedoch hohere Spannungen notig, da
die Probe in A-Richtung mechanisch geklemmt ist. Die Ubersicht iiber alle Zustinde ist
in Tabelle 4.3 zusammengefaBt. Der Verlauf der R-Kurve ist bei allen Zustanden gleich.
Etwa 2/3 der R-Kurve ist nach einer RiBverlangerung von 500um durchlaufen. Nach 1mm
ist das Plateau erreicht.

Fett et al. haben R-Kurven an Biegeproben gemessen[35]. Die Werte stimmen sehr gut
mit den in dieser Arbeit an langen Rissen gemessenen Daten iiberein. Fett berichtet fiir
ungepolte Proben ein Kic von 1,35MPam'/2 und ein Kc von 1,20MPam?/? fiir gepolte
Proben. Aus seinen Ausfihrungen geht nicht hervor, in welcher Richtung seine Probe
gepolt war. Er sagt nur, sie sei orthogonal zur Langsrichtung des Biegestabchens, womit
die C-Richtung ausscheidet. Seine Daten passen gut zu der A-Richtung in dieser Arbeit.

Die verschiedenen Polungsrichtungen weisen unterschiedliche Tendenz zur Ausbildung von
RiBbriicken auf. Die Proben in C-Polung zeigen an Anzahl und Reichweite den groBten
Effekt. Es wurden Uberbriickungsabstinde von bis zu 500um in und quer zur RiBaus-
breitungsrichtung beobachtet. In Abbildung 4.5 unten sind die R-Kurven der C-Proben
dargestellt. Bei Probe C17 sind die beiden groBen RiBbriicken in Ausbreitungsrichtung
deutlich zu sehen. Der stetige Anstieg bei Probe C18 ist auf eine zu kurze Wartezeit
zwischen Entlastung und Datennahme zuriickzufiihren. Die Probe hatte keine Zeit, den
Gleichgewichtszustand zu erreichen. Die Proben in B-Richtung zeigten nur eine sehr ge-
ringe Neigung zur Uberbriickung. Die Briickenbreite betrug nur 1-2 Korner. Die RiBpfade
der ungepolten Proben und der in A gepolten Proben sind weitestgehend gleich. Sie lie-
gen, was Briickeneffekte betrifft, zwischen der B und der C-Richtung. Die Reichweite der
Briicken lag unter 100um.

Polungszustand | Plateauwert, K,c[MPam?/?]
X 1,30
A 1,22
B 1,54
C 1,13

Tabelle 4.3: Plateauwerte der R-Kurven fiir die verschiedenen Polungszustande
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Der in [36] beobachtete Effekt der reduzierten Bruchzahigkeit nach Entlastung und an-
schlieBender Belastung wurde bei allen vier Polungszustanden beobachtet. Wie bei den
Plateauwerten, weist die B-Polung den starksten und die C-Polung den geringsten Ef-
fekt auf. Das entspricht der Annahme, daB dieser Effekt durch das Zuriickschalten der
Domanen in die urspriingliche Orientierung hervorgerufen wird. Es wird an den C-Proben
deutlich, daB nicht alle Domanen bei der Polung ausgerichtet wurden. In einem Polykri-
stall ist das nicht zu erwarten, da die Spannungen im Inneren der Probe lokal die kritische
Schaltspannung uberschreiten konnen. Es bilden sich Domanen anderer Orientierungen.

Zusammenfassend ergibt sich das in Abbildung D.6 dargestellte Bild. Nach Auswertung
der Daten kann davon ausgegangen werden, daB3 der groBere Anteil der Verstarkung durch
Domanenprozesse getragen wird. Dafiir sind die geringe Verstarkung der in C-Richtung ge-
polten Proben und groBe Abfall der Bruchzahigkeit nach dem Entlasten deutliche Indizien.
Der Beitrag der sich aus RiBbrucken, -ablenkung und -verzweigung ergebenden Verstarkung
kann aus dem Niveau nach der Wiederbelastung unter der Annahme abgeschatzt werden,
daB die Mehrheit der Domanen in ihren urspriinglichen Zustand zuriickschalten. Der rein
mechanische Anteil liegt somit bei etwa 0,1-0,2 MPam?'/2.

4.5.2 v-K-Kurve

Fiir die A-Richtung wurde exemplarisch eine v-K-Kurve an zwei Proben aufgenommen.
Die meisten Proben waren in der A-Richtung gepolt. An Probe A13 wurde mit hohen
Geschwindigkeiten gemessen, an Probe A22 mit niedrigen. Es hat sich im Verlauf der
Messungen herausgestellt, daB die Einhaltung einer konstanten Geschwindigkeit bei den
Geschwindigkeiten tiber 107°m/s sehr schwierig war. Bei geringeren Geschwindigkeiten
konnte fortlaufend nach 10um nachgeregelt werden.

Bei den niedrigen Geschwindigkeiten hat sich ein oszillierendes RiBwachstum gezeigt. Ohne
die Last zu dndern, wuchs der RiB zunichst mit 3 - 1078m/s, lief dann auf den nichsten
etwa 30um mit 10~"m/s, um dann wieder mit 3 - 10~8m/s zu propagieren. Die Ursache
dafiir ist in der Zeitabhangigkeit der Wechselwirkung zwischen mechanischen Spannungen

und Domanenprozessen zu suchen.

Um die Parameter A und n zu bestimmen, wurde Gleichung 2.7 unter Verwendung des
Levenberg-Marquardt Algorithmus[37] an die Daten aus dem 1. Bereich gefittet. Damit
wurden A und n zu A=6,6-10""m/s und n=115,7 bestimmt. Fett hat am gleichen Werk-
stoff an Biegeproben im gepolten Material ein n von 101 gemessen[38]. Der Wert von
A kann nicht direkt verglichen werden, da A anders definiert wurde. Die im Vergleich zu



KAPITEL 4. ERGEBNISSE UND DISKUSSION 33

10°
10° m Al13 .
e A22
10" 3 d
-
) .
_ 10° ® a n
@ S st
£ . ¢ =
— 10
>
-7
10 o
..
10°® Risse
.‘_/
10-9 | T T T T T T T T T T T 1
1,0 1,1 1,2 1,3 1,4 1,5 1,6
1/2
K [MPam™]

Abbildung 4.6: v-K-Kurve fiir Polungsrichtung A

anderen umwandlungsverstarkten Keramiken hohen Werte fiir n sind offensichtlich typisch
fir PZT.

Nach der Messung wurde ein weiterer Effekt beobachtet. Es entstanden Risse neben der
RiBspitze und am Ende der Probe auf der Verlangerung des Hauptrisses. Alle diese Risse
liefen quer zum HauptriB, wie in Abbildung 4.7 schematisch dargestellt.

Die beiden RiBpositionen unterscheiden sich beziiglich ihrer Entstehung. Die Risse am Ende
der Probe sind bei beiden Proben entstanden, also bei niedrigen und hohen Geschwindig-
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Abbildung 4.7: Schematische Darstellung der entstandenen Risse und der beteiligten
Domanenprozesse (A:Querrisse neben dem HauptriB, B:Querrisse am Probenende)
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keiten. Es handelt sich dabei offensichtlich um einen zeitunabhangigen Effekt, der nur
durch die Dehnungsinkompatibilitat zwischen der Probenmitte und den Randern bestimmt
ist. Die gestrichelte Linie in Abbildung 4.7 soll die durch das Schalten entstehende De-
formation verdeutlichen. Diese Querrisse sind durch die mechanischen Spannungen, die
aus dem Umklappen der Domanen resultieren, zu erklaren. Die Spannungen (iberschreiten
lokal die Bruchspannung des Materials und fiihren zu den beobachteten Rissen.

Risse neben dem HauptriB entstanden nur bei sehr niedrigen Geschwindigkeiten (ca. 1079—
10~8m/s). Die Zeit scheint bei diesem Phdanomen demnach eine wichtige Rolle zu spielen.
In Abbildung D.7 sind einige der neben dem HauptriB entstanden Querrisse unter UV-
Licht zu sehen. Vermutlich handelt es sich dabei um Mikrorisse, die in der ProzeBzone
entstehen und sich aufgrund der anliegenden Spannungen zu Makrorissen zusammenlagern.
Freiman et al. haben diesen Effekt an Bariumtitanat beobachtet[13], allerdings nicht als
zeitabhangig interpretiert. Die GroBe des RiBfeldes ist von Beachtung. Das Feld erstreckt
sich iiber eine Breite von ca. 2,5mm und eine Hohe von ca. 1,2mm. mit einem maximalen
Abstand von HauptriB von 2mm (s. Abbildung D.8).

Zusammenfassend ergibt sich das in Abbildung 4.6 dargestellte Bild.

4.6 ,,Crack Opening Displacement” (COD)

4.6.1 Simulation von COD

Fiir die Simulation wurden die Daten fiir PZT 151 (s. Tabelle C.1) angenommen. Als
Versuchsbedingungen wurden eine RiBlange von 2cm und eine Last von 75N (entspricht
1,21MPam?/?) festgelegt. Die Simulation wurde fiir drei verschiedene SchlieBspannungs-
profile durchgefiihrt. Bei allen Profilen lag die Spannung nur im Bereich von 0 — 500um
von der RiBspitze entfernt an. Im ersten Fall wurde eine konstante Spannung von 1MPa
angenommen. |Im zweiten Fall stieg die Spannung linear bis zu einer Hohe von 1MPa bei
500um an und fiel dann abrupt auf OMPa ab. Im letzten Fall wurde die Rampe umgedreht,
d.h. die Spannung begann bei 1MPa an der RiBspitze und fiel linear auf OMPa bei 500um
ab. Von jedem Profil wurden zwei Ausschnitte gerechnet. Im ersten ist der erste Millimeter
von der RiBspitze an zu sehen, im zweiten der Bereich bis 1cm von der RiBspitze. Aufgrund
der langen Rechenzeit wurden jeweils nur 50 aquidistant verteilte Punkte ausgewertet und
das Ergebnis linear interpoliert. Die Werte an der RiBspitze (x=0) wurden per Definition
auf 0 gesetzt, da an dieser Stelle eine Singularitat in der Gewichtsfunktion vorliegt und
das Integral an dieser Stelle nicht ausgewertet werden kann.
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Konfiguration Offnung im Abstand von RiBspitze [um]
0,.5mm | Imm | 5mm 10mm
ohne 0,776 | 1,120 | 2,810 4,570
Rechteck 0,562 | 0,921 | 2,671 4,475
Dreieck, steigend | 0,667 | 1,017 | 2,741 4,522
Dreieck, fallend 0,672 | 1,019 | 2,740 4,522

Tabelle 4.4: Vergleich der RiBoffnungen fiir verschiedene Spannungsprofile und Positionen

In Abbildung 4.8 ist das Ergebnis des Rechteckprofils dargestellt. Deutlich zu sehen ist
der sehr weitreichende Effekt der SchlieBspannung. Selbst bei einer Entfernung von fast
1lcm von der letzten Spannungseinwirkung liegt die RiBoffnung noch deutlich unter der
theoretischen Kurve ohne SchlieBspannung.

Auch bei der Simulation der Dreieckprofile in den Abbildungen 4.9 und 4.10 ist noch
eine weitreichende Wirkung der SchlieBspannungen zu beobachten. Sie ist hier aber weit
geringer ausgepragt als bei Annahme einer konstanten SchlieBspannung. Obwohl die Flache
unter der SchlieBspannungskurve bei beiden Rampen gleich ist, ist die Wirkung der fallenden
Rampe groBer, da an der RiBspitze stirker gewichtet wird. Tabelle 4.4 zeigt eine Ubersicht
fiir verschiedene Positionen im Vergleich zur Offnung ohne SchlieBspannung.

Experimentell ist das fallende Dreieckprofil am ehesten zu erwarten. Die SchlieBspannungen
lassen mit zunehmendem Abstand der beiden RiBufer nach. Das ist verstandlich, da z.B.
die RiBbriicken bei einem gewissen Abstand der RiBufer brechen. COD-Untersuchungen
an Metall/Keramik-Werkstoffen ergaben eine sehr gute Ubereinstimmung der SchlieBspan-
nungen mit einem Dreieckprofil[39].

Aus diesen Ergebnissen wird deutlich, daB die Messung der RiBoffnung ein sehr solides
Verfahren ist. Selbst mit Daten, die aus einem weit von der RiBspitze entfernten Bereich

stammen, lassen sich noch Spannungsprofile errechnen.

4.6.2 Messung von COD

Bei der Auswertung der Daten wurde deutlich, daB die in Kapitel 2.5 vorgestellten Annah-
men fiir die RiBoffnung nicht ohne weiteres auf die Messung angewandt werden konnten.
Die gemessenen RiBoffnungen sind in Abbildung 4.11 oben zu sehen. Die durchgezogene
Linie zeigt die theoretische RiBoffnung ohne SchlieBspannung und die gestrichelten Linien
zeigen die verschiedenen Fits fiir die tatsachliche RiB6ffnung. Es ist deutlich zu sehen, daB
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die Annahme nach Fett keine gute Darstellung ist. Bei der modifizierten Annahme wurde
Gleichung 2.12 mit 4 Gliedern gerechnet und u,, als Obergrenze festgelegt.

S0 — 53 Bn(1—x/a)™* fiir1,3-1075 < x < 0,0019 o)

Uap(X) sonst

Die strichpunktierten Linien zeigen das Ergebnis der modifizierten Annahme nach Gleichung
4.1. Die weitere Auswertung erfolgte mit beiden Annahmen iiber die RiBoffnung. Abbil-
dung 4.12 zeigt den Verlauf der SchlieBspannungen iliber den Abstand zur RiBspitze und
iiber die RiBoffnung. Fiir die Berechnung der R-Kurven wurde das SchlieBspannungsprofil
der modifizierten Annahme bei x = 0,0019 abgebrochen und konstant mit dem letzten
Wert fortgesetzt. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.11 unten dargestellt. Zum Vergleich ist
die optisch gemessene R-Kurve der gleichen Probe geplottet. Die RiBspitzenbruchzahigkeit
wurde so angenommen, daB eine mdglichst gute Ubereinstimmung zwischen den berech-
neten Kurven und der gemessenen Kurve besteht. AuBerdem wurde Ky nach Gleichung
2.13 berechnet. Tabelle 4.5 zeigt das Ergebnis.

Annahme Ko aus Fit | Kig aus Gl. 2.13

Fett 0,5 MPam?/2 6,1MPam?/2
Fett, modifiziert | 0,2 MPam'/2 | -283MPam?/2

Tabelle 4.5: RiBspitzenbruchzahigkeit fiir verschiedene Annahmen zur RiBoffnung

Die aus der modifizierten Annahme berechnete R-Kurve nach Gleichung 2.17 zeigt eine
starke Oszillation. Dieser Effekt hangt mit der Tatsache zusammen, daB fiir die SchlieB-
spannungen ein polynomialer Ansatz gewahlt wurde. Raddatz et. al. haben eine Nor-
malisierung durchgefiihrt, um die Oszillationen zu beseitigen[39]. Derartige Schwingun-
gen sind fiir theoretisch berechnete R-Kurven von umwandlungsverstarkten Werkstoffen
typisch[40].

Das Endergebnis ist in mehrfacher Hinsicht kritisch zu betrachten. In der Annahme liber
die RiB6ffnung geht nicht ein, daB die Offnung am Ursprung 0 sein muB. Dies hat sich
nicht in das verwendete Mathematikprogramm Mathematica einbringen lassen. Es ist
anzunehmen, daB die urspriingliche Annahme dann bessere Ergebnisse liefern wiirde. Einen
deutlichen Hinweis auf einen fehlerhaften Fit geben die nach Gleichung 2.13 berechneten
RiBspitzenbruchzahigkeiten, die nach dieser Gleichung falsch sind. Die Auswertung von Ko
nach der Annahme von Irwin ergab eine RiBspitzenbruchzihigkeit von 0,57MPam?®/2. Der
Wert paBt unter Beriicksichtigung der moglichen Abweichungen zwischen zwei Chargen zu
den von Fett et al. an ungepolten Biegeproben gemessenen Wert von <0,73MPam?/2[35].
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Ein anderes Problem liegt in der MeBmethode der Profile. Es ist nach dem Entlasten
nicht gewartet worden. Ein MeBzyklus zum Durchlaufen der Probe von der RiBspitze bis
zum RiBmund dauerte etwa 15min. In dieser Zeit ist die Probe relaxiert. Damit lag beli
Versuchsende ein anderer Verstarkungszustand vor als bei Versuchsanfang. Die RiBoff-
nung am Ende der Aufnahme ist groBer als sie sein sollte. Der Effekt der abnehmenden
Verstarkung ist auch bei Messung der R-Kurven beobachtet worden. In Zukunft sollte bei
der Datennahme eine gewisse Wartezeit eingehalten werden.

Bei Versuchen an Biegeproben mit Vickerseindriicken hat Lupascu[41] festgestellt, daB die
Risse orthogonal zur Polungsrichtung nach Entfernen der Diamantpyramide innerhalb von
2-3 Wochen im Spannungsfeld des Eindrucks gewachsen sind. Dabei spielt vermutlich der
gleiche RelaxationsprozeB3, der auch die Messung des COD beeinfluBt, ein Rolle.



Kapitel 5
Zusammenfassung und Ausblick

Untersucht wurden die Abhangigkeit der Bruchzahigkeit von der Polungsrichtung, der RiB-
wachstumsgeschwindigkeit und von der KorngroBe sowie der EinfluB der KorngroBe auf die
Sattigungspolarisation und -dehnung und der Zusammenhang zwischen elektrischer Rand-
bedingung und RiBausbreitung. Es wurde deutlich, daB das untersuchte Blei-Zirkonat-
Titanat sehr empfindlich auf die Anderung der Randbedingungen reagiert.

Der Schwerpunkt lag in der Abhangigkeit der Bruchzahigkeit von der Polungsrichtung.
Es wurde gezeigt, daB eine Differenz von bis zu 30% zwischen zwei Richtungen maoglich
ist. Es wurden somit die Grundlagen gelegt fiir weitere Untersuchungen wie die Messung
des ,,Crack Opening Displacement”, die spater noch besprochen werden soll. In diesem
Zusammenhang wurden die Apparaturen zum Polen von Proben mit diesen Abmessungen
aufgebaut und wichtige Erfahrungen im Umgang mit den dafiir notwendigen Spannungen
gewonnen. Fiur die weiteren Polungen sollte die Elektrodengeometrie geandert werden, um
die Proben mit hoheren Feldern polen zu konnen.

Mit der exemplarischen Messung der v-K-Kurve an einer Polungsrichtung wurde der EinfluB
der Zeit aufgezeigt. In diesem Zusammenhang ist auch der wahrend den Messungen beob-
achtete Effekt der Relaxation zu erwahnen. Die genaue Einhaltung einer Geschwindigkeit
ist somit nicht nur fir den RiB wichtig, sondern auch fiir die Datenaufnahme.

Die Thematik des RiBoffnungsprofiles bildete den zweiten Schwerpunkt. Zunachst wurde
der Zusammenhang zwischen dem SchlieBspannungsverlauf und der RiBoffnung anhand
einiger Modellrechnungen verdeutlicht. Fur eine Probe konnte die RiBoffnung tatsachlich
gemessen werden. Mit diesen Daten wurde die Auswertung und die Methodik der Da-
tennahme mit den zur Verfligung stehenden Instrumenten getestet. Das eigentliche MeB-
ergebnis ist, bedingt durch die bereits genannten Einflusse, kritisch zu betrachten. Die
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genaue Kenntnis der SchlieBspannungsprofile wird Auskunft tiber die GroBe der ProzeBzo-
ne in Abhangigkeit von der Polungsrichtung geben.

Ferner konnte ein Zusammenhang zwischen der KorngroBe und der Bruchzahigkeit und
der Sattigungspolarisation und -dehnung beobachtet werden. Es hat sich gezeigt, daf3
alle drei GroBen stark auf die Anderung der KorngréBe reagieren. Die KorngroBe selbst
scheint empfindlich von den Sinterbedingungen abzuhangen, da die Zusammensetzungen
der Proben gleich waren. Eine Anderung der KorngréBe um 20% bewirkte eine Anderung
der anderen Kenndaten um ebenfalls bis zu 20% aufgrund der besseren Beweglichkeit der

Domanen.

Mit den Vorbereitungsmessungen an den Biegeproben wurde eine Abhdngigkeit der RiB-
ausbreitung von den elektrischen Randbedingungen deutlich. Die Differenz betrug bis zu
5%. Fiir Experimente an diesem Werkstoff ist demnach zu beachten, wie die Proben kon-
taktiert sind und wie die Elektroden angebracht werden, insbesondere ob bei konstantem
D oder E gemessen wird.

Nach AbschluB aller Messungen bleiben fiir weitere Arbeiten noch einige Fragen offen.
Zunachst stehen noch die Messungen des COD aus. Eventuell ist fiir die Beschreibung
dieses Werkstoffes eine neue Annahme fiir den Verlauf der Profile zu machen. Die v-K-
Kurven fiir die anderen Polungsrichtungen sind noch zu bestimmen. Bei den Messungen
ist aufgefallen, daB die Zeit eine groBe Rolle bei den mechanischen Eigenschaften von
Ferroelektrika spielt. In der Literatur ist diesem Umstand bisher noch wenig Rechnung
getragen worden. Eine weitere Untersuchung ware sicherlich hilfreich und interessant.



Anhang A

Lineare Ausgleichsrechnung

Fiir eine Reihe von MeBwerten (x;, y;),i = 1...m soll eine Ndherungsfunktion
vi=>_& fi(x) (A.1)
j=0

als Linearkombination von Teilfunktionen f; bestimmt werden, die bis auf die Parameter
¢,/ =0...nbekannt ist. Das Problem geeignete Parameter zu bestimmen, ist ein lineares
Gleichungssystem der Form

At —b=0, (A.2)

mit A einer (m, n)-Matrix, deren Elemente nur von den x; abhdngen und b einem m-
dimensionalen Vektor, der die y; enthalt. Ein solches System ist nur dann |osbar, wenn
Rang(A) = Rang(A, b) = nund m > n ist.

Im Allgemeinen ist Rang(A) > n. In so einem Fall [aBt sich das Gleichungssystem nicht
mehr |6sen. Es wird nun versucht, eine Losung zu finden, die alle Gleichungen moglichst
gut erfiillt. Zu diesem Zweck wird ein Residuenvektor r definiert

A¢ —b=r. (A.3)

Die Giite der Lésung wird durch die Quadratsumme der Residuen S = Y7, r? bestimmt.
Die Forderung ist es, diese Summe minimal zu machen. Notwendiges Kriterium ist das
Verschwinden der ersten partiellen Ableitungen von S

oS :
5]:6—61—0|_/—0...n. (A.4)

Diese Bedingungen fiihren zum sogenannten Normalgleichungssystem A.5

ce=d, (A.5)

45



ANHANG A. LINEARE AUSGLEICHSRECHNUNG 46

mit
C=A"A,d:=A"b (A.6)
dessen Losungen das urspriingliche System optimal annahern. Aufgrund seiner Konstruk-

tion ist C symmetrisch und positiv definit, so daBB auch die hinreichende Bedingung fir ein
Minimum erfiillt ist.

Anwendung auf das Problem der RiBschlieBspannungen

Um die Methode der linearen Ausgleichsrechnung zum Losen der Gleichung 2.15 zu nutzen,
miissen die Matrix A und der Vektor b passend definiert werden. Dazu werden die Elemente
der Matrix nach Gleichung A.7 und die Vektoren x und b nach A.8 und A.9 besetzt.

Ain = E (%) (A.7)
bi = up(x) (A.8)
& = D, (A.9)

Das Losen des Systems A.5 mit den Werten aus der COD-Messung erfolgt nach dem
GauB-Eliminationsverfahren[42]. Da dieses nicht sehr stabil gegen schlecht konditionierte
Matrizen ist[24], sollte wegen der numerischen Stabilitdat in Zukunft das Zerlegen der
Matrix mit dem QR-Algorithmus mit Householder-Matrizen erfolgen[43].



Anhang B
Koeffizienten der Gewichtsfunktion

Die Koeffizienten A,,, fiir die Gewichtsfunktion h(x, a) fiir eine rechteckige CT-Probe nach
[21] sind in Tabelle B.1 aufgefiihrt.

_Je . 1 A (@/W)* o
h(a, x) = \/; N [1 + (UZ;) PRy (1—x/a)
b
0 1 2 3 4

2,673 -8,604 20,621 -14,635 0,477
-3,557 24,9726 -53,398 50,707 -11,837
1,230 -8,411 16,957 -12,157 -0,940
-0,157 0,954 -1,284  -0,393 1,655

w N R OT

Tabelle B.1: Koeffizienten der Gewichtsfunktion
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Anhang C

Materialparameter

Herstellerangaben

Gemessene Werte

Elastizitatskonstanten

Su 6,667 - 101°°Nm—2

S33 5,263 - 101°Nm—2

Poissonzahl

v 0,25

Curietemperatur

Tc 250°C

Koerzitivfeldstarke

Ec 6505 1040-X
KorngroBBe

G 3-5um 1-12pum

Tabelle C.1: Materialparameter fiir PIC PZT 151
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Anhang D

Farbige Abbildungen

Abbildung D.1: Apparatur zum Polen der Proben (WeiBer Pfeil: Strombegrenzer aus
destilliertem Wasser, Gelber Pfeil: Spannungsteiler, Griiner Pfeil: Probenhalterung, Roter
Pfeil: Miilleimer mit Postkiste als Olwanne)
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Abbildung D.2: Durchgeschlagene Probe beim Polen (Rote Pfeile: Querrisse, blaue Pfeile:
Durchschlagspfad, griiner Pfeil: Eintrittspunkt)

Abbildung D.3: MeBgerat zur Belastung von CT-Proben (L: Lastarm, K: Kraftmessdose,
P:Piezoelektrischer Weggeber)
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Abbildung D.4: Gefiigeaufnahmen der beiden Lieferungen. Oben: 1. Lieferung. Unten:
2. Lieferung
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Abbildung D.6: Vergleich der R-Kurven fur unterschiedliche Polungsrichtungen
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Abbildung D.7: Bei geringen Geschwindigkeiten entstandene Risse

Abbildung D.8: Ubersicht iiber die bei geringen Geschwindigkeiten entstandenen Risse
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