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2 Summary

The overall objective of this project is gaining a deeper insight into the behavior of the
ferroelectric class of piezoelectric materials when subjected to high electric fields and strong
electrical gradients covering both, the piezoelectric and flexoelectric effects.

Der inverse flexoelektrische Effekt wird in der Aktuatorik zur Umwandlung elektrischer
Signale in mechanische Spannungen und damit gekoppelt in Dehnungen eingesetzt [1]. Im
Gegensatz zum inversen piezoelektrische Effekt und bei dem eine Anderung des elektrischen
Feldes eine Deformation hervorruft, beschreibt der inverse flexoelektrische Effekt Veranderun-
gen der induzierten elastischen Spannungen aufgrund von Variationen des elektrischen Feld-
gradienten in dielektrischen Materialien [1].

Diese elektrischen Feldgradienten zu erzeugen und deren Auswirkungen zu analysie-
ren war das Ziel des praktischen Teils dieser Arbeit. Daneben wird die grundlegende Frage-
stellung untersucht, wie der Beitrag des inversen flexoelektrischen Effekts zur Energieum-
wandlung nachgewiesen werden kann. Hierfur wird das Konzept der Oberflachenelektroden
auf einer PZT-Keramik (PIC151 von PI Ceramics) verwendet, da sich bei diesem Ansatz ein
inhomogener elektrischer Feldverlauf im Material einstellt.

Durch das Anlegen von oszillierenden Spannungssignalen konnten Auslenkungen in
allen Raumrichtungen beobachtet werden. Um den piezoelektrischen Effekt vom inversen
flexoelektrischen Effekt zu unterscheiden, wurden die Messungen im Temperaturbereich von
20°C bis 350°C durchgefihrt, d.h. einschlie3lich Temperaturen oberhalb der Curie-Tempera-
tur (T¢). Dabei wurden Deformationen der Festkérperanordnung tber den gesamten Tempe-
raturbereich festgestellt. Da der piezoelektrische Effekt oberhalb der Curie-Temperatur T kei-
nen Beitrag zur Verformung liefert, wies dies auf einen Beitrag des inversen flexoelektrischen
Effekts hin. Die dabei auftretenden signifikanten Deformationen von 30 bis 40 % im Vergleich
zur Raumtemperatur konnten nicht mehr allein durch thermische Effekte erklart werden und
deuteten stark auf das Vorhandensein eines zusétzlichen Effekts hin.

Von den urspriinglich im Antrag beschriebenen drei Strukturen wurden nur die Platte-
Platte Anordnung genauer untersucht. Die runde, radialsymmetrische, Anordnung, welche je-
weils einzeln mittig kontaktiert werden musste, verhinderte auf Grund dieser Kontaktierung
eine optische Erfassung der gesamten Struktur, da Teile immer verdeckt blieben. Die Spitze-
Platte-Anordnung wurde nicht naher betrachtet, weil in der Platte-Platte-Anordnung die Plat-
tenrander jeweils Spitzen im Feld bilden. Daher entspricht aus symmetrischen Grinden das
Viertelfeld zwischen zwei Platten an der Plattenkante einer Spitze-Platte-Anordnung.

The scientific goal of the modelling activities in this project was to simulate the influence
of the flexoelectric effect on the deformation behaviour. As a first step, a phenomenological
macroscopic material model covering all relevant coupled electromechanical hysteresis prop-
erties of ferroelectric ceramics was implemented in an efficient finite element code. Then, IDE
model systems with purely piezoelectric and ferroelectric responses, were simulated as a start-
ing point for quantifying the influence of flexoelectricity. An essential work package is the de-
velopment of a macroscopic continuum model including for the first time flexoelectricity in ad-
dition to ferroelectric large-signal hysteresis behavior. With this model, we could simulate the
interplay of flexoelectricity and poling induced piezoelectricity in ferroelectric materials, in par-
ticular, for IDE systems.

The major goal of the project was achieved, namely a better understanding of the influ-
ence of the converse flexoelectricity on the macroscopic response of ferroelectrics in the pres-
ence of high electric field gradients.
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3 Progress Report

Experimental Tasks

Um das Verhalten der sich &ndernden elektrischen Feldgradienten und seine Auswirkungen
experimentell zu erfassen, wurde ein grundlegendes Konzept erarbeitet, nachdem entspre-
chende Proben (Abschnitt 3.1) hergestellt wurden. Um die resultierenden Bewegungen zu er-
fassen, wurde ein messtechnische Konzept und der dafir notwendige Messaufbau erstellt
(Abschnitt 3.2). Letztendlich wurden die gemessenen Daten erfasst und analysiert.

3.1 Experimentelles Konzept und Probenherstellung

Im Rahmen dieser Arbeit findet eine weiche PZT-Keramik, deren Curie-Temperatur bei 250°C
liegt [2], Anwendung. Zum experimentellen Nachweis wurden kapazitive Elektrodenanordnun-
gen einseitig auf PZT-Wafern platziert. Uber diese Inter-Digitated Transducer IDT Strukturen
wird eine inhomogene Feldverteilung erzeugt.

Durch das Anlegen von oszillierenden Spannungssignalen an diese Elektrodenanord-
nungen konnten Auslenkungen in allen Raumrichtungen erzeugt werden. Um den piezoelektri-
schen Effekt vom inversen flexoelektrischen Effekt zu unterscheiden, wurden die Messungen
im Temperaturbereich von 20°C bis 350°C durchgefiihrt, d.h. einschlieRlich Temperaturen
oberhalb der Curie-Temperatur (T.). Hierbei sollten die Anteile des piezoelektrischen Effektes,
welcher bis 250°C signifikant ist, herausgefiltert werden. Die zur Untersuchung hergestellten
PZT Wafer sind in Figure 1.

Design 1 Design 2

Figure 1: Erzeugte Wafer mit aufgebrachten IDT-Strukturen

3.2 Messtechnisches Konzept und Messaufbau

Um die hergestellten Strukturen untersuchen zu kdnnen wurde ein messtechnische Konzept
entwickelt, welches im Rahmen des Forschungsprojektes abgearbeitet wurde.

Das entscheidende Element stellt dabei die dynamische Charakterisierung der einzelnen Ak-
toren dar. Die dabei eingesetzten Messverfahren zur Detektierung der dreidimensionalen dy-
namischen Verformung sind in Figure 2 dargestellt. Dabei wird zwischen Out-of-plane Bewe-
gung (Auslenkung senkrecht zur Probenoberflache) und In-plane Bewegung (laterale Verfor-
mung der Keramik selbst) unterschieden.

Messkonzept
Verwendung zweier Messverfahren

Out-of-plane MESSV wlane Messung

Erfassen der Bewegung in z — Richtung Erfassen der Bewegung in X, y — Richtung
Stroboskopisches Messverfahren
— ~ g

Laserdopplervibrometer Polytec MSA500

| Flachige Messungen

Figure 2: Eingesetzte Messverfahren zur Bewegungserfassung
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Es wurden zwei verschiedene optische Messverfahren eingesetzt. Fur die Erfassung der Be-
wegung senkrecht zur Ebene in z-Richtung (Out-of-plane-Messung) wurde ein Laserdoppler-
vibrometer MSA500 von Polytec verwendet. Mit diesem System wurden die Auslenkungen an
definierten Punkten gemessen.

Um Bewegungen innerhalb der Ebene in x- und y-Richtung (In-plane-Messung) zu detektieren,
wurde ein stroboskopisches Bewegungsmesssystem in Verbindung mit einem Mikroskop und
einer CCD-Kamera eingesetzt [3] [4]. Dieses System Uberwachte die Bewegung eines zuvor
definierten Rechtecks im Bildausschnitt, das als Region of Interest (ROI) bezeichnet wird.
Durch diese Methode konnte die Bewegung dieses ROI-Bereichs erfasst werden, wodurch
eine flachige Messung erméglicht wurde. Diese Methode zur Messung der In-Plane-Bewegung
basiert auf der stroboskopischen Videomikroskopie, bei der schnelle Bewegungen mit Hilfe
von kurzen Lichtblitzen visuell eingefroren werden.

Um die bereits in Abschnitt 3.1 beschriebene Trennung der einzelnen Effekte zu erreichen,
war der Einsatz eines beheizbaren Messaufbaus erforderlich, welcher mit den zwei eingesetz-
ten Messverfahren kompatibel war. Die bauliche Ausfihrung der dabei eingesetzten Mess-
kammer gewahrleistet, dass die Proben Temperaturen von mindestens 300 °C erreichen kon-
nen, ohne dass die Messkammer selbst tibermaRig erhitzt wird und die Optik der Messinstru-
mente erheblich beschadigt oder die Messung behindert wird.

3.3 Ergebnisse

Die Proben wurden, wie bereits im Abschnitt 3.1 beschrieben, charakterisiert. Die Oberfla-
chenbeschaffenheit der Proben ist dabei beispielhaft in einer Weililicht-Interferometermes-
sung in Figure 3 dargestellt.
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Figure 3: Oberflachenbeschaffenheit der PZT-Proben links und Permittivitatsmessung fir PIC151-Keramik mit Strukturen

Im Rahmen einer dielektrischen Charakterisierung wurden die Proben in einem zweiten Schritt
untersucht, um die Permittivitat und ihren Verlauf Gber die Temperatur zu bestimmen (Figure
3: Oberflachenbeschaffenheit der PZT-Proben links und Permittivitatsmessung fir PIC151-
Keramik mit StrukturenFigure 3).

In den eigentlichen dynamischen Messungen zeigte sich ein ambivalentes Ergebnis, welches
hier nochmals unterschieden werden soll.

3.3.1 Out-of-plane Messungen

Die Ergebnisse der Out-of-Plane-Messungen, zeigen eine relativ starke Streuung der Auslen-
kungen. Bei sinusformiger Ansteuerung variieren sie je nach Messpunkt zwischen 3nm und
19nm, bei Pulsansteuerung zwischen 1,5nm und 12nm, jeweils bei Peak-to-Peak-Ansteuerung
bei Raumtemperatur.

Die Messergebnisse hédngen stark vom Messort ab und die Auslenkung an den Elektroden ist
hoher als in der Mitte zwischen den Elektroden. Dies kann auf grof3ere Feldstarken und Feld-
starkegradienten an den Elektroden zurtickgefuhrt werden. Ein dreidimensionaler Bewegungs-
ablauf ist in der Figure 4 dargestellt.
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Figure 4: Bewegung des Aktors

3.3.2 In-plane Messungen

Die In-Plane-Messung basiert nicht auf Einzelpunktmessungen, sondern auf ROIs, die vonei-
nander subtrahiert werden. Bewegungen der beiden Elektroden zueinander oder die zweidi-
mensionale Verformung der Oberflache kénnen sichtbar gemacht werden. Einzelne Unregel-
maRigkeiten, die an bestimmten Stellen aufgrund der Rauheit auftreten werden so gemittelt.

Die Ergebnisse zeigen eine Auslenkung, die dem elektrischen Eingangssignal bei hohen und
niedrigen Temperaturen folgt. Das ferroelektrische Verhalten der PZT-Keramik in Form einer
Hystereseschleife verschwindet oberhalb von T, schrittweise und ist im Bereich um 300 °C
nicht mehr vorhanden, was sich mit den bekannten Materialparametern deckt [22] (Figure 5).
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Figure 5: In-plane Auslenkungen fiir verschiedene Temperaturen und Auslenkung tber die Temperatur flr Sinusanregung

Trotz der Abnahme oberhalb von T. ist die Auslenkung immer noch vorhanden und folgt dem
elektrischen Anregungssignal. Die maximale Amplitude betragt 35nm bei Temperaturen bis
160°C. Danach sinkt die Amplitude und stabilisiert sich auf eine Restamplitude von 5 bis 10nm
bei Temperaturen Uber 300°C.

Die Ergebnisse der Impulssteuerung bestétigen diese Beobachtungen und sind in Figure 6
dargestellt. Die Ergebnisse zeigen Auslenkungen von bis zu 58nm, die dann im Bereich der
T abfallen und bei Temperaturen tber 300°C zwischen 6 und 16nm liegen.

Parallelanordnung mit 100 pm Elektrodenabstand und 3 kV/mm maximaler elektrischer Feldstéarke

Parallelanordnung mit 100 pm Elektrodenabstand und 3 kV/mm er f
Pulsanregung 100H2@24°C Pulsanregung 100Hz@300°C

P
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he Auslenkung 16,3 nm

Ra— o 1 Frame £ 0,625 ms [ —

Restauslenkung (ber 300°C

Figure 6: Auslenkungen bei Pulsanregung tber unterschiedliche Temperaturen und (iber die Temperatur fiir Pulsanregung

Es zeigt sich, dass oberhalb einer Temperatur von 330°C eine klare Trennung der Auslenkun-
gen von den thermischen Stérungen schwierig wird, weshalb nur Temperaturen bis 340°C
gemessen wurden. Die Ergebnisse zeigen, dass nach dem Verschwinden der Piezoe-
lektrizitat als Polarisationsmechanismus noch weitere Polarisationsmechanismen aktiv
sind, von denen mit groRer Wahrscheinlichkeit die Flexoelektrizitat einen Mechanis-
mus darstellt.
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Simulation Tasks

3.4 Phenomenological model with microscopically motivated internal variables

Based on the class of ferroelectric models presented ::4 0.4

in [4], [5] and [6], a modified macroscopic material . 02 03

model for ferroelectrics has been developed. The com- f 4]_? 02

parison to experiments on PZT ceramic PIC 151 is .. “og |

shown in Figure 7. The model is thermodynamically B R Oﬁﬁ%
E3 [kV/mm] E3 [kV/mm]

consistently formulated in terms of a convex Helmholtz

—— Model sweeeees Bxperiment

free energy and adapts the variational framework of

generalized standard materials [9]. The corresponding

constitutive variational principle leads to a pure mini-

a3 [MPa]

mization problem and to a stable electro-mechanical

material response. The analytical expression for the al- —a0 ]

01 02 03 04
gorithmic material tangent is positive definite and sym- . Bafeim]
Figure 7: Comparison of the model response
with the experimental hystereses of PIC 151
measured by Zhou [8].

metric. A highly efficient solution procedure based on
incremental variational updates [10] is used.

3.5 Mixed Helmholtz free energy based finite element formulation

A mixed finite element formulation similar to that in [11] was used which is based on a five-
field variational potential. Besides the displacement field and the electric scalar potential, it
contains the electric displacement, the stress and the strain as additional degrees of freedom
which can be condensed out at the element level. The discussed multi-field formulation was
implemented in an in-house finite element code in MATLAB [12] for the project.

3.6 Simulation of the model system actuators without flexoelectricity

Parallel electrode arrangement » v, 5/2 Pl
on PZT wafer manufactured at i :
TUM:

2D FE model: Pz/i 650 um U

[P
* —»

Figure 8: 2D FE model of a symmetrized cross section of the IDE model system actuator with the prescribed
boundary conditions.

These simulations serve as a starting point to distinguish between the of piezoelectricity and
ferroelectricity. For the results of simulations of an IDE model actuator with a parallel electrode,
systems with six different electrode distances & were considered (Figure 16). The comparison

with the hysteresis measured in the experimental investigations carried out at the TUM has
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shown a very good agreement (Figure 9, left). The right hand side of Figure 17 illustrates the
different butterfly hystereses obtained in the simulations for the out-of-plane deformation at the
bottom side of the wafer. A larger distance d between electrodes results in higher actuation

because of the increasing volume of material affected by poling processes.

100 140 T T T
= — 120 - 5:200 pm _|
80 100 - § =150 gm -
= 7 | T @ 5 =100
E E 60 T Hm
T 40| - g 40P 5=65um |
r . 201 6=50pum 7
20 — 1 . = 6 =25um -
=== Experiment TUM 20
0 | =—Model -
T T l | 740 | | |
-3 -2 -1 0 1 2 3 -3 -2-1 0 1 2 3 4 5 6
Eftn [kv/mm} E?\T [kN/mm]

Figure 9: Left: Comparison of the butterfly hysteresis for & = 65 uym of the in-plane deformation at the electrode
edge (P1) with the one recorded in the experiment at TUM. Right: Butterfly hystereses of the out-of-plane defor-
mation on the bottom (P2) for the different electrode distances & considered.

3.7 Extension of the macroscopic continuum model by flexoelectricity

In a modified energy expression, the strain gradient is introduced as a new independent vari-
able and, to avoid a non-unique solution of the higher-order problem due to a non-positive
material tangent, an additional higher-order elasticity term was included.

3.8 Mixed flexoelectric finite element formulation

In the chosen mixed finite element formulation, the higher continuity requirements are met by
introducing an independent displacement gradient field as a new nodal variable. The enforce-
ment of the relation to the conventional displacement field is then incorporated as a constraint

into the variational potential using the Lagrange multiplier method.

3.9 Estimation of realistic flexoelectric constants

. —6
The model parameters of PZT 70 ‘ T 18 107
0 — Model 1.6 _
were adjusted to a four point 607 o Experiment 1.4
—. 50 — 1.2
. . Ce) (]
bending test from the literature £ 40| 7 | E 1+ -
= o° o 0.8
[13], see Figure 10. Hereby, a 3= 3 - 06
© 20l R 04
remarkably good agreement 10 - i 0.2 —— Model
] o | 0(2)' _©  Experiment
was achieved. 0 04 08 1.2 16 “0 02040608 1 12
—3
en -] 10 ni13 [1/m]

Figure 10: Adapted model response to the experimental results in [13].
3.10 Simulation of the model system actuators with flexoelectricity
Using the adapted flexoelectric material constants, the previously studied model actuator with
parallel electrode arrangement was simulated employing the modified macroscopic material

Deutsche Forschungsgemeinschaft
Kennedyallee 40 - 53175 Bonn, Germany - Postal address: 53170 Bonn, Germany

Tel.: + 49 228 885-1 - Fax: + 49 228 885-2777 - postmaster@dfg.de - www.dfg.de



DFG form 3.06 — 01/23 page 9 of 11

model that includes flexoelectricity. Because of the electric field gradients with opposite signs
at the two inner electrode edges of the model actuator, simulations with flexoelectricity ac-
counted for must be executed on an entire model without symmetrization. However, it is still
valid to assume a plane strain state in 2D. The investigation examined how the deformation
behavior changes due to flexoelectricity by observing the vertical out-of-plane displacements
on the bottom side of the model system (P2 in Figure 16). The simulation that includes flexo-
electricity is compared to those that neglect this effect.

N2 =TT
3l it
3181 initial |
316k 1
E gigr 4' B— without flexoel.
EREY rx/stationary b [ ¢ with flexoel.
308 1
30.6g |
30.4 kb
-3-2—-101 2 3
EP [kV/mm] E¢ [kV /mm]

Figure 11: Comparison of the calculated hystereses of the vertical out-of-plane deformation with and without flex-
oelectricity.

In Figure 11 representative for this comparison, the calculated hystereses of the vertical dis-
placement component of the IDE model system with & = 65 ym is shown. It is evident that the
influence of flexoelectricity on the global deformation behavior of the actuator system is very
weak. In a detailed comparison of the maximum amplitudes of the hystereses, it becomes clear
that a slight increase in actuation can be achieved by taking flexoelectricity into account. How-
ever, the very small increase of < 1% raises doubt about the technical use of inverse flexo-
electricity in real IDE actuator systems in the dimensions considered. The reason is the small
volume of the material that is affected by strong electric field gradients and therefore by the
converse flexoelectric effect. For smaller sample dimensions, a more pronounced effect of
flexoelectricity would certainly be expected. The magnitude of dimensions considered here
was motivated by the accompanying experiments. Further systems with flexoelectricity have
been simulated which is not reported here for brevity (see references 2 and 3 in Sect 4.1 and
the last reference in Sect 4.2).
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