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Kapitel 1

Einleitung

Motivation

Der stetig steigende Energiebedarf und die damit verbundene Umweltbelas-
tung erfordern effizientere Prozesse in der Energiewandlung und eine umwelt-
freundlichere Fertigung in der industriellen Produktion. Besonders die dabei
allgegenwartigen Hochtemperatur-Verbrennungsprozesse bieten ein hohes Po-
tential fir eine Optimierung hinsichtlich Effizienz, Schadstoffausstof und Be-
triebskosten.

In diesem Zusammenhang ist eine prizise In-situ-Uberwachung der Verbren-
nungsparameter, wie z. B. Temperatur, Druck und Zusammensetzung der Ver-
brennungsgase, erforderlich. Da diese idealerweise direkt am Prozessort statt-
finden soll, miissen Sensoren fiir die Messung dieser Parameter neben hoher
Sensitivitat, geringer Grofle und Kosteneffizienz vornehmlich eine hohe chemi-
sche und thermische Stabilitat aufweisen. Die derzeit gebrauchlichen Sensoren
werden diesen Anforderungen nur unzureichend gerecht. Somit ist die Entwick-
lung neuer Sensoren ein entscheidender Aspekt bei der oben genannten Prozes-
soptimierung. Hierfiir muss einerseits die Eignung neuer Materialien, die auch
im Hochtemperaturbereich von mehr als 500 °C bis zu 1500 °C anwendbar sind,
iiberprift werden. Andererseits miissen bestehende Sensorkonzepte verbessert
werden, um eine hohere Empfindlichkeit und Selektivitat bereitzustellen und
so eine prazisere Detektion der Verbrennungsgase zu ermoglichen. Dies kann
z.B. durch Strukturierung oder Miniaturisierung erreicht werden.

Aus der Vielzahl an derzeit bestehenden Sensorkonzepten soll hier das Augen-
merk auf drei Bereiche gelegt werden:
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Zum einen werden resonante Sensoren charakterisiert, bei denen die Anderung
der elektromechanischen Eigenschaften dieser piezoelektrischen Materialien als
Messgrofle genutzt wird. Zum anderen werden Sensorschichten betrachtet, de-
ren resistive Eigenschaften zur Sensorik genutzt werden. Aulerdem koénnen die
chemo-mechanischen Expansionseffekte von diinnen Schichten fiir die Aktorik
im Hochtemperaturbereich eingesetzt werden.

Resonante Sensorkonzepte, die auf hochtemperaturstabilen piezoelektrischen
Materialien basieren, bieten ein hohes Potential fiir den Einsatz im Hochtem-
peraturbereich. In den letzten Jahren hat sich der Langasit als ein dafiir geeig-
netes Material herausgestellt, da er sich durch einen hohen Schmelzpunkt, gute
chemische und thermische Stabilitiat sowie hohe Giitefaktoren auszeichnet. In
Kombination mit keramischen Sensorschichten, wie Titanoxid oder Ceroxid,
konnen selektive Sensoren basierend auf dem Mikrowaageprinzip fiir die Gas-
detektion im Hochtemperaturbereich geschaffen werden. Eine Herangehenswei-
se, um die Sensitivitdt von resonanten Sensoren zu erhéhen, ist die Anpassung
der Sensorgeometrien. Auf diese Art konnen durch den Resonatorrand und die
Halterung hervorgerufene Démpfungseffekte minimiert werden.

Resistive Sensoren basieren auf diinnen Schichten, die ihre physikalischen Ei-
genschaften, wie die Leitfahigkeit, in Abhéangigkeit von der Zusammensetzung
des Umgebungsgases andern. Solche Sensoren weisen zwar eine hohe Sensiti-
vitat auf, besitzen aber auch eine hohe Querempfindlichkeit.

Resistive Sensorschichten lassen sich mit dem resonanten Sensorprinzip, das
heifit mit piezoelektrischen Resonatoren, kombinieren, um so eine Erhéhung
der Selektivitat zu erzielen. Werden solche Schichten auf Resonatoren aufge-
bracht, so kann mit einem geeigneten Sensorlayout die Leitfahigkeitsdnderung
genutzt werden, um eine Verdnderung der Elektrodenfliche zu erzielen. Auf
diese Weise kann tiber die Verdnderung der Resonanzeigenschaften des Reso-
nators auf die umgebende Atmosphére geschlossen werden. Die Erhéhung der
Selektivitdt von solchen Sensoren kann durch Miniaturisierung und die Bildung
von Sensorarrays mit verschiedenen gassensitiven Schichten erwartet werden.

Die Nutzung von chemo-mechanischen Expansionseffekten diinner Metalloxid-
schichten ist fiir die Anwendung als Aktuatoren im Hochtemperaturbereich
vorstellbar. Derartige Diinnschichtsysteme zeichnen sich durch eine hohe Tem-
peraturstabilitdt aus. Metalloxidschichten weisen eine starke relative Gitter-
verzerrung unter Einfluss reduzierender Atmosphéren auf. Aufgrund einer sich
dadurch andernden Schichtspannung resultiert aus der Expansion der Schich-
ten eine signifikante Verbiegung des Substrates.
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1.1 Zielsetzung

Fiir die geforderte Entwicklung und Optimierung von Sensoren fiir den Hoch-
temperaturbereich ist ein prazises Versténdnis der Sensorprinzipien sowie eine
genaue Kenntnis der physikalischen Eigenschaften der Resonatoren und Sen-
sorschichten und deren Temperaturabhéngigkeiten erforderlich. In Hinblick
auf die genannte Verringerung von Dampfungseffekten und die Bildung von
Sensorarrays ist eine Untersuchung der mechanischen Auslenkung sowie der
Schwingungsverteilung und deren Abhéngigkeit von den Geometrien der Re-
sonatoren, der Elektroden und ggf. Sensorschichten notwendig. Daher soll eine
nicht-invasive Methode zur In-situ-Messung von lateralen und horizontalen me-
chanischen Auslenkungen unter extremen Bedingungen bereitgestellt werden.
Eine vergleichbare Methode wurde, soweit bekannt, bisher nicht anderweitig
vorgestellt.

Das Ziel dieser Arbeit ist die Realisierung eines solchen Messsystems, wel-
ches die Charakterisierung der Schwingungseigenschaften verschiedener Sen-
sorkomponenten bei hohen Temperaturen und unterschiedlichen Gaszusam-
mensetzungen ermoglicht. Die einzelnen Arbeitspunkte werden im Folgenden
beschrieben.

Realisierung des Messystems — Mit dem entwickelten System soll die orts-
aufgeloste Bestimmung der mechanischen Auslenkungen der Komponenten bei
den genannten Umgebungsbedingungen realisiert werden.

Zu diesem Zweck soll in dieser Arbeit ein Laser-Doppler-Interferometer (Vibro-
meter) eingesetzt werden. Eine der Anforderungen an das Gesamtsystem ist die
Messung von periodischen Auslenkungen in einem Frequenzbereich von 0,2 Hz
bis 10 MHz. Die zu messenden Auslenkungen liegen dabei in der Groéfenord-
nung von einigen Nanometern bis zu einigen Mikrometern, so dass eine hohe
Auflésung notwendig ist. Die Detektion soll unabhéngig von der Geometrie der
zu messenden Bauteile moglich sein. Die Richtung der Auslenkung —senkrecht
bzw. parallel zur Oberfliche — darf keine Einschrankung darstellen. Weiterhin
soll das System derart ausgelegt sein, dass eine kontinuierliche Messung bei
sich verandernden Umgebungsparametern, zum Beispiel Temperatur, Druck
und Gasatmosphére, durchgefithrt werden kann. Die Entkopplung des Sys-
tems von unerwiinschten externen Einfliissen, wie mechanischen Schwingungen
oder thermischen und elektrischen Einstreuungen, muss ebenfalls gewahrleistet
sein. Um die gewtiinschte Messung der rdumlichen Verteilung der Schwingung
zu ermoglichen, soll ein automatisiertes Positioniersystem mit hoher Auflo-
sung entwickelt werden. Mit dem Messaufbau soll es weiterhin moglich sein,
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parallel zu den Auslenkungsmessungen Impedanzspektren aufzunehmen. Fiir
einen effizienten Messablauf ist eine Automatisierung der Prozeduren sinnvoll;
die Entwicklung der dazu notwendigen Programme und Routinen ist ebenfalls
Teil dieser Arbeit.

Uberpriifung des Messsystems an Beispielen — Anhand von Messungen
an einigen piezoelektrischen Wandlern, wird das System tiberpriift. Dies dient
der Verifizierung der Anwendbarkeit und der Auflésungsgrenzen des Systems.

Hierfiir wird einerseits die mechanische, periodische Auslenkung von definier-
ten Piezo-Aktuatoren mit dem Vibrometer bestimmt und mit der iiber interne
Dehnungsmessstreifen gemessenen Auslenkung verglichen. Andererseits wird
das System getestet, indem aus der gemessenen Auslenkung die piezoelektri-
sche Materialkonstante dss eines bekannten Materials bestimmt wird.

Charakterisierung von Sensorkomponenten — Mit dem entwickelten Mess-
system soll eine Verbesserung bestehender Sensorkonzepte erzielt sowie die
Eignung neuer Materialien und Konzepte gepriift werden. Daher werden un-
terschiedliche piezoelektrische Langasit-basierte Resonatoren hinsichtlich ihres
Schwingungsverhaltens bei hohen Temperaturen charakterisiert.

Der erste Teil der Arbeit umfasst eine Analyse der verschiedenen Schwin-
gungsmoden mithilfe von ortsaufgelosten Messungen. Die Untersuchung der
Schwingungseigenschaften resonanter Sensoren in Abhéngigkeit von der Tem-
peratur gibt Aufschluss iiber die mechanischen und elastischen Eigenschaften
sowie die Verluste des Materials. Um eine Erhohung der Sensitivitdt durch
die Anpassung der Sensorgeometrien zu erreichen, ist eine genaue Kenntnis
der Schwingungsverteilung und deren Abhéngigkeit von den Geometrien der
Resonatoren, der Elektroden und ggf. Sensorschichten notwendig. Diese Zu-
sammenhange werden ebenfalls mit dem System bestimmt, um so eine Verbes-
serung der Sensorgeometrien zu erreichen. Die Ergebnisse der Messungen der
Schwingungsprofile sollen es weiterhin ermoéglichen, bekannte Modelle iiber die
Schwingungseigenschaften von Resonatoren experimentell zu verifizieren und
in den Hochtemperaturbereich zu iibertragen.

Mit einem speziellen Sensordesign wird die Abhéngigkeit der Schwingungsam-
plitude von resistiven Sensoren vom Sauerstoff-Partialdruck untersucht. Dabei
wird der Einfluss der Leitfdhigkeitsinderung der Schicht auf die effektive Elek-
trodenfliche und eine daraus resultierende Verdnderung der Sensitivitétsver-
teilung des Resonators mit dem Vibrometersystem tiberpriift.

Um die Nutzbarkeit von chemo-mechanischen Expansionseffekten diinner Me-
talloxidschichten zu untersuchen, ist die Bestimmung der genauen Ausdehnung
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zweckméfig. Es wird erwartet, dass mit geringem energetischen Aufwand zur
Erzeugung der Expansion der Schicht eine vergleichsweise hohe und prazise
regulierbare Substratverbiegung erzielt werden kann. Die Abhangigkeiten der
Schichtexpansion und Substratverbiegung von verschiedenen Parametern, wie
Temperatur und Schichtdicke, werden mit dem Messsystem untersucht.

Die Funktionsweise, Konstruktion und Programmierung des Systems wird in
dieser Arbeit erldutert. Die zum Verstdndnis der Funktionsweise notwendi-
gen Grundlagen werden zusammenfassend dargestellt und es wird weiterhin
auf die Realisierung der mechanischen und elektronischen Komponenten, der
Programme sowie auf die Anwendung des Systems eingegangen. Der Schwer-
punkt dieser Arbeit ist die Entwicklung und Uberpriifung des Messsystems,
mit dem eine Verbesserung bzw. Erweiterung der bisher genutzten Methoden,
insbesondere fiir den Hochtemperaturbereich, erzielt werden soll.
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Kapitel 2

Stand der Forschung

2.1 Methoden zur Bestimmung von Schwin-
gungsamplituden

Bei der Charakterisierung resonanter Sensoren dient die Bestimmung der rdum-
lichen Verteilung der mechanischen Auslenkung unter anderem der Analyse der
verschiedenen Schwingungsmoden, so dass Grund- und Obertone identifiziert
und Randeinfliissse bestimmt werden kénnen. Da die Amplitude der Auslen-
kung mit der Massensensitivitit eines Resonators korreliert ist [1-4], kann die
Bestimmung der Auslenkung fiir eine Abschatzung der Empfindlichkeit eines
Sensors genutzt werden. Dariiber hinaus ist die Sensitivitat abhiangig von der
Geometrie des Resonators. Uber die mechanische Auslenkung kénnen demnach
Geometrien angepasst und somit die Giite und die Anwendbarkeit von Reso-
natoren gesteuert werden. Als Beispiele fiir verschiedene Resonatorgeometrien
sind Biegeschwinger fiir den niedrigfrequenten Bereich und Membranen fiir
den hochfrequenten Bereich sowie strukturierte Oberflichen zu nennen [5-10].
So zeigten strukturierte Membranen aus Langasit eine verbesserte Giite durch
die Konzentration der Schwingungsenergie in der Mitte der Membran [11].
Durch unterschiedliche Layouts der Sensorschichten konnen Gassensoren mit
verschiedenen Sensorkonzepten realisiert werden, die eine erhohte Sensitivitat
und Selektivitét aufweisen [12].

Fiir eine Weiterentwicklung solcher Konzepte ist die Untersuchung des Schwin-
gungsverhaltens der Strukturen und dessen Temperaturabhéngigkeit notwen-
dig. Dies ist zum Teil schon geschehen und auch in der Literatur dokumentiert;
allerdings erlauben die bisher verwendeten Methoden keine In-situ-Charak-
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terisierung bei hohen Temperaturen und sind zum iiberwiegenden Teil auch
nicht zerstérungsfrei. Die Schwingungsamplitude von Quarzmikrowaagen, die
ein typisches und haufig genutztes Beispiel eines resonanten Sensors darstel-
len, wurde in den vergangenen Jahren mit verschiedenen Messmethoden bei
Raumtemperatur untersucht. Eine haufig verwendete Methode war dabei das
Aufbringen einer geringen Last, in Form eines kleinen Punktes aus Metall oder
Tinte oder durch Berithrung mit einem Metalldraht. Uber die Detektion der
daraus resultierenden Frequenzverschiebung oder Anderung der elektrischen
Impedanz wurde die Auslenkung bestimmt [3, 13, 14]. Bei diesen Methoden
besteht der Nachteil, dass eine Berithrung der Probe erfolgt und somit die
Messmethode selbst das Ergebnis verfilschen kann. Auflerdem ist die Anwen-
dung nur bis zu Temperaturen moglich, bei denen noch keine Verdnderung der
elastischen Eigenschaften der Kontaktmaterialien auftritt.

Andere Ansétze, die Schwingung eines Resonators mit optischen Methoden
zu bestimmen, wurden ebenfalls gemacht. Dabei wurden rastermikroskopische
Aufnahmen (REM, STM, AFM) von ruhenden Quarz-Resonatoren mit denen
von schwingenden Resonatoren verglichen [15,16]. Uber die Verwischung des
Bildes im schwingenden Fall kann auf die Auslenkung des Resonators geschlos-
sen werden. Solche Messungen sind zwar theoretisch auch bei hohen Tempe-
raturen moglich, wurden aber, soweit bekannt, bisher nicht durchgefithrt. Au-
Berdem bleibt die Frage, inwieweit die thermischen Einfliisse das Auflosungs-
vermogen einer solchen Methode verschlechtern. Zusatzlich sind die genann-
ten Verfahren durch geringe laterale Messbereiche und dementsprechend lange
Messzeiten limitiert. Fur die gewtinschten Auflésungen im Nanometerbereich
sind dartiber hinaus sehr hochauflosende Geréte erforderlich.

Impedanzspektroskopie

Mit dem hier zu entwickelnden Messaufbau soll es moglich sein, parallel zu
den Messungen der mechanischen Auslenkung auch elektrische Impedanzspek-
tren aufzunehmen. Dieses Verfahren wird iiblicherweise zur Bestimmung der
elektromechanischen Eigenschaften, wie die Temperaturabhéngigkeit der Re-
sonanzfrequenz und die Giite, angewendet und ist hinreichend in der Literatur
dokumentiert [17-19]. Die kombinierte Messung von elektrischer Impedanz und
mechanischer Auslenkung erméglicht es, detaillierte Erkenntnisse iiber die elek-
tromechanischen Eigenschaften von piezoelektrischen Materialien sowie Infor-
mationen iiber die Schwingungseigenschaften zu erhalten [20]. So wurden von
Sanz et al. diese beiden Methoden zur parallelen Bestimmung der Resonanzfre-
quenzen und zur Modalanalyse von piezoelektrischen Biegebalken genutzt [21].

8
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Sabat et al. verwendeten die besagten Methoden, um die dielektrischen und
mechanischen Eigenschaften (Dehnung) von polykristallinen Piezoelektrika zu
bestimmen [22].

2.2 Vibrometrie

Interferometrische Messungen sind seit langem eine adédquate Methode, um
statische und periodische Léngen- oder Wegdnderungen zu detektieren. Spe-
ziell Laser-Doppler-Interferometer werden seit einigen Jahren bei einer Viel-
zahl von Mess- und Priifverfahren eingesetzt. Der Einsatzbereich ist dabei
mehr als vielfdltig. Bereits 1970 wurde ein Patent angemeldet, in dem die
Geschwindigkeitsmessung von Partikeln in Fliissigkeiten mittels des Doppler-
Effektes beschrieben wird [23]. Doppler-Interferometer werden auflerdem in
industriellen Fertigungsprozessen genutzt, um bereits wahrend des Prozesses
mit einer Korperschallanalyse auf die Qualitat des Produktes schliefen zu kon-
nen [24,25]. Auch sehr grofie Bauteile, wie zum Beispiel Briicken oder Gebau-
de, werden auf Risse untersucht [24,26]. Auf der anderen Seite sind aber auch
Charakterisierungen sehr kleiner Probekoérper moglich; als Beispiel kann hier
die Schwingungsanalyse von mikromechanischen Elementen [27, 28] genannt
werden. Ebenso konnen materialspezifische Parameter ermittelt werden, wie
die elastischen Eigenschaften [29,30] oder die piezoelektrischen Koeffizienten
diinner Schichten [31]. In dieser Arbeit soll das Potential dieses Messverfah-
rens genutzt werden, um kleinste resonante und nicht-resonante Auslenkungen
im Hochtemperaturbereich zu untersuchen. Eine Anwendung von Vibrometern
zur Schwingungsmessung bei hohen Temperaturen wurde in [32-35] gezeigt.

Die Vorteile der Laser-Doppler-Interferometrie gegeniiber anderen Interfero-
meterprinzipien, wie dem homodynen Michelson-Interferometer, sind vielfél-
tig. Sie liegen unter anderem in der hohen Auflésung der Auslenkungsmessung
auch bei hohen Frequenzen, die nicht durch die Laserwellenlange beschrankt
ist. Es konnen sehr grofle Arbeitsabstdnde realisiert werden, was insbesondere
fiir Messungen unter extremen Bedingungen von Vorteil ist. Zuséatzlich ist die
direkte Messung von lateralen Auslenkungen moglich, die mit einem homody-
nen Michelson-Interferometer aufgrund der Auslenkungsrichtung (parallel zur
Oberflache) nicht ohne Weiteres detektierbar sind. Die Bestimmung der latera-
len Auslenkung ist zwar auch iiber Verfahren moglich, die die Interferenz von
Speckelmustern nutzen [36], jedoch ist keine direkte Detektion der Auslenkung
moglich und eine aufwendige Analyse der Muster vonnéten.
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Das hier zu konzipierende Gesamtsystem soll die Moglichkeit einer ortsauf-
gelosten Bestimmung der Auslenkung beinhalten. Durch ein Rasterverfahren
sind somit dreidimensionale Abbildungen der Auslenkung erstellbar. Solche
Profile konnen auch mit den ebenfalls verfiigharen Scanning Vibrometern auf-
genommen werden, allerdings lassen diese keine Messung von Scherschwingun-
gen zu. Da eine der Anforderungen an das System die Messung verschiedener
Schwingungsrichtungen ist, wird ein Ein-Punkt-Vibrometer gewahlt und die
Ortsauflésung iiber eine mechanische Losung realisiert.

2.2.1 Funktionsweise eines Laser-Doppler-Vibrometers

Das Laser-Doppler-Vibrometer (LDV) gehort zu den heterodynen Interfero-
metern. Wie auch bei den gangigen Michelson-Interferometern wird ein mono-
chromer und kohéarenter Laserstrahl geteilt und spater wieder tiberlagert. Die
durch die Wegdifferenz entstehenden Interferenzerscheinungen werden detek-
tiert. Im einfachsten Fall wird durch ein Streifenzahlverfahren der Unterschied
zwischen Hell- und Dunkelbereichen, also konstruktiver und destruktiver Inter-
ferenz, ermittelt [37]. Bei heterodynen Interferometern besteht zwischen dem
Referenzstrahl und dem reflektierten Strahl ein zuséatzlicher Frequenz-Offset,
der die Bestimmung der Richtung der Auslenkung erméglicht [38].

Interferometrie mittels Doppler-Verschiebung

Werden zwei kohérente Lichtstrahlen iiberlagert, so wird Interferenz beob-
achtet. Es werden hier zwei Wellenfelder £ und Es mit gleicher Amplitu-
de EY = EY = Ey und gleicher Anfangsphase y; = Y2 angenommen. Beide
haben leicht voneinander verschiedene Kreisfrequenzen w; und wy. Die fol-
genden Zusammenhénge fiir Interferenz und Doppler-Verschiebung kénnen in
ausfithrlicher Form der Literatur entnommen werden [39-41]. Die Uberlegun-
gen in diesem Abschnitt basieren auf diesen Quellen. Die Uberlagerung zweier
Wellen aus der Addition der Einzelwellen ergibt sich geméaf:

E=F +Fy,=E,- gilkz1i—wittxa) 4 E, - ol(kz2—wattx2)

Mit I o |E|?* und
|E|)? = 2E¢ + 2E; cos(AD)
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folgt die Intensitit I der Welle zu
I =21+ 2] -cos(AD). (2.1)
Wobei A = &) — $y = A(kz) — Awt + Ay gilt.

Bei konstruktiver Interferenz ist die maximale Intensitit [, = 4. Damit
folgt

I= [H;X(l + cos(AD)). (2.2)

Dies ist die Formulierung der Interferenz zweier sich tiberlagernder Wellen
verschiedener Frequenz.

Bei der Doppler-Interferenz ergibt sich dieser Frequenzunterschied durch die
Bewegung des Messobjektes relativ zum Laser. Eine Beschreibung des Doppler-
Effekts kann im Anhang dieser Arbeit nachgelesen werden (Anhang A). Wah-
rend der Lichtstrahl mit fy vom Laser ausgesendet wird, entfernt sich das Mes-
sobjekt mit der Geschwindigkeit vy vom Laser. Das Messobjekt ist demnach
der bewegte Beobachter und empfangt die Welle mit

f= <1 - 1124> Jo. (2.3)
Bei der Riickstreuung des Lichts dient nun das Objekt als bewegte Quelle der
zuriickgestreuten Welle mit der Frequenz f’. Das Vibrometer empfangt eine
Welle mit der Frequenz

1
(1 = (=vm/c))

Das negative Vorzeichen der Geschwindigkeit ist der Tatsache geschuldet, dass
sich das Objekt zwar noch in dieselbe Richtung bewegt, aber nun die entge-
gengesetzte Richtung zum riickgestreuten Strahl besitzt. Fiir die am Interfe-
rometer detektierte Frequenz ergibt sich somit aus Gl. (2.3) und Gl. (2.4):

= (C - ”M) fo. (2.5)

c+ Um

fh= ! (2.4)

Fir v < ¢ kann gendhert werden zu f” = (14 2(vy/c)) fo. Mit f = ¢/ ergibt
sich somit fiir die Doppler-Verschiebung A fp

M=~ fo="21 (2.6)

11
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Mit Gl. (2.6) kann die Geschwindigkeit des Messobjektes bestimmt werden,
ohne jedoch eine Aussage tiber die Richtung der Bewegung treffen zu kénnen.
Messtechnisch wird die Anderung der Intensitit des Interferenzsignals erfasst.
Mit Gl. (2.2) wird deutlich, dass dabei eine positive Frequenzverschiebung bzw.
Geschwindigkeit dieselbe Intensitat liefert wie eine negative. Es kann also nur
der Betrag der Geschwindigkeit des Messobjektes gemessen werden. Um die
Richtung der Bewegung zu ermitteln, muss eine weitere konstante Frequenz-
verschiebung fgz im Interferometer eingefiigt werden, so dass die Dopplerver-
schiebung relativ zu dieser bestimmt wird. Dies wird in dem hier verwendeten
System durch eine Bragg-Zelle im Referenzarm realisiert [42]. Die am Detektor
resultierende Frequenz fy,q ergibt sich dann zu

IMod = fBz+QUTM. (2.7)
Das Messsignal variiert somit um die Mittenfrequenz fgy und es resultieren
verschiedene Intensititen fiir positive bzw. negative Frequenzverschiebungen.
Mit einer geeigneten Methode kann dann aus dem modulierten Signal auf die
Geschwindigkeit und Bewegungsrichtung des Messobjektes geschlossen werden.
In dem hier verwendeten LDV wird dieser Schritt mit den im dazugehorigen
Controller verbauten Demodulatoren (Decodern) durchgefiihrt.

2.2.2 Signalverarbeitung, Fast-Fourier-Transformation

Eine tibliche Methode, um periodische Signale hinsichtlich ihrer Frequenz und
Amplitude zu analysieren, ist die Fast-Fourier-Transformation (FFT). Mit der
FFT werden Schwingungen in alle Anteile verschiedener Frequenzen zerlegt
und kénnen im Frequenzraum als Amplitudenspektrum dargestellt werden. Da-
durch lassen sich auch Schwingungsanteile mit kleinen Amplituden ermitteln.
Mit einer geeigneten Software konnen somit auch stark verrauschte Signale mit
vielen verschiedenen Frequenzanteilen addquat analysiert werden.

Die mathematischen Grundlagen der FF'T konnen der einschlagigen Literatur
entnommen werden, z. B. [43,44]; die folgenden Uberlegungen basieren auf die-
sen Quellen. Fiir die tatsachliche Nutzung zur Analyse realer Messdaten sind
die theoretischen Grundlagen oft weit weniger relevant als das Wissen tiber de-
ren Anwendung in der Praxis. Aus diesem Grund soll an dieser Stelle nur auf
die grundsétzlichen Eigenschaften und die Nutzung der FFT in der Signalver-
arbeitung eingegangen werden. Insbesondere soll hier dargelegt werden, welche
Anforderungen sich an die Datenerfassung ergeben, so dass Amplituden und
Frequenzen moglichst prazise bestimmt werden konnen. Weiterhin werden die
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2.2 Vibrometrie

sich aus der FFT ergebenden Fehlerquellen und die Mafinahmen zu deren Mi-
nimierung diskutiert, die entscheidenden Einfluss auf die Messergebnisse haben
konnen.

Der allgemeine mathematische Ausdruck fiir die Fourier-Transformation lau-
tet:

o0

S(f) = / s(t)e-2m gy, (2.8)

—0o0

Die dargestellten Groflen sind das Signal s(t), die Fourier-Transformierte des
Signals S(f) und i = /—1. Der urspriingliche Informationsgehalt des Signals
bleibt bei der Transformation erhalten.

Fir die Analyse von Signalen mit diskreten, Aquidistanten Zeitabstanden At in
einem periodisch fortgesetzten Intervall T" wird die diskrete Fourier-Transfor-
mation (DFT) verwendet. Diese folgt aus Gl. (2.8) mittels numerischer Inte-
gration und den Beziehungen f, = k- Af und ¢, = n - At:

1 N-1 )
S(fi) = 7 D sltw)e ™,k =0,1,, N~ 1. (2.9)

Dabei ist N die Anzahl der Stiitzstellen der Transformation und entspricht bei
der digitalen Datenaufnahme der Anzahl der Messpunkte. Aus der DF'T folgt
ein diskretes Frequenzspektrum, dessen Amplituden denen der harmonischen
Schwingung entsprechen. Aus diesem Grund werden in den folgenden Kapiteln
die Anregungsspannungen und die gemessenen Auslenkungen immer als ma-
ximale Amplitudenwerte angegeben, d.h. Null-zu-Spitze!. In Ausnahmefillen
werden die Werte mit Spitze-zu-Spitze angegeben?.

Nachteilig an der DFT ist, dass der benotigte Rechenaufwand fiir die Trans-
formation von N Datenpunkten proportional zu N? ist. Mit der Beschrankung
der Datenpunkte auf N = 2%, mit z gleich einer natiirlichen Zahl, lasst sich
jedoch die schnelle Fourier-Transformation (Fast Fourier Transformation) nut-
zen, deren Algorithmus den Rechenaufwand auf einen Wert proportional zu
Nlogy N herabsetzt. Damit und aus Gl. (2.9) ergeben sich fiir die Durchfiih-
rung der Fast-Fourier-Transformation einige Parameter, die fiir jede Messung
gewahlt werden miissen. Die Zeit 7', also die Gesamtdauer einer Messung, ist
die Anzahl der Datenpunkte N multipliziert mit dem Zeitintervall At zwischen
zwei Abtastpunkten. Aus dem Zeitintervall At berechnet sich die Frequenz F',
mit der das Signal abgetastet wird, als die Anzahl der Datenpunkte pro Zeit-

Lengl. zero-to-peak, gekennzeichnet mit dem Index (0-p)
2engl. peak-to-peak, gekennzeichnet mit dem Index (p-p)
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N =128
F=1Hz

Amplitude

Zeit T

Abbildung 2.1: Abtastung — Abtastung eines harmonischen Signals in Zei-
tintervallen At.

einheit (vgl. hierzu Abb.2.1). Der Zusammenhang dieser Groflen ist gegeben
iiber die Gleichungen

T 1 F 1
und
T=N-At, F=N-Af. (2.11)

Bei der Transformation von Signalen ist zu beachten, dass die Breite des er-
fassten Frequenzbereiches durch die Wahl der Abtastrate F' bestimmt wird.
Das Frequenzspektrum beginnt bei 0 und erstreckt sich bis zur Hélfte der
Abtastrate, wobei der Wert der halben Abtastrate selbst nicht enthalten ist.
Demnach muss die Abtastrate so gewéhlt werden, dass die zu messende Fre-
quenz fyess immer kleiner als die Abtastrate ist. Wird ein Signal mit einer
zu kleinen Rate abgetastet, so ist die Schwingung unterbestimmt (Abb. 2.2).
Diese falsche Frequenz erscheint dann im Frequenzspektrum als Peak, der aber
keiner realen Schwingung zuzuordnen ist. Um diese Unterabtastung des Mess-
signals, auch Alialising genannt, zu verhindern, miissen laut dem Nyquist-
Shannon-Theorem [45] harmonische Signale mit mindestens dem zweifachen
der Signalfrequenz abgetastet werden.
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reales Signal
O©  Abtastpunkt

berechnetes Signal

At

Amplitude
L

Zeit

Abbildung 2.2: Alialising — Fehlbestimmung der Frequenz durch Unterab-
tastung.

Fir andere im System vorhandene Frequenzen kann das Nyquist-Theorem
nicht immer erfiillt sein. Es liegen, bezogen auf die zu messende Frequenz,
immer Storungen vor, deren Frequenzen hoéher als die halbe Abtastrate sind
(z. B. auftretende Oberschwingungen oder externe Storfrequenzen). Typische
Frequenzen, die zum Beispiel bei der Messung niedriger Frequenzen zu beach-
ten sind, sind unter anderem das elektrische Netz mit 50 Hz oder Gebaude-
schwingungen im Bereich 10 — 20 Hz. Signale, die auflerhalb des Frequenz-
spektrums liegen, werden zuriick ins Frequenzband gefaltet und konnen die
gesuchte Messfrequenz iiberlagern. In diesem Zusammenhang ist es sinnvoll,
die Abtastrate nicht zu gering zu wahlen, so dass die (bekannten) Stérfrequen-
zen noch innerhalb der Frequenzbandbreite liegen. Auf diese Weise kdnnen sie
identifiziert werden und werden nicht mit dem zu messenden Signal iiberlagert
oder verwechselt. Frequenzen, die genau der Abtastrate entsprechen, werden
wie eine konstante Amplitude mit der Frequenz 0 Hz dargestellt und fithren so
zu einem hohen Peak bei 0 Hz, wie er in jedem Frequenzspektrum zu finden
ist. Die Frequenzauflosung A f sollte moglichst klein sein, um eine préazise Aus-
wertung um die gewtlinschte Frequenz herum zu erméglichen. Daraus ergeben
sich automatisch lange Messzeiten bei moglichst geringer Frequenzauflosung.
Insbesondere ist dies bei der Messung niedriger Frequenzen zu beachten.

15



2 Stand der Forschung

Amplitude

Tatsédchliches Signal
= Frgebnis aus FFT

Frequenz

Abbildung 2.3: Peakverbreiterung — Verbreiterung eines Peaks im Fre-
quenzraum. Aufspaltung des Peaks in mehrere Spikes durch den Lattenzaunef-

fekt.

Aus diesen Bedingungen muss eine passende Parameterkonstellation gefunden
werden. Ausgehend von den erlduterten theoretischen Grundlagen, den Her-
stellerangaben der AD-Messkarte und den Erfahrungen aus den in spéateren
Abschnitten beschriebenen Messungen ergeben sich folgende optimale Para-

metereinstellungen:

— N=2°

— 2,5 fiess < F und moglichst nah an fyjess

- Af S fMess 100

Fehler der FFT

Auch wenn die kontinuierliche Fourier-Transformation mathematisch betrach-
tet verlustfrei ist, entstehen bei der Transformation realer Messdaten den-
noch Fehler, die bei der Auswertung zu beriicksichtigen sind. Beim sogenann-
ten Lattenzauneffekt fallt die Messfrequenz aufgrund der Diskretisierung der
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Tatséchliches Signal
----- Periodische Fortsetzung
der FFT

/\ A

L\
IR

Intervall Ende

Amplitude

Zeit

Abbildung 2.4: Leckeffekt — Erzeugung falscher Frequenzen durch nicht-
periodische Anschlussbedingung des Signals.

Messwertaufnahme im Normalfall nicht auf einen, sondern zwischen zwei Fre-
quenzgitterpunkte mit dem Abstand Af = 1/T. Dadurch wird die Amplitude
aufgespalten und es ergeben sich fehlerhafte Werte sowohl fiir Frequenz als
auch fiir die Amplitude. Der eigentlich ,unendlich scharfe’ Peak bei der exak-
ten Frequenz des Sinussignals wird in mehrere sogenannte Spikes aufgespalten
(vgl. Abb.2.3). Die Amplitude wird auf die benachbarten Abtastpunkte auf-
geteilt und die Frequenz durch diese angenéhert. Aus diesem Grund sollte mit
einer moglichst hohen Frequenzauflosung gemessen werden, um die Aufspal-
tung in die diskreten Frequenzen gering zu halten. Die gemessene Amplitude
A ist somit immer kleiner als die wahre Amplitude. Letztere kann durch die
quadratische Amplitudensumme

ermittelt werden [46]. Das Summationsintervall beinhaltet dabei alle zum Peak
gehorenden Spikes, das heifit alle von der maximalen Amplitude ausgehend
abnehmenden Amplituden bis zur néchsten wieder ansteigenden Amplitude
(vgl. dazu auch Abb. 3.15 auf S.73).
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Als weiteren Fehler bei der FFT-Analyse realer Daten ist der Leckeffekt zu
beriicksichtigen. Daten konnen nur in einem zeitbegrenzten endlichen Inter-
vall aufgenommen werden, welches fiir die Fourier-Transformation periodisch
immer wieder fortgesetzt wird. Bei nicht periodischem Anschluss der Daten,
also einer Unstetigkeitsstelle am Anfang und am Ende des aufgenommenen
Datensatzes, kommt es zu Fehlern durch die Sprungstelle (Abb.2.4). Anders
formuliert, das Messzeitintervall bildet eine Rechteckfunktion, mit der das Si-
gnal im Zeitraum multipliziert wird. Dies entspricht einer Faltung mit der
Fouriertransformierten der Rechteckfunktion im Frequenzraum. Die Fourier-
transformierte einer Rechteckfunktion ist kein diskreter Peak, sondern besitzt
eine Amplitude proportional zu (sin x)/x. Daraus folgt fir das gefaltete Mess-
signal ebenfalls eine zu (sinx)/z proportionale Amplitude, die symmetrisch
um die Mittenfrequenz des Signals verteilt ist [43]. Aus den Seitenkeulen der
(sin ) /x-Funktion resultieren die zusétzlichen Frequenzbeitrage im Frequenz-
raum. Um diesen Fehler génzlich zu vermeiden, miisste die Messzeit ein genau-
es Vielfaches der Periodendauer der zu messenden Schwingung sein, was sich
schwerlich realisieren lasst. Dennoch ist es moglich, den Fehler zu minimieren.
Zum einen ist es hilfreich, moglichst viele Perioden innerhalb eines Datensat-
zes aufzunehmen. Alternativ kénnen viele Datensiatze gemessen werden, die
im Anschluss tiberlappend tibereinandergelegt werden. Zum anderen kénnen
Fenster-Funktionen die Fehler durch unstetige Anschliisse verringern, indem
im Zeitraum eine zusatzliche Funktion multipliziert wird. Hat diese Funktion
Seitenkeulen mit geringeren Amplituden als die (sinx)/z-Funktion, so kann
der Leckeffekt reduziert werden.

Die genannten Fehler fiihren unweigerlich zu einer Peakverbreiterung, die von
Messung zu Messung variiert. Dies triagt zur Streuung der gemessenen Ampli-
tuden, also zum Fehler der Messung, bei.

2.3 Resonatoren

2.3.1 Piezoelektrisch angeregte Schwingungen

Piezoelektrizitat ist die Eigenschaft eines Materials unter mechanischer Span-
nung ein elektrisches Feld auszubilden (direkter piezoelektrischer Effekt). An-
dersherum erfdhrt das Material beim Anlegen eines elektrischen Feldes eine
mechanische Verformung (inverser piezoelektrischer Effekt). Dieser Effekt wird
durch eine dielektrische Polarisation hervorgerufen. Ein haufig verwendeter
Vertreter dieser Materialien ist der Quarz. Um grofle mechanische Ausdeh-
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nungen zu erzielen, werden in der industriellen Anwendung auch haufig poly-
kristalline Piezoelektrika, wie z. B. Blei-Zirkon-Titanat (PZT) verwendet. Hier
sind die Orientierungen der Polarisationsdoménen der Kristallite zunéchst sta-
tistisch verteilt und werden durch Erhitzen und Abkiihlen in einem angelegten
elektrischen Feld ausgerichtet.

Der direkte Effekt lasst sich unter anderem als Drucksensor nutzen, indem
die bei angelegter mechanischer Spannung entstehende elektrische Ladung als
Messgrofle verwendet wird. Der inverse piezoelektrische Effekt wird genutzt,
um einerseits Aktoren herzustellen, die sich unter Einfluss eines elektrischen
Feldes (DC oder AC) mechanisch verformen. So kénnen sie z. B. prézise ein-
stellbare Langendnderungen ausfithren und als Schalter fungieren. Anderer-
seits konnen mit einem elektrischen Wechselfeld zu Schwingungen angereg-
te Elemente zur Sensorik genutzt werden. In diesem Abschnitt werden Re-
sonatoren behandelt, bei denen sich eine piezoelektrisch erzeugte transversale
oder longitudinale Welle im Volumen des Resonatormaterials ausbreitet (Volu-
menschwinger, engl. bulk acoustic wave, BAW). Die Welleneigenschaften sind
abhéngig von verschiedenen Parametern, zu denen sowohl Material- als auch
Umgebungsparameter, wie Druck oder Temperatur, gehéren koénnen. Die Be-
stimmung der Verdnderung der Welleneigenschaften kann somit als Methode
zur Ermittlung dieser Parameter herangezogen werden. Werden Sensorschich-
ten auf den Resonator aufgebracht, so konnen die mechanischen oder elektri-
schen Eigenschaften der Schicht ebenfalls die Ausbreitung der Welle im Resona-
tor beeinflussen. Uber umgebungsbedingte Anderungen der Schichteigenschaf-
ten konnen somit weitere Umgebungsparameter wie die Gaszusammensetzung
ermittelt werden (vgl. Kap.2.4).

Schwingungsformen

Da mit dem entwickelten Messsystem die ortsaufgeloste Messung von Schwin-
gungen moglich ist, konnen Modal-, also Schwingungsanalysen durchgefiihrt
werden. Aus diesem Grund soll hier auf die grundlegenden Formen der Vibra-
tionen eingegangen werden.

Je nachdem, wie der Kristall orientiert ist, ergeben sich verschiedene Moglich-
keiten. Welche Schwingungsform angeregt wird, wird bestimmt durch die Geo-
metrie des Kristalls, die Werte des materialspezifischen piezoelektrischen Ten-
sors dy;; und die Richtung des anregenden elektrischen Feldes. Grundsatzlich
wird dabei zwischen Dehnungsschwingungen, Dickenscherschwingungen, Bie-
geschwingungen und Fléchenscherschwingungen unterschieden. Die elastischen
Konstanten wirken sich dabei auf die jeweilige Form der Schwingung aus. Bei
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Abbildung 2.5: Schwingungsformen — a) Dehnungsschwingung (Dicken-
schwingung), b) Dickenscherschwingung, c¢) Biegeschwingung, d) Fliachenscher-
schwingung.

Dehnungsschwingungen oder auch Dickenschwingungen (vgl. Abb.2.5a) brei-
tet sich die akustische Welle im Material derart aus, dass sich das Material ent-
lang seiner Flachennormalen dehnt. Bei Dickenscherschwingungen (b) bewegt
sich die Flache senkrecht zur Ausbreitungsrichtung der Welle. Dies bewirkt,
dass die gegeniiberliegenden Seiten des Kristalls gegeneinander schwingen. Bie-
geschwingungen (c) stellen eine weitere Schwingungsform dar. Sie ist jedoch
keine eigenstédndige angeregte Schwingung, sondern wird entweder durch eine
Scher- oder eine Dehnungsschwingung verursacht. Im ersten Fall fithrt eine
Scherung der Oberflichen zu einer Verbiegung des gesamten Materials, so-
fern ein Ende des Kristalls eingespannt ist, also keine Schwingung ausfiithren
kann. Im zweiten Fall fiihrt bei ebenfalls eingespanntem Ende des Kristalls
eine Dehnung zum Biegeeffekt [47,48|. Diese Art wird bei Biegebalken ge-
nutzt und findet vielfach Anwendung als Mikro-Cantilever zum Beispiel in
Rasterkraftmikroskopen. Bei Flachenscherschwingungen (d) verzerren sich die
gesamten Oberflachen gegeneinander und in sich, senkrecht zum angelegten
Feld. Allen Schwingungsformen ist gemeinsam, dass bei Anregung mit einer
elektrischen Wechselspannung bei den Figenfrequenzen f,, des Materials eine
Resonanz auftritt. Fiir n = 1 liegt der Grundton vor, hohere harmonische
Frequenzen (n > 1) sind die Oberténe. Aufgrund der endlichen Ausdehnung
der piezoelektrischen Elemente sind aber auch anharmonische Obertone mog-
lich. Diese konnen zum Teil sehr nah an den harmonischen Frequenzen lie-
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gen, was in der Praxis zu Problemen fithren kann. Durch eine geeignete Wahl
des Kristallschnittes, der die Richtung des elektrischen Feldes bestimmt, und
der Elektrodengeometrien kann die Anzahl und die Amplitude der anharmo-
nischen Schwingungen verringert werden [49]. Einige der fir Scherschwinger
anwendbaren Methoden zur Reduzierung der Anzahl der Resonanzen werden
im weiteren Verlauf ndher erlautert.

Dampfung

Die Dampfung eines Resonators ist abhéngig von verschiedenen Parametern.
Dabei haben externe Einfliisse, wie die Viskositat eines umgebenden Mediums
oder durch die Halterung verursachte Verspannungen einen Einfluss. Aber auch
Eigenschaften des Resonators wie die Oberflachenbeschaffenheit oder die Geo-
metrien von Resonator und Elektroden sind relevant. Insbesondere bei hohen
Temperaturen miissen jedoch die Materialeigenschaften des Resonators be-
trachtet werden. Die im Kristall auftretenden mechanischen und elektrischen
Verluste verursachen eine Dampfung der Schwingung im Material. Dabei wird
ein Teil der Energie nicht in die mechanische Deformation tiberfiihrt, sondern
in z. B. Warmeenergie umgewandelt. Die Berticksichtigung dieser Verluste er-
folgt tiber die Betrachtung der elastischen und dielektrischen Konstanten als
komplexe Groflen [50]. Das Steifigkeitskomponente cgs und der dielektrische
Koeffizient eg werden dann zu

086 :c66—|—iwnR é:zsR—iaR/w,

wobei die Imaginéarteile die mechanischen bzw. elektrischen Verluste beschrei-
ben. Die Gréflen ng und og sind die effektive Viskositdt und die elektrische
Leitfiahigkeit des Materials. Fiir Temperaturen unterhalb etwa 650°C domi-
niert der Einfluss der mechanischen Verluste die Dampfung des Resonators.
Fir hohere Temperaturen ist der Anteil der elektrischen Verluste ausschlagge-
bend [50,51]. Die Verluste zeigen sich in der endlichen Admittanz eines Reso-
nators im Resonanzfall, die bei einem vollig verlustfreien Resonator unendlich
hoch wére. Als Ma$ fir diese Dadmpfung gilt der reziproke Giite- oder -Faktor.
(@ ist definiert als [49]

gespeicherte Energie

dissipierte Energie pro Periode’

Bestimmt werden kann der @-Faktor iiber die Messung der Impedanz bzw.
Admittanz. Der Realteil der Admittanz G als Funktion der Frequenz kann in
guter Naherung durch eine Lorentz-Funktion beschrieben werden [49]. Mit der
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Abbildung 2.6: Biegemoden — Grundschwingung und Oberton eines Biege-
balkens, der eine Biegung ausfiihrt.

Halbwertsbreite A f, dem Maximum des Realteils der Admittanz G, und der
Verschiebung G des Lorentz-Peaks von Null ergibt sich die Giite zu [50]

o iGmax - G(0

Q B Af Gmax

(2.12)

2.3.2 Biegeschwingungen
Biegebalken

Die mechanischen Bewegungen eines Biegebalkens konnen mit Hilfe der Lo-
sungen der Bewegungsgleichungen beschrieben werden, was analog in der Me-
chanik fiir isotrope Balken durchgefiihrt wurde. Dieses Vorgehen ist dquivalent
anwendbar fiir piezoelektrische Materialien und soll nur kurz skizziert werden.

Es sei ein Balken mit rechteckigem Querschnitt angenommen, der an einer
Seite eingespannt ist. Die Grundschwingung und ein Oberton sind in Abb. 2.6
dargestellt. Fiir einen Balken mit der Dicke d und der Lange L berechnen sich
die Resonanzfrequenzen fiir die Biegemoden eines unbelasteten Biegeschwin-
gers im Vakuum mit [52,53]:

. (an>2 d?
CoonL2\ 12psi;

fn (2.13)

Wobei n die Nummer der Mode ist; fiir die Grundschwingung gilt n = 1. Hier
ist anzumerken, dass die Breite b des Balkens keinen Einfluss auf die Eigen-
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Abbildung 2.7: Biegebalken — Mogliche Scherkomponenten fiir rechtwink-
lige LGS-Biegebalken bei elektrischer Anregung in y-Richtung.

frequenz hat. Die Nachgiebigkeit s;; und die Dichte p sind materialspezifische
Groflen. Bei den hier betrachteten Balken ist die Oberfliche senkrecht zur y-
Achse orientiert und der Balken mit der Lange L weist in x-Richtung. Fiir den
Langasit ergeben sich bei elektrischer Anregung in y-Richtung aus dem pie-
zoelektrischen Tensor (Kap.2.4) und den Materialgleichungen zwei mogliche
Scherkomponenten® S5 und Sg (vgl. Abb. 2.7). Eine detailliertere Beschreibung
der Materialgleichungen ist im Anhang dieser Arbeit dargestellt (Anhang B).
Wie in Kap.2.3.1 beschrieben, kann eine Scherung, in diesem Fall Sg, zu ei-
ner Biegung des gesamten Balkens um die z-Achse fithren. Die resultierende
Dehnung im Balken erfolgt in x-Richtung. Daraus ergibt sich s;; als die zu
verwendende Komponente der Nachgiebigkeit. Eine dquivalente Argumentati-
on bei vergleichbarer Balkenorientierung ist in [48] dargestellt. Fir die Groe
o, gilt nach [52]:

ar = 1,875, ap = 4,694, a3 = 7,885, ..., a,, = w(n — 0,5). (2.14)

Die Resonanzfrequenz des jeweiligen Obertons bezogen auf den Grundton ist
bei gegebener Lénge und Dicke somit um (o, /a)? erhoht. Die Grofle f,/f1 =
(a,/a1)? wird im Folgenden mit F,, bezeichnet. Fiir moderate n hat die n-te
Eigenmode der Biegeschwingungen n Schwingungsknoten, wobei der Knoten
am eingespannten Ende inbegriffen ist [55].

3Es wird hier die gebriuchliche im IEEE Standard fiir Piezoelektrizitéit definierte redu-
zierte Matrixnotation (Voigt-Notation) verwendet, die die intrinsische Symmetrie der Ten-
soren ausnutzt und die drei Indizes auf zwei reduziert [54]. Fir Sy mit A = 1,2,3 liegen
Dehnungen des Materials vor, wihrend A = 4,5,6 Scherungen bezeichnet.
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Abbildung 2.8: Torsionsmoden — Grundschwingung und Oberton eines Bie-
gebalkens der eine Torsion ausfiihrt.

Neben den Biegemoden sind auch Torsionsschwingungen, also eine Verdrillung
des Balkens, moglich (Abb. 2.8). Die Uberlagerung der beiden méglichen Scher-
Komponenten kann solche Torsionen hervorrufen. Die Resonanzfrequenz der
Grundmode der Torsion ist nach [48]

1 3C,
12\ 4p(b3d + bdd)’

C55bd3 192d Cs5
C;, = 1— (T 2.16
! 3 ( b Ce6 ( )
e (271 + 1>7Tb Ce6
tanh | ———/— | | -
2_: 2n+1 5’/T5 an ( 2d Cs5

Die Koeffizienten c55 und cgg sind die zu verwendeten Eintrage des Steifigkeits-
tensors, n bestimmt die hoheren Ordnungen der Reihe. Da die Reihe stark
konvergiert, kann hier auf Terme hoherer Ordnung verzichtet werden.

fr= (2.15)

mit

Stimmgabeln

Stimmgabeln stellen einen Sonderfall der Biegebalken dar. Im weitesten Sin-
ne sind sie ein stark gebogener Balken, der an beiden Enden Biegebewegun-
gen ausfithrt (Abb. 2.9). Der Steg befindet sich bei symmetrischen Moden im
Schwingungsbauch und fithrt seinerseits longitudinale Schwingungen aus. Be-
reits Rayleigh hat 1907 Experimente mit Stimmgabeln durchgefiihrt, die dies
zeigten [56]. Die Resonanzfrequenzen der Gabel lassen sich mit denselben Glei-
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a) b) c) d) e) f)

Abbildung 2.9: In-plane-Stimmgabelmoden — Symmetrische Schwin-
gungsmoden a)-c) und asymmetrische Schwingungsmoden d)-f) von Stimm-
gabeln.

chungen wie die des Biegebalkens berechnen. Jedoch kénnen mit diesen Glei-
chungen die Resonanzfrequenzen fiir reelle Stimmgabeln nicht exakt bestimmt
werden, da hier unter anderem nicht die Art der Schwingungskopplung tiber
den Gabelsteg beriicksichtigt wird.

Insbesondere bei kommerziell hergestellten Gabeln ist eine stark ausgepragte
Grundmode mit grofler Auslenkung und sehr schmaler Frequenzbandbreite er-
wiinscht. Obertone sollen weitestgehend unterdriickt sein oder zumindest nur
vergleichsweise geringe Auslenkungen und hohe Frequenzen besitzen. Reali-
siert wird dies durch spezielle Kristallschnitte und Elektrodengeometrien. Ein
solch komplexes Stimmgabeldesign kann nicht mehr durch einfache analyti-
sche Gleichungen beschrieben werden, sondern wird in der Praxis haufig durch
FEM (Finite-Elemente-Methode) simuliert. Die sich aus detaillierten Simula-
tionen ergebenden F, sind haufig zutreffender, als die mit den recht simplen
Gleichungen berechneten Resonanzfrequenzen.

Im Gegensatz zu Biegebalken befinden sich die Schwingungsknoten der Stimm-
gabeln aufgrund der Schwingungskopplung iiber den Steg nicht in dquidistan-
ten Abstanden. Der Stimmgabelsteg schwingt bei der zweifachen Frequenz der
Beine [57]. Fir Stimmgabeln lassen sich grundlegend zwei Formen der Schwin-
gung unterscheiden; In-plane-Moden sind eine Bewegung der Beine in Rich-
tung ihrer Gabelfliche und Out-of-plane-Moden solche, bei denen die Beine
senkrecht zu dieser Ebene schwingen. Beide Formen kénnen weiterhin unter-
teilt werden in symmetrische Moden, bei denen die beiden Beine symmetrisch
zueinander schwingen, und asymmetrische Moden (Abb.2.9).
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Elektroden

n=1

piezoelektrischer Resonator

Abbildung 2.10: Dickenscherschwinger — Schema eines zu Dickenscher-
schwingungen angeregten Resonators. In der linken Abbildung ist die akus-
tische Transversalwelle des Grundtons dargestellt. Die Oberflichen sind zur
elektrischen Anregung mit Elektroden versehen.

2.3.3 Dickenscherschwingungen

Dickenscherschwinger werden heutzutage vielfiltig als piezoelektrische Bau-
elemente, unter anderem in der Sensorik, eingesetzt. Sie bestehen haufig aus
diinnen Kristallscheiben, deren Ober- und Unterflache mit Elektroden zur elek-
trischen Anregung versehen werden (Abb.2.10). Bei Wahl einer geeigneten
Orientierung und Anlegen eines elektrischen Feldes wird durch den piezoelek-
trischen Effekt eine Scherung des Kristalls verursacht. Ist die Frequenz des
elektrischen Feldes so gewéhlt, dass die Dicke des Kristalls einem ganzzahligen
Vielfachen der halben Wellenldnge der akustischen Welle im Kristall entspricht,
so wird der Kristall zu einer Resonanz angeregt. Bei diesen Frequenzen ist die
Welle entlang der Dicke des Kristalls eine transversale, stehende Welle mit der
Ausbreitungsgeschwindigkeit vy,. Die Resonanzen berechnen sich mit [1]:

NVt n Cg6

mitn =1, 3, 5, ... (2.17)

Der Parameter cgq ist die Steifigkeit des Materials.

Um eine moglichst geringe Dampfung durch die Halterung zu ermoglichen,
werden Elektroden verwendet, die nicht die gesamte Flache des Resonators
bedecken. Ein geeignetes Durchmesserverhaltnis von Elektroden zu Resonator
verringert den Einfluss von Reflexionen am Resonatorrand. Sie kénnen aber
auch durch eine Facettierung des Resonatorrandes unterdriickt werden. Bei
Scherschwingern werden auflerdem verschiedene Methoden genutzt, um die
Schwingungsenergie in das Zentrum zu konzentrieren, was unerwiinschte Mo-
den unterdriickt und den Randeinfluss minimiert. Dies kann durch eine grofie
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2.3 Resonatoren

Masse und Dicke der Elektroden erfolgen und durch den Einsatz von Resona-
toren mit konvexen Oberflichen [58-60]. Auf die raumliche Beschrénkung der
Schwingungsenergie und den Einfluss der Elektroden und der Resonatorform
wird im weiteren Verlauf detailliert eingegangen.

Abhangigkeit der Frequenz von der Massebeladung

Werden die Materialparameter als weitgehend konstant angenommen, so wird
die Resonanzfrequenz hauptsachlich durch die Dicke d des Resonators be-
stimmt und kann vereinfacht geschrieben werden als fo = N/d. N ist die
sogenannte Frequenzkonstante und abhéngig von Material und Kristallschnitt.
Die Frequenz verdndert sich mit variierender Dicke gemaf} [1]:

Af Ad

T (2.18)

Eine auf den Resonator aufgebrachte Masse Am entspricht einer Anderung der

Dicke Ad und mit
Am

Ad = 2.19
PrRAR (2.19)
kann die Sauerbrey-Gleichung geschrieben werden:
f2Am
Af =— , 2.20
o N A 220

wobei Ag die Flache und pgr die Dichte des Resonators bezeichnen. Das bedeu-
tet, dass die Frequenzénderung eines solchen Schwingers direkt abhéngig von
der Masse einer aufgebrachten Schicht ist und somit zur Massebestimmung ge-
nutzt werden kann. Die Materialkonstanten konnen zusammengefasst werden
zur mittleren Masseempfindlichkeit

S = —12/(prN).

Mit Gl. (2.20) kann fiir homogene Masseverteilungen von bis zu 2 % der Reso-
natormasse die Frequenzénderung bestimmt werden [61]. Fiur gréfiere Schicht-
massen wurden andere Beziehungen vorgeschlagen, die die Resonanzfrequenz
des beschichteten Resonators berticksichtigen [60] oder aber die elastischen Ei-
genschaften der Schicht [61]. Mit diesen Ansitzen sind Bestimmungen von bis
zu 10 % bzw. 70 % der Resonatormasse moglich [62].
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Der von Sauerbrey gemachte Ansatz ist nur giiltig fiir eine gleichméaflig auf dem
gesamten Resonator verteilte Zusatzmasse. Fiir eine inhomogene oder lokale
Massebeladung auf dem Resonator muss die raumliche Verteilung der Masseén-
derung berticksichtigt werden. Im Fall von runden Resonatoren und Elektroden
kann von einer radialsymmetrischen Verteilung ausgegangen werden [1].

2 pr
Af = / S(r,8) m(r, 8) r drde. (2.21)

mr? Jo Jo
Die obere Integrationsgrenze r bezeichnet den Radius des Resonators. Fiir den
Fall, dass nur auf der Fliche der Elektroden eine Massebeladung erfolgt, redu-
ziert sich der Integrationsbereich auf den Radius der Elektroden r.. Die Grofie
S(r,0) ist die differentielle oder lokale Masseempfindlichkeit und beschreibt
die Frequenzénderung pro Massednderung an einer bestimmten Position des

Resonators. Es gilt:
_df

~dm’

S(r,0) (2.22)

Mittels Integration tiber die Flache des Resonators folgt aus S(r, #) die mittlere
Masseempfindlichkeit S,

2T pr

S = 7r1r2 0 /0 S(r,0) r drdf. (2.23)
Wie Sauerbrey zeigte ist S, demnach zwar eine Konstante fiir den jeweiligen
Kristall, jedoch abhéngig von der Empfindlichkeitsverteilung. Die lokale Mas-
seempfindlichkeit ist proportional zum Quadrat der Schwingungsamplitude an
der jeweiligen Position auf dem Resonator [1-4]. Daher kann die Schwingungs-
amplitude als Messgrofie zur Bestimmung der Masseempfindlichkeit herange-
zogen werden.

Energy Trapping

Wie schon von Sauerbrey beobachtet, ist die Schwingung eines Resonators
nicht tiber die gesamte Flache homogen verteilt, sondern beschréankt sich auf
den mittleren Teil. Ein partiell mit Elektroden versehener Resonator wird
durch ein elektrisches Feld angeregt, das zwischen den beiden Elektroden lo-
kalisiert ist. Dies fiithrt zu einer Beschrankung der Vibrationsenergie auf den
Elektrodenbereich und die Energie der Welle ist sozusagen in ebendiesem ge-
fangen. Dieser Effekt wird als Energy Trapping bezeichnet. Da die beiden
Bereiche mechanisch gekoppelt sind, wird ein Teil der Schwingungsenergie in
den Randbereich iibertragen und dieser zum Mitschwingen gezwungen. Die
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2.3 Resonatoren

Abbildung 2.11: Energy Trapping — Resonanzfrequenzen der Elektroden-
und Randbereiche eines Resonators. Schematische Darstellung der akustischen
Welle in den beiden Teilbereichen.

Schwingung ist hier jedoch stark geddmpft. Bestédtigt wird dies u.a. durch
Rechnungen und Simulationen, die unter der Annahme von unendlich ausge-

dehnten Resonatoren mit masselosen, unendlich diinnen Elektroden durchge-
fihrt wurden [63].

Werden Elektroden mit endlicher Dicke nur auf einen Teilbereich eines pie-
zoelektrischen Resonators aufgebracht, so muss die in den beiden Bereichen
resultierende unterschiedliche Masse bzw. Dicke beriicksichtigt werden. Das
Energy Trapping wird dadurch verstarkt. Den beiden Bereichen unterschied-
licher Dicke entsprechen zwei verschiedene Eigenfrequenzen des Grundtons
der Dickenschscherschwingung, wie in Abb.2.11 dargestellt. Diese Frequen-
zen werden mit f. fiir den mit der Elektrode versehenen Bereich und f, fiir
den unbedeckten Randbereich bezeichnet [2]. Durch die zusétzliche Massebe-
ladung des Elektrodenbereichs ist f, kleiner als f,. Fiir Anregungsfrequenzen
f mit fo < f < f; treten stehende Wellen im Elektrodenbereich auf [64]. An
der Grenze zwischen dem Elektroden- und dem Randbereich ist die Kopplung
durch die unterschiedlichen Eigenfrequenzen gestort, so dass die Schwingung
im Randbereich stark geddmpft ist und die Energie mit grofler werdendem
Abstand zur Elektrode exponentiell abnimmt [14]. Mit zunehmender Differenz
von f, und f; nimmt die Kopplung ab und die Schwingungsamplitude im er-
zwungen schwingenden Randbereich wird geringer [59].

Durch das Energy Trapping wird der )-Faktor erhoht und eine Halterung
der Resonatoren am Randbereich ist anndhernd verlustfrei moglich. Dadurch,
dass die gefangenen Schwingungsmoden akustisch vom Rest des Resonators
isoliert sind, lassen sich auflerdem mehrere Resonatormodule auf einem Wa-
fer positionieren, ohne dass eine gegenseitige Beeinflussung der Schwingungen
auftritt.

In Bezug auf den hier vorgestellten Ansatz sind in der Literatur auch gegen-
teilige Aussagen zu finden, was die oben beschriebene energetische Kopplung
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tiber den Elektrodenrand hinaus betrifft [65]. Diese soll hier nicht auf Massein-
homogenitéten beruhen, sondern auf dem elektrischen Anregungsbereich. Die
Autoren sehen keinen gesicherten Zusammenhang zwischen dem sog. Streu-
feld am Rand der Elektroden und der Schwingungsausbreitung iiber diesen
hinaus, sondern bestreiten ihn sogar. Die Sensitivitat im Randbereich sei al-
lein durch die Masseverteilung der Elektroden gegeben. So tritt auch bei einer
vollflichigen Elektrode, die eine zusétzliche Masse in der Mitte der Elektro-
de besitzt, also bei homogener elektrischer Anregung iiber den gesamten Re-
sonatorbereich, ein Energy Trapping auf. Die Autoren nutzen dies, um ein
neues Elektrodendesign zu entwickeln, dass diese Randsensitivitat reduziert.
Dies ist unter anderem bei Messungen sinnvoll, bei denen eine homogene Mas-
sebeladung iiber den gesamten Bereich des Resonators erfolgt, wie z. B. bei
der Adsorption von Fliissigkeiten oder Gasen. Dabei resultieren etwa 5—10%
der gemessenen Frequenzénderung durch die Beladung des Randbereichs und
nicht des Elektrodenbereichs und verfalschen das Ergebnis [65]. Dennoch ist
das Resultat vorerst dasselbe; eine inhomogene Verteilung der Amplitude, un-
abhéngig davon, welche Ursachen nun anzunehmen seien.

Schwingungsprofil von Dickenscherschwingern

Das Energy Trapping fiithrt zu einer nicht homogenen Verteilung der Auslen-
kung und somit auch der Masseempfindlichkeit. Die Schwingungsverteilung
zeigt ein deutliches Maximum in der Mitte der Elektrode mit einem starken
Abfall zum Rand. Messungen zeigen, dass die Verteilung als anndhernd radi-
alsymmetrisch um die Elektrodenmitte angenommen werden kann [1,2,13].

Verschiedene Ansétze wurden gemacht, um die Form von S(r, ) analytisch zu
l6sen. Auf eine umfassende Herleitung wird an dieser Stelle verzichtet, sie kann
ausfiihrlich in [2,3,13] nachgelesen werden. Es ergibt sich, dass die Amplituden-
verteilung durch eine Bessel-Funktion beschrieben werden kann. Jedoch ist der
Abfall am Elektrodenrand zu stark, was durch die Randbedingung von nicht
vorhandener Auslenkung im Randbereich verursacht wird [2]. Die vorhergegan-
genen Uberlegungen deuten jedoch darauf hin, dass sich die Schwingung auch
noch im Randbereich etwas ausbreitet, was auch durch die experimentellen
Untersuchungen gestiitzt wird [66]. Die Anndherung der raumlichen Vertei-
lung der Schwingungsamplitude z(r) und der Masseempfindlichkeit S(r) mit
einer GauB-Funktion

S(r) = Spmaxe ™" (2.24)

beriicksichtigt diese Ausbreitung tiber den Elektrodenbereich und entspricht
daher eher den experimentellen Resultaten, weshalb sie iiblicherweise verwen-
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det wird [2,13]. Fiir planparallele Resonatoren ist die Empfindlichkeit vom
Winkel 6 unabhéngig [3,4,60]. Fir plan-konvexe Resonatoren besteht jedoch
eine Abweichung von der Rotationssymmetrie des Empfindlichkeitsprofils in
Abhéngigkeit von der Schwingungsrichtung. Parallel zur Scher-Schwingungs-
richtung ergibt sich eine breitere Verteilung als senkrecht zur Schwingungsrich-
tung. Dies wird in verschiedenen Veroffentlichungen fiir Quarz-Resonatoren
durch Rechnungen gezeigt [67,68]. Die Verbreiterung kann dabei von etwa
10 % [69] bis zu 12,5 % betragen [3]. Da die hier verwendeten Resonatoren nur
eine geringe Krimmung der Oberflache aufweisen (vgl. Kap.4.1), wird dieser
Zusammenhang fiir die folgenden mathematischen Betrachtungen vernachlas-
sigt. Bei experimentellen Untersuchungen ist dieser Effekt jedoch zu bertick-
sichtigen. Die Breite w der Gau-Verteilung ist abhéngig von dem Radius der

Elektroden. (s /S
w = AB(5r/ Smax) (2.25)

2
re

Fir die Obertone eines Resonators, der Scherschwingungen ausfiihrt, gilt ein
ahnlicher Verlauf des Amplitudenprofils, jedoch mit deutlich geringerer Brei-
te. Die verringerte Breite des Schwingungsprofils bei héheren harmonischen
Schwingungsmoden im Vergleich zur Grundmode wird hervorgerufen durch
die Zunahme des Energy Trappings mit der Oberton-Ordnung und einer re-
sultierenden Abnahme der effektiv angeregten Flache [70-72]. Dieser Zusam-
menhang kann auch anhand der theoretischen Betrachtungen von Stevens und
Tiersten [73] sowie der Berechnungen und Messungen von Hertl [74] nachvoll-
zogen werden.

In [13] wurde fiir den Grundton von Quarz-Resonatoren empirisch das Ver-
héaltnis der Schwingungsamplitude am Elektrodenrand zur Amplitude in der
Mitte der Elektrode x,_/Zmax zu 0,06 bestimmt. Es ist hier zu beachten, dass
in der genannten Verdffentlichung das Amplitudenverhéltnis durch die Mes-
sung einer Frequenzverschiebung bei einer Beladung ermittelt wurde. Diese
Frequenzverschiebung wurde von den Autoren ad hoc als direkt proportional
zur mechanischen Auslenkung angenommen. Diese Annahme wurde seither an
mehreren Stellen widerlegt [2-4]. Tatsdchlich ist die Frequenzdnderung pro-
portional zur Masseempfindlichkeit, so dass der Faktor 0,06 das Verhéltnis
von Masseempfindlichkeit im Randbereich zur Empfindlichkeit in der Elek-
trodenmitte S, /Smax beschreibt. Ahnliche Werte wurden von Cumpson et al.
gemessen, die im Randbereich eine Sensitivitat von 5 - 10 % der maximalen
Sensitivitat fanden [3]. Abb. 2.12 zeigt die Verteilung der Empfindlichkeit, be-
schrieben durch eine Gauf- und eine Bessel-Funktion.
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—— Bessel-Funktion
......... Gauf3-Funktion

0,06 Smax

Empfindlichkeit S

| Elektrode |

Abbildung 2.12: Energy Trapping — Vergleich der Bessel- und der Gauf}-
Funktion zur Beschreibung der Empfindlichkeit in Abhingigkeit von der Posi-
tion auf dem Resonator.

Die Form der Verteilung ist abhéngig von der Stéirke des Energy Trappings,
was wiederum bestimmt wird durch die Dimensionen und die Masse der Elek-
troden [65]. Die Amplitudenverteilung wird mit zunehmender aufgebrachter
Masse schmaler [59]. Sind auf Vorder- und Riickseite Elektroden mit verschie-
denem Durchmesser angebracht, so wird die Form des Schwingungsprofils maf3-
geblich durch die Masse der kleineren Elektrode bestimmt [65,66]. Bei einer
zunehmenden Massebeladung nur auf der kleineren Elektrode wird der An-
teil der Masseempfindlichkeit im Elektrodenbereich grofler, wahrend der im
Randbereich sinkt. Auf diese Art und Weise lassen sich durch die Wahl der

Elektrodengeometrien die Empfindlichkeiten von Resonatoren einstellen.

Wie in Abschnitt 2.3.3 angemerkt, beeinflusst auch die Form des Resonators
die Konzentration der Schwingungsenergie auf die Resonatormitte. Handelt es
sich nicht um planparallele, sondern plan-konvexe Resonatoren, ist die Gauf3-
Verteilung selbst eine Losung der Wellengleichung und nicht nur eine Nahe-
rung [75]. Die grofiere Dicke in der Mitte des Resonators sorgt fiir eine geringere
Resonanzfrequenz an dieser Stelle und somit ein verbessertes Energy Trap-
ping. Messungen bestétigten, dass die Amplitudenverteilung fiir plan-konvexe
Resonatoren schmaler ist als fiir planparallele [2,3,66]. Die hier verwendeten
Resonatoren weisen eine, wie in Kap. 4.1 beschrieben, geringe bikonvexe Form
auf. Demnach ist das Energy Trapping ebenfalls leicht verbessert gegentiber
planen Scheiben.

Abgesehen von den Elektroden hat auch die piezoelektrische Kopplung im
Material Einfluss auf das Energy Trapping, wie es in [58] gezeigt wurde. Die
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Autoren definieren einen Abklingkoeffizienten £a, der das Mafl des Energy
Trappings widerspiegelt. Den Ansatz bildet dabei der exponentielle Abfall der
Auslenkung v am Rand einer Elektrode mit dem Radius a

u= Aexp({(a — z1)) fir x; > a. (2.26)

Fiir lokalisierte Dickenscherschwingungen wird der Koeffizient angegeben mit:

§2a2 ~ 7'(_20/2066 (R‘" 4k§6> ) <227)

2h2y 2

Die Groflen 2a und 2h sind hier der Durchmesser der Elektroden bzw. die Dicke
des Resonators. Der Parameter R représentiert eine Massebeladung, wahrend
cee die Steifigkeit und k24 der Kopplungskoeffizient sind. Ein groSerer Kopp-
lungskoeffizient k3, fiihrt somit zu einem verbesserten Energy Trapping und
verdndert demzufolge die Breite der Amplitudenverteilung. Die Kopplung ist
ein materialspezifischer Parameter, der bei den piezoelektrischen Materialien
LGS oder Lithiumniobat hoher ist als bei Quarz. Somit kann dies in die Wahl
des Materials fiir sensorische Anwendungen einbezogen werden, insbesondere,
da der Beitrag der Kopplung quadratisch eingeht. Fir die hier folgenden Un-
tersuchungen hinsichtlich der Abhéngigkeiten des Energy Trappings ist dies
jedoch kein relevanter Parameter, da nur ein Material untersucht wird.

2.4 Sensoreffekte

Das Resonanzverhalten eines Resonators ist abhéngig von diversen externen
Einfliissen und wird demnach als Messgrofle herangezogen. So werden Scher-
schwinger seit langem als Mikrowaagen zur Detektion kleiner Massen genutzt.
Werden chemisch aktive Sensorschichten auf den Resonator aufgebracht, so
konnen weitere Aussagen iiber umgebungsbedingte Anderungen der Schicht-
eigenschaften, wie z. B. Masse oder Leitfahigkeit, getroffen werden. Dadurch
ist mit geeigneter Wahl des Schichtmaterials die sensorische Erfassung der
Zusammensetzung des Umgebungsgases moglich. In Abhéngigkeit von den
Elektroden- und Schichtgeometrien lassen sich dabei verschiedene Sensoref-
fekte ausnutzen.
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Piezoelektrische Materialien: Langasit

Eine Voraussetzung fiir die Anwendung resonanter piezoelektrischer Sensoren
in Verbrennungsprozessen ist die Verfiigharkeit von Materialien, die auch bei
den dort herrschenden Temperaturen zuverléssig arbeiten. Als Anwendungs-
beispiele seien hier die Prozessiiberwachung in Miillverbrennungsanlagen mit
Temperaturen von bis zu 1500 °C bei beispielsweise Verbrennung von biogenen
Festbrennstoffen [76,77] oder in Kleinkraftwerken genannt. Auch die Kontrolle
des Abgasausstofles in Festoxid-Brennstoffzellen, bei denen Temperaturen von
etwa 700 bis zu 1000°C auftreten [78], ist eine Einsatzmoglichkeit von reso-
nanten Gassensoren. Verbrennungsprozesse in automobilen Otto- oder Diesel-
motoren erreichen noch deutlich hohere Temperaturen bis etwa 2500 °C. Eine
solche Stabilitat ist jedoch bei den bisher géngigen piezoelektrischen Wandlern
nicht gegeben. So weist der haufig fiir piezoelektrische Anwendungen genutzte
a-Quarz bei 573°C eine Phasenumwandlung von a- zu $-Quarz [79] auf und
ist nicht mehr piezoelektrisch nutzbar. Weiterhin nehmen die Verluste ab etwa
300 °C stark zu, so dass die Giite abnimmt und dadurch die Resonanzfrequenz
schwerer zu bestimmen ist.

Als vielversprechendes Material fiir hohere Anwendungstemperaturen hat sich
inzwischen Langasit (La3Ga;SiO14, LGS) ergeben. Piezoelektrische Wandler,
die auf diesem Material basieren, sind bis zu einer Temperatur von etwa
1400 °C piezoelektrisch nutzbar [80]. Langasit kristallisiert in trigonaler Struk-
tur mit der Punktgruppe 32 und kann mit dem Czochralski-Verfahren aus
der Schmelze gezogen werden [81-83]. In Abb.2.13 ist die Elementarzelle des
Langasit dargestellt.

Abbildung 2.13: Langasit — Elementarzelle des Langasit.
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(a)

Abbildung 2.14: Schwingungsmodi des Langasit — Mogliche Schwin-
gungsformen des Langasit. (a) Dickenscherschwingung in x-y-Richtung, £ in
y-Richtung, (b) Dehnungsschwingung in x- und y-Richtung, E in x-Richtung.

Die allgemeine Struktur kann mit A;BC3D501,4 beschrieben werden. Die La3*-
Atome besetzen die A-Plitze, Ga’t die B- und C-Plitze, sowie die Hélfte der
D-Platze. Die andere Hélfte der D-Platze wird durch Silizium besetzt, wobei
die Besetzung statistisch verteilt ist.

Die Schmelztemperatur von Langasit liegt bei 1473°C. Bis zu dieser Tempe-
ratur weist das Material keine Phasenumwandlung auf und kann bis zu eben
dieser piezoelektrisch angeregt werden [80]. Die Anregung von Volumenschwin-
gungen (bulk acoustic wave, BAW) bei Temperaturen bis zu 900°C wurde
bereits im Jahr 2001 gezeigt [84]. In einer Veroffentlichung von Hornsteiner
et al. werden Oberflichenwellen (surface acoustic wave, SAW) in Langasit bis
1000°C angeregt [85]. Der atomare Transport sowie die Temperaturstabilitét
wurde in der Vergangenheit eingehend untersucht und die Grenzen der An-
wendbarkeit dieses Materials bestimmt [50, 85, 86].

Zu den vielversprechenden Eigenschaften von Langasit zéhlen neben der ho-
hen Temperaturstabilitat unter anderem auch die vergleichsweise hohen piezo-
elektrischen und elektromechanischen Koeffizienten. So ist der piezoelektrische
Koeffizient dy; mit —6,2pC/N fast drei mal so grof§ wie der von Quarz mit
—2,3pC/N [87-89]. Desweiteren ist die elektromechanische Kopplungskonstan-
te k% groBer als beim Quarz [90,91] und die Dampfung des LGS auch bei hohen
Temperaturen geringer [80]. Fiir den Langasit gilt folgender piezoelektrischer

Koeffizient
diy —din 0 diy O 0

S =10 0 0 0 —dy —2dy]|. (2.28)
0O 0 0 0 0 0

Mit dy; = —6,2pC/N und dy4 = 5,4 pC/N [89]. Die Notation folgt hier ebenfalls
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— =

Abbildung 2.15: Sensorprinzip — Schematische Darstellung des Mikrowaa-
geprinzips.

der verkiirzten Matrixschreibweise. Der vordere Index mit £ = 1, 2, 3 gibt
die Richtung des elektrischen Feldes an, der hintere entspricht dem jeweiligen
Eintrag im Dehnungstensor 5.

Mit den Materialgleichungen (Anhang B) kénnen anhand des piezoelektrischen
Tensors die moglichen Schwingungsformen von Langasit bei elektrischer An-
regung bestimmt werden. Fir einen Kristallschnitt, bei dem die elektrische
Anregung in z-Richtung erfolgt, ergibt sich keine Schwingung. Fiir ein in y-
Richtung angelegtes elektrisches Feld E resultiert die in Abb.2.14a gezeigte
Schwingung. Fiir ein E-Feld in x-Richtung folgt eine Dickenschwingung geméf
Abbildung b. Aus den Tensoreintrégen ergeben sich noch weitere Schwingungs-
formen, deren Anregung aber aufgrund der Geometrie und der Notwendigkeit
einer Halterung oft nicht moéglich ist.

2.4.1 Mikrowaage

Fiir die Anwendung als Mikrowaage wird der oben genannte Effekt ausgenutzt,
dass die Resonanzfrequenz eines Resonators durch eine auf den Kristall aufge-
brachte Masse verandert wird. Beschrieben wird dieser Zusammenhang durch
die Sauerbrey-Gleichung (Gl. (2.20)). Zum Beispiel werden Quarzmikrowaagen
genutzt, um bei Beschichtungsprozessen die Abscheidegeschwindigkeit zu mes-
sen. Insbesondere konnen auch sehr kleine Massen im Bereich von Nanogramm
detektiert werden [14]. Nicht nur die Masse einer aufgebrachten Schicht kann
iiber die Verschiebung der Frequenz bestimmt werden. Anderungen der Fre-
quenz oder der Schwingungsamplitude kénnen ebenfalls auf Anderungen des
in Kontakt befindlichen Elementes (Schicht oder Fliissigkeit) zuriickzufithren
sein.

In Abb.2.15 ist der prinzipielle Aufbau einer Mikrowaage dargestellt. Auf
Ober- und Unterseite eines Resonators sind schliissellochformige Elektroden
mit unterschiedlichem Durchmesser angebracht. Die Sensorschicht befindet
sich auf der groBeren Elektrode, ohne deren Bereich zu iiberlappen. Eine An-
derung der Schichtmasse kann dann anhand der Verschiebung der Resonanz-

36



2.4 Sensoreffekte

Sensorschicht
——— Langasit-Resonator
=== Platin-Elektrode

Abbildung 2.16: Leitfahigkeitsmodus — Resonator im Leitfdhigkeitsmodus,
die Pfeile bezeichnen die sich vergréflernde Elektrodenfléche.

frequenz gemafl Gl. (2.20) detektiert werden. Da der Schichtbereich kleiner ist
als der der Elektrode, kann eine Anderung der Schichtleitfihigkeit die Reso-
nanzfrequenz nicht beeinflussen. Sie ist nur abhéngig von den mechanischen
Eigenschaften der Schicht.

Das Schwingungsprofil wird iiberwiegend von der kleineren Elektrode bestimmt.
Ist jedoch die aufgebrachte Masse zu grof}, weicht die Masseempfindlichkeit
deutlich von der durch die Sauerbrey-Gleichung bestimmten ab.

2.4.2 Leitfahigkeitsmodus

Neben der Anwendung als Mikrowaage, kann ein weiterer Sensoreffekt genutzt
werden. Der in Abb.2.16 dargestellte Aufbau dhnelt dem der Mikrowaage.
Der Resonator ist ebenfalls mit verschieden grofien Elektroden beschichtet, die
Sensorschicht befindet sich jedoch auf der kleinen Elektrode.

Der Durchmesser der Schicht ist dabei grofer als der der Elektrode. Durch die-
se Uberlappung kénnen zusétzliche Schicht- bzw. Umgebungsparameter senso-
risch erfasst werden. In dieser Arbeit wird eine Metalloxidschicht verwendet,
deren Leitfahigkeit vom umgebenden Sauerstoff-Partialdruck (po,) abhingt.
Mit abnehmendem pgo,verandert sich die Leitfahigkeit der Sensorschicht von
isolierend zu leitend. Dadurch vergrofiert sich der effektive Elektrodendurch-
messer, was zu einer Verringerung des Energy Trappings fiihrt; das Schwin-
gungsprofil des Resonators wird nach Gl. (2.25) breiter, wie auch schematisch
in Abb. 2.17 gezeigt wird.

Das hier verwendete Metalloxid Ceroxid sowie die zugrundeliegenden Defekt-
mechanismen, die fiir die po,-abhangige Leitfdhigkeitsinderung verantwort-
lich sind, werden im folgenden Abschnitt zusammenfassend dargelegt. Dariiber
hinausgehend sind die Transporteigenschaften diinner Metalloxidschichten an
anderer Stelle eingehend betrachtet worden [80,92-94] und stehen nicht im
Fokus dieser Arbeit. Die Effekte werden an dieser Stelle nur genutzt, um Aus-
sagen lber das Schwingungsverhalten bei sich verdndernder Elektrodenflache
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geringe Schichtleitfahigkeit
————— hohe Schichtleitfahigkeit

\ T
Sensorschicht Pt

Verteilung der mechanischen
Auslenkung z

Position

Abbildung 2.17: Schwingungsprofil — Verteilung der mechanischen Auslen-
kung in Abhéngigkeit von der Schichtleitfdhigkeit.

zu erhalten. Es soll noch angemerkt werden, dass der Langasit bei den vorlie-
genden Temperaturen von ca. 580 °C und bei Sauerstoff-Partialdriicken grofier
10~ bar stabil bleibt. Dies wurde in [95] umfassend behandelt und bedeu-
tet, dass oberhalb dieses po, Anderungen der elektrischen Eigenschaften des
Gesamtsystems auf die Sensorschicht zurtickgefiithrt werden kénnen.

Resistive Materialien: Ceroxid

Ceroxid (CeOy) gehort zu der Gruppe der Metalloxide, die sich durch ho-
he Schmelztemperaturen auszeichnen und Transparenzen bis iiber 90 % er-
reichen konnen [94,96-98]. Es kristallisiert in der kubisch flichenzentrierten
Kalziumfluorid-Struktur und hat eine Schmelztemperatur von ca. 2727 °C [99].
Gleichzeitig reagieren die Metalloxide auf chemische Wechselwirkungen mit
den Umgebungsgasen mit der Anderung der elektrischen und mechanischen
Eigenschaften. Dieser Effekt macht sie zu interessanten Materialien in der An-
wendung als Gassensoren [98, 100-102]. Beispielsweise wurde in [80] die An-
wendbarkeit von metalloxidbasierten Sensoren zur CO-Detektion bei Tempera-
turen von 600 °C gezeigt. Eine Anwendung bis 1100 °C ist prinzipiell moglich.

Unter Einfluss reduzierender Atmosphéren fiir Temperaturen oberhalb 450 °C
ist eine Anderung der Stoéchiometrie (CeO,_,) méglich. Die Isothermen fiir
einen Temperaturbereich von 550 bis 1300 °C sind nach Mogensen et al. [94]
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Abbildung 2.18: CeOs_, — Nicht-Stéchiometrie von CeOs_, in Abhéngigkeit
vom Sauerstoff-Partialdruck und der Temperatur. Entnommen aus [94], mit
Genehmigung von ELSEVIER.

in Abb.2.18 dargestellt. Durch das entstehende Sauerstoff-Defizit bei einer
Reduktion werden die Oxidationsstufen der Cer-Atome von Ce** (Cec.) zu
Ce®* (Ceg,) reduziert. Zur Wahrung der Ladungsneutralitit werden zweifach
positiv geladene Sauerstoff-Fehlstellen (V) sowie Elektronen gebildet. Diese
Punktdefekte fithren zu einer Anderung der Leitfihigkeit, die als sensorische
Messgrofie genutzt werden kann. Bei diesem Vorgang stellt sich ein Gleichge-
wicht zwischen der Sauerstoff-Aktivitat im Material und der Umgebung ein.
Das entsprechende Defektgleichgewicht kann unter Nutzung der Kroger-Vink-
Notation folgendermafien dargestellt werden

w1
05 = Vg + 502(9) + 2e”. (2.29)

Als dquivalente Betrachtungsweise werden die bei der Reaktion gebildeten
Elektronen haufig als am Cer-Atom lokalisiert behandelt. Das Elektron wird
durch die Gitterverzerrung der benachbarten Atomriimpfe im Potential eines
Ions ,gefangen‘. Der gesamte Defekt, bestehend aus Elektron und der Verzer-
rung, kann als kleines Polaron beschrieben werden, das tiber thermisch ak-
tivierte Hopping-Prozesse zur elektronischen Leitung beitragt. Voraussetzung
dafiir ist eine geniigend grofie thermische Energie, so dass Ladungstrager die
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Abbildung 2.19: CeO,_, — Leitfihigkeit einer diinnen CeOs_,-Sensorschicht
in Abhéngigkeit vom Sauerstoff-Partialdruck. Entnommen aus [80], mit Geneh-
migung des Autors.

raumlich und energetisch verteilten Elektronenzustiande erreichen konnen und
so zum Ladungstragerstrom beitragen [94,103,104].

Die Gesamtleitfahigkeit des Materials setzt sich aus der ionischen Leitung tiber
die Diffusion der Sauerstoff-Ionen und dem elektronischen Beitrag der Polaro-
nen zusammen. Bei hohen pg, ist die Ionenleitung dominierend, mit sinkendem
Partialdruck bestimmt der elektronische Anteil mit dem Polaronenhopping die
Leitfahigkeit. Uber das Massenwirkungsgesetz lisst sich die Gleichgewichtskon-

stante k ermitteln.
k= [Vgln?pg?. (2.30)

Mit der Neutralitatsbedingung 2[Vg] = n folgt, dass die Anzahl der Elek-
tronen, die zur Leitung beitragen, proportional zu po,™ = po,”*/° ist [105].
Das heif3t, dass die Leitfahigkeit mit sinkendem Sauerstoff-Partialdruck mit
m = —1/6 steigt. In vorangegangenen Arbeiten der Arbeitsgruppe wurden ver-
schiedene po,-Abhéngigkeiten fiir die Leitfahigkeit gefunden (Abb.2.19, nach
Richter [80]). Es wurde eine Leitfihigkeit proportional zu po, /¢ fiir hohe Par-
tialdriicke festgestellt. Fiir po, unterhalb von 1071° bar ist o oc pai/
-1/6 abweichende Steigung wurde ebenfalls von Suzuki et al. in nanokristalli-
nem Ceroxid beschrieben und auf den Einfluss von Oberflachen- und Korngren-

10 1.
. Eine von
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—C, |::| Ry Ly,

Abbildung 2.20: Butterworth-van Dyke-Ersatzschaltbild — Erweitertes
BvD-Ersatzschaltbild.

zeneffekten zurtickgefithrt [106]. Eine stirkere oder schwéchere Abhangigkeit
der Leitfahigkeit vom po, lésst sich durch Dotierung erreichen, indem weitere
Sauerstoff-Leerstellen erzeugt werden [94].

2.4.3 Beschreibung der Resonatoreigenschaften mittels
elektrischer Ersatzschaltbilder

Ein géingiges Verfahren zur Beschreibung der elektrischen Eigenschaften von
BAW-Resonatoren, ist die Ndherung mit dem Butterworth-van Dyke-Ersatz-
schaltbild (BvD) [50,107-109]. Dabei werden die Eigenschaften des Resona-
tors durch elektrische Parameter wiedergegeben, da diese haufig leichter zu-
génglich sind. Das in Abb.2.20 dargestellte erweiterte BvD-Ersatzschaltbild
besteht aus einem statischen Zweig mit der Parallelkapazitat C},, die durch die
dielektrische Konstante des Resonatormaterials, die Flache der Elektroden auf
beiden Seiten des Resonators und die Dicke des Resonators bestimmt wird.
Durch die Piezoelektrizitdt des Resonators sind die elektrischen und mecha-
nischen Eigenschaften gekoppelt. Dies fithrt zu weiteren Beitragen und somit
zu weiteren Elementen im Ersatzschaltbild, die parallel zur statischen Kapazi-
tat geschaltet sind. Dieser akustische Zweig enthéalt den Serienwiderstand R,
die Serienkapazitiat C, und die Induktivitat L,,. In der erweiterten Version
des Ersatzschaltbildes ist ein weiterer Widerstand Ry, parallel eingefiigt, der
die erhohte Leitfahigkeit des Resonatormaterials bei hohen Temperaturen be-
riicksichtigt. Die Indizes bezeichnen an dieser Stelle die Volumeneigenschaften
bulk (b) und die Schwingungseigenschaften motional (m).
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Bereits in vorangegangenen Arbeiten der Arbeitsgruppe wurden die Abhén-
gigkeiten dieser elektrischen Parameter von den Resonatoreigenschaften einge-
hend behandelt [50,110]. So ist unter anderem der Volumenwiderstand R}, mit
der Anderung der effektiven Elektrodenfliche verkniipft. Dies kann in folgen-
dem Zusammenhang direkt abgelesen werden

Rb == dR/(O'RAE), (231)

wobei die Parameter dr und or die Dicke des Resonators und dessen Leitfa-
higkeit bezeichnen, wihrend Ag die Flache der Elektroden darstellt. Weiterhin
sind auch die Parallelkapazitit und die Induktivitdt mit der Elektrodenfliche
verkntipft [50]. Es gelten

Cb = (ERAE)/dR und Lm = (d%pR)/(SAMG%{), (232)

mit eg und er der dielektrischen und piezoelektrischen Konstanten, sowie pg
der Dichte des Resonatormaterials und Ay der effektiv angeregten Fléche.
Durch das Energy Trapping ist Ay; dabei kleiner als die Elektrodenfliche Ag.
Es ergibt sich somit, dass die Kapazititen direkt proportional zur entsprechen-
den Flache sind, wiahrend die Widerstdnde und die Induktivitét eine reziproke
Proportionalitéit aufweisen. Als Folge des Energy Trappings sind die Anderun-
gen der akustischen Parameter L, und R, in Abhéngigkeit von der effektiven
Elektrodenfliche deutlich kleiner als die der Parameter des elektrischen Zweigs

(R, und CY).

Gemessen werden diese Parameter zum einen durch Impedanzspektroskopie
im Niedrigfrequenzbereich. Hiermit lassen sich R;, und C)}, bestimmen. Zum
anderen wird mit einem Netzwerkanalysator bei Frequenzen in der Umgebung
der Resonanz gemessen, um die Elemente des akustischen Zweigs zu ermitteln.
Bei Frequenzen nahe der Resonanzfrequenz wird die Admittanz des Resonators
durch die akustischen Beitrige bestimmt, wahrend bei Frequenzen entfernt von
der Resonanz die statische Kapazitat die Admittanz dominiert [108].

Die Verluste eines Resonators spiegeln sich im Serienwiderstand Ry, im akusti-
schen Zweig des Ersatzschaldbildes wider. Beschreiben lassen sich die Verluste
mit der effektiven Viskositat nr und der Leitfahigkeit og, die beide tempera-
turabhéngig sind. Bei niedrigen Temperaturen ist die Ddmpfung vorwiegend
durch die viskosen Eigenschaften des Resonators bestimmt. Mit zunehmender
Temperatur steigt der Einfluss der Leitfahigkeit [51].
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2.4.4 Berechnung der Auslenkung

Fir die Berechnung der mechanischen Auslenkung z gibt es mehrere Ansétze.
Die statische Auslenkung zs;.; ldsst sich wie in Anhang B beschrieben iiber die
Amplitude der Anregungsspannung und den piezoelektrischen Koeffizienten
berechnen (vgl. GL. (B.7)). Im Resonanzfall gilt diese Beziehung allerdings nicht
mehr. Als einfache Faustformel zur Berechnung der Auslenkung bei Resonanz
wird héufig der von Martin und Hager vorgestellte Zusammenhang angegeben
13)

LTRes = Q * TStat — Q dp\Ua. (233>

Die rein mechanische Auslenkung (quasistatisch) wird demnach im Resonanz-
fall um die Giite des Resonators, also den ()-Faktor erhoht. Diese Beziehung
gilt allerdings nur fiir den Fall geringer Dampfung, der spéatestens bei hohen
Temperaturen nicht angenommen werden kann.

AuBerdem ist es bei den typischen Resonatormaterialien und -geometrien nicht
immer moglich, die jeweilige statische Auslenkung zu bestimmen, da sehr hohe
Anregungsspannungen notwendig sind, um hinreichend grofie Auslenkungen zu
erhalten. In der Literatur finden sich verschiedene Ansétze und Gleichungen,
mit denen die Amplituden préaziser zu bestimmen sind oder die Korrekturterme
zur Gleichung von Martin und Hager beinhalten. Darunter sind sowohl theo-
retische Betrachtungen und Simulationen als auch experimentell bestimmte
Zusammenhdange [111,112]. So wurde von Hertl et al. iber optische Speckel-
Messungen die Amplitudenverteilung von plan-konvexen Quarz-Resonatoren
bestimmt [112].

Von Johannsmann et al. wurde der Zusammenhang

4
xr = 7Qd26UA (234)

(mn)?

berechnet und experimentell verifiziert [15]. n ist hier die Nummer des Ober-
tons. Fiir den Grundton gilt n = 1; der erste auftretende Oberton bei einem
Scherschwinger-Resonator ist n = 3. Fiir die experimentelle Uberpriifung wur-
den Kratzer in einer Quarz-Platte mit AFM und SEM beobachtet. Bei piezo-
elektrischer Anregung werden die Mikroskopbilder aufgrund der Schwingung
der Platte verwischt und iiber den Grad der Verwischung lésst sich die Auslen-
kung bestimmen. Der Zusammenhang x oc 1/n?, der hier enthalten ist, wurde
durch die Simulation aus [111] bestéatigt.

Es ist dabei zu beriicksichtigen, dass die theoretischen Betrachtungen aus-
gehend von Martin und Hagers [13] Annahme einer unendlich ausgedehnten
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Platte erstellt wurden. Daher sind Randeffekte und Effekte wie das Energy
Trapping nicht berticksichtigt. Die gemessenen Auslenkungen kénnen demnach
nicht exakt mit den theoretisch ermittelten iibereinstimmen und es sind keine
Aussagen iiber die rdumliche Verteilung der Schwingungsamplitude enthalten.

2.5 Expansionseffekte

Nicht-stochiometrische Metalloxide, wie dotiertes Ceroxid, werden seit eini-
ger Zeit fiir Hochtemperaturanwendungen bei Energiewandlungsprozessen ge-
nutzt, wie zum Beispiel in Festoxidbrennstoffzellen (SOFC) oder als sauerstoff-
permeable Membranen. Der dominierende Leitungsmechanismus einiger dieser
Metalloxide ist die Ionenleitung. Dies und die verhéltnismaBig hohe Leitfa-
higkeit auch bei geringen Betriebstemperaturen machen die Anwendung als
Elektrolyt in SOFCs interessant.

Durch die Expansion aufgrund der Anderung der Stéchiometrie bei Reduktion
treten mechanische Spannungen im Material auf. Dies kann durch entstehende
Risse zur Zerstorung der Membranen oder Brennstoffzellen fithren und wird
daher seit kurzem eingehend untersucht [113,114]. Dariiber hinaus soll in dieser
Arbeit untersucht werden, ob der Dehnungseffekt bei Aktuatoren genutzt wer-
den kann. Um die Gitterausdehnung des Materials und die Zusammenhange
mit der Stochiometrie und der Leitfahigkeit zu verstehen, wird das verwendete
Material in den folgenden Abschnitten vorgestellt.

Defektchemie von dotiertem Ceroxid

Ceroxid bildet bei Dotierung mit niedrig valenten Kationen (Akzeptoren),
wie zum Beispiel Gd, Sm und Y, Mischkristalle mit einer hohen Konzentra-
tion an po,-unabhangigen Sauerstoff-Leerstellen ohne Bildung von quasifreien
Elektronen. An dieser Stelle ist Praseodym-dotiertes Ceroxid (Pr,Ce;_,O4_s,
PCO) ein interessantes Material, da sowohl die Cer-Atome als auch das Pra-
seodym eine sauerstoffpartialdruckabhingige Valenz aufweisen. Die Anderung
der Oxidationsstufen der beiden Atomsorten findet in unterschiedlichen po,-
Bereichen statt, wodurch sich Bereiche mit verschiedenen Transportmechanis-
men ergeben. Aus diesem Grund wurde PCO in verschiedenen Arbeiten als
Modellsystem fiir diverse po,-abhéngige Eigenschaften der Metalloxide ver-
wendet [114,115].
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Abbildung 2.21: 4-Punkt-DC-Leitfdhigkeit von PCO — Abhéngigkeit
der spezifischen Leitfahigkeit von Prg1Ceg9O2_, vom Sauerstoff-Partialdruck
fiir 700 und 750 °C. Entnommen aus [105], mit Genehmigung des Autors.

PCO weist bei Temperaturen ab 600 °C eine po,-abhangige ionische Leitfahig-
keit auf und fiir gentigend hohe Pr-Konzentrationen einen entsprechenden An-
teil von elektronischer Leitfédhigkeit [103]. Mit sinkendem Partialdruck, bis un-
gefihr 1070 bar, diffundiert Sauerstoff aus dem Material, Leerstellen entstehen
und das Pr** wird zu Pr®". Bei ausreichender Pr-Konzentration ergibt sich ein
gemischt ionisch-elektronisches Leitféahigkeitsverhalten (MIEC). Der elektroni-
sche Beitrag wird dabei durch das Polaronenhopping zwischen Praseodym-
Pldtzen verschiedener Oxidationsstufe getragen (Bereich I in Abb.2.21, aus
[105]). Fur den Fall, dass alle Pr-Atome den trivalenten Zustand angenom-
men haben, verschwindet der Polaronenbeitrag und das Material wird nahezu
vollstéandig ionisch leitend und unabhéngig vom po, (Bereich II). Fir noch
geringere po, weist PCO wieder einen gemischt ionisch-elektronischen Trans-
port auf (Bereich IIT). Durch das erneute Ausdiffundieren von Sauerstoff wird
Ce*t zu Ce?**t. Der Transportmechanismus ist daher ein Resultat der hohen
Leerstellenkonzentration und des Polaronenhoppings zwischen unterschiedlich
valenten Cer-Plitzen. Die Reduktionsgleichung lautet [103]

, L1
2Prg, + O = 2Pr¢, + Vg + 5Oz(g). (2.35)
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Das hier verwendete PCO liegt in der Form Prg;Cey9Os_, (PCO10) vor. Der
Sauerstoff-Selbstdiffusionskoeffizient von PCO dieser Stochiometrie wurde zu
1,34 - 1078 cm? /s bestimmt [116], so dass die Diffusionsprozesse im Material
sehr schnell ablaufen.

Chemo-mechanische Expansion

Bei der Bildung von Defekten in Metalloxiden wird haufig eine Gitterverzer-
rung verursacht, die zu einer Expansion oder Kompression des Materials fiihrt.

Die Ursache der chemisch induzierten Expansion liegt, wie zum Beispiel in
[113,117] beschrieben, in miteinander konkurrierenden Effekten durch die Re-
duktion. Zum einen wird bei der Reduktion eine Sauerstoff-Leerstelle gebildet,
deren Radius kleiner ist als der des zuvor vorhandenen Sauerstoff-Ions, was
zu einer Kompression fiihrt. Die Leerstelle verursacht eine elektrostatische Ab-
stoflung der umgebenden Kationen, die in einer Expansion resultiert. Dariiber
hinaus verédndert sich die Oxidationsstufe der Cer-lonen bei der Reduktion
von IV+ zu I1I+ und der Radius des Cer-Ions nimmt zu. Dabei tiberwiegt der
letztgenannte Effekt und es resultiert eine Gesamtvergrofierung der Gitterkon-
stanten. Ein Modell, mit dem die effektiven Radien der Sauerstoff-Leerstellen,
Kationen und Dotieratome und deren Einfluss auf die Gitterkonstanten von
dotiertem Ceroxid berechnet werden kénnen, wurde von Hong und Virkar
in [117] vorgestellt. Experimentelle Daten sowie numerische Losungen wurden
von Marrocchelli et al. veroffentlicht [113].

Da sowohl bei sinkendem pg, als auch bei steigender Temperatur mehr Sau-
erstoff-Leerstellen gebildet werden, ist auch die chemische Expansion tempe-
raturabhéngig. Die Expansion kann ebenfalls durch eine Dotierung mit Frem-
datomen beeinflusst werden, die die Leerstellenkonzentration im Kristall ver-
dndert [118]. Da die Ursachen der Anderungen der Ladungstrigerkonzentra-
tion und der Beweglichkeiten in demselben Reduktionsmechanismus liegen,
sind die elektrischen Eigenschaften des Materials mit den expansiven Effek-
ten verkntipft. Daher handelt es sich eigentlich sogar um einen elektro-chemo-
mechanischen Effekt, wie er in [114] benannt wird.

Es ist bekannt, dass Praseodym-dotiertes Ceroxid eine starke chemisch indu-
zierte Ausdehnung des Kristallgitters aufweist, die grofler als bei undotier-
tem Ceroxid ist [115]. Die Temperaturabhangigkeit der chemischen Expansion
wurde in [114] gemessen. Fur Temperaturen oberhalb 500 °C weicht der ther-
mische Expansionskoeffizient von PCO stark von dem des reinen Ceroxids ab.
Dies wird der vermehrten Sauerstoff-Leerstellenbildung durch die Pr-Dotierung
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Abbildung 2.22: PCO, Isotherme Expansion — Abhingigkeit der chemo-
mechanischen Expansion von Prg1Ceg9O2_, vom Sauerstoff-Partialdruck bei
konstanter Temperatur von 700 °C. Entnommen aus [115], mit Genehmigung
von ELSEVIER.

zugeschrieben. Analog zum thermischen Expansionskoeffizienten kann ein che-
mischer Expansionskoeffizient a¢ definiert werden.

Ec = Ochts. (236)

Demnach ist die chemische Expansion o direkt abhangig von der Sauerstoff-
Nichtstochiometrie 6, wie es auch experimentell bestimmt wurde [115]. Fiir 10-
%iges PCO wurde von den Autoren ein o von etwa 0,09 ermittelt. Mit isother-
men Messungen an polykristallinen bulk-Proben wurde in der genannten Ar-
beit die Abhéangigkeit der Expansion vom umgebenden Sauerstoff-Partialdruck
bei 700 °C bestimmt. Es ergab sich eine Dehnung des PCO um bis zu 0,35 %
bei po,-Verminderung von 0,2 auf etwa 1072 bar. Ab diesem Partialdruck er-
reicht die Dehnung ein Plateau (Abb.2.22). Fiir héhere Temperaturen én-
dert sich der Endwert nicht, jedoch wird das Plateau bereits bei hoheren
Do, erreicht. Das Plateau ist ebenfalls in der Leitfahigkeit und der Sauerstoft-
Nichtstochiometrie des PCO zu finden und wird dem Zustand zugeschrieben,
bei dem alle Praseodym-Ionen als dreiwertiges Pr®* vorliegen.
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Durch die Anderung der Stochiometrie verindern sich auch die elastischen
Eigenschaften. Aufgrund der vermehrten Anzahl von Punktdefekten bei ab-
nehmendem pg, tritt eine Verringerung des Elastizitatsmoduls auf [114]. Fir
das Elastizitatsmodul gilt

1 2
o LU

- 2
Teg O

, (2.37)

T=Tgg

mit U dem interatomaren Potential und rg, dem Gleichgewichtsabstand der
Ionen. Die Expansion bei der Reduktion vergroflert der Abstand zwischen den
Atomen, wodurch sich das Elastizitatsmodul verringert.

Abgesehen von der homogenen Expansion der Schicht kommt es ebenfalls zu
einer chemisch induzierten Verspannung im Material, wenn eine Reduktion nur
lokal stattfindet [119].

2.5.1 Verbiegung eines Substrates durch eine auf-
gebrachte diinne Schicht

Wird das PCO als diinne Schicht auf einem Substrat aufgebracht, so bewirkt
die Veranderung der mechanischen FEigenschaften der Schicht eine Verbie-
gung des Substrats, die deutlich grofer ist als die eigentliche Dickendnderung
der Schicht. Nach [120] bewirkt eine Spannung innerhalb einer aufgebrachten
Schicht eine Verbiegung des Substrates. Dies ist auch beim Abscheiden diinner
Schichten auf Wafern der Fall. Die Grofle der Verbiegung des Substrates wird
als Maf fiir die Schichtspannung, auch als Eigenspannung bekannt, herange-
zogen. Fiir einfache Geometrien, wie einen Streifen eines Substrates mit einer
diinnen Schicht darauf, die eine Verbiegung des Substrates verursacht, ergibt
sich eine Gleichung zur Berechnung der Schichtspannung aus dem Biegeradius

E D?

o= (= ) 6Rd (2.38)
Hier sind E der Elastizitatsmodul des Substrats, p die Poisson-Zahl des Sub-
strats, R der Biegeradius, D die Substratdicke und d die Schichtdicke. Als ein-
faches Beispiel und um die Gréflenordnungen solcher Verbiegungen zu verdeut-
lichen, konnen beschichtete Silizium-Wafer herangezogen werden. Bei 200 pm
dicken Silizium-Wafern der GroBle 12,5x12,5cm?, die auf einer Seite mit einer
Aluminiumschicht im Siebdruckverfahren versehen wurden, wurde eine Erho-
hung in der Mitte des Wafers grofer als 5 mm gefunden, was einem Biegeradius
von 390 mm entspricht [121].
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2.5 Expansionseffekte

Nach demselben Prinzip werden Substrate verbogen, wenn sich die elastischen
Parameter der sich darauf befindenden Schicht &ndern. Wie bereits beschrieben
ist dies bei PCO unter reduzierenden Atmosphéren der Fall. Fiir nanokristalli-
ne Ceroxid-Schichten auf Silizium-Substraten wurden po,-abhingige Anderun-
gen der spezifischen Schichtspannung von etwa 115 MPa-um bestimmt. Diese
Reaktion ist vollstandig reversibel. Weiterhin ist die Anderung der Schicht-
spannung von der Schichtdicke und der Temperatur abhéngig [122].
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Kapitel 3

Realisierung eines
Laser-Doppler-Vibrometer-
Messsystems

Die Grundlage des entwickelten Messsystems bildet ein Laser-Doppler-Vibro-
meter (LDV) bestehend aus dem Laser-Messkopf und einem dazugehorigen
Controller. Die vom Messkopf erfassten Auslenkungen des Messobjektes wer-
den im Controller decodiert und als analoges Spannungssignal ausgegeben.
Anschliefend wird dieses Signal zur weiteren Verarbeitung mit einer AD-
Wandlerkarte! in einem separaten PC digitalisiert. Um die Spannungssignale
zu erfassen und auszuwerten, wurde nicht auf kommerzielle Software zuriick-
gegriffen, sondern als Teil der hier vorliegenden Arbeit eine eigene Losung
programmiert. Uber diese Software werden neben der Datenerfassung auch die
Messroutine ausgefiihrt und die Messparameter fiir den Controller des Vibro-
meters bestimmt.

Um ortsaufgeloste Informationen iiber die mechanischen Auslenkungen der
Proben zu erhalten, muss die Probenoberfliche mit dem Laserstahl abgetastet
werden. Dafiir wurde ein automatisiertes Spiegelstellsystem entwickelt, das den
Laserstrahl des Vibrometers mit gewiinschter Schrittweite umlenkt. Die Be-
wegung des Spiegels wird dabei von einer Piezo-Aktor-Plattform ausgefiihrt,
deren Steuerung iiber eine weitere AD-Karte (Positionierkarte) erfolgt. Die
jeweilige Position des Laserpunktes auf der Probenoberfliche wird mit Hilfe
einer Mikroskopkamera mit Tele- und Zoom-Objektiv als Bilddatei dokumen-

Tm Folgenden wird diese Wandlerkarte als Messkarte bezeichnet, um sie von der anderen
verwendeten Karte zur Spiegel-Positionierung (Positionierkarte) zu unterscheiden.
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Abbildung 3.1: Vibrometer-Messsystem — Schematische Darstellung des
Gesamtsystems.

tiert. Alle Programmkomponenten fiir die Messung, das Spiegelstellsystem und
den Vibrometer-Controller sind zu einem gemeinsamen Programm verkniipft,
so dass automatisierte Messungen moglich sind. Eine schematische Darstellung
des Systems und der einzelnen Komponenten ist in Abb. 3.1 gegeben.

In den folgenden Abschnitten werden die einzelnen Komponenten des Mess-
systems und ihre Funktionsweisen im Detail erklart.

3.1 Das Messsystem

3.1.1 Das Vibrometer, Messkopf und Decoder

Das in dieser Arbeit verwendete Laser-Doppler-Vibrometer besteht aus einem
Vibrometer-Einpunkt-Messkopf OFV-505 und dem Controller OFV-5000 der

Firma Polytec GmbH. Bei dem Laser handelt es sich um einen He-Ne-Laser
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3.1 Das Messsystem

Laser ST1  Messstrahl ST2  Objektiv \/4 Messobjekt
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Abbildung 3.2: Interferometer — Optischer Aufbau des Interferometers im
Messkopf des Vibrometers [42].

mit einer Laser-Wellenlédnge von A = 633 nm [42]. Der Messkopf selbst besteht
aus einem modifizierten Mach-Zehnder-Interferometer. Der Strahlengang im
optischen Messkopf ist schematisch in Abb. 3.2 dargestellt und soll hier kurz
erlautert werden. Der He-Ne-Laser liefert einen linear polarisierten Strahl, der
am polarisierenden Strahlteiler ST1 in den Mess- und den Referenzstrahl auf-
gespalten wird. Der Messstrahl wird durch das Objektiv auf das Messobjekt fo-
kussiert, durchlauft ein A/4-Plattchen und wird am Messobjekt zurtickgestreut.
Auf die Tragerfrequenz des Messstrahls ist dann, wie in Kap.2.2.1 erlautert,
die Doppler-Frequenz f” aufmoduliert (gemaf Gl. (2.5)). Im zweiten Arm wird
durch die Bragg-Zelle dem Referenzsignal ein zusatzlicher Frequenz-Offset von
fez = 40 MHz addiert. Aus der Uberlagerung von Referenz- und Messstrahl
am Detektor resultiert das Interferenzsignal, mit der um die Doppler-Frequenz
verschobenen Frequenz fyoa = (fsz = fp) (Gl (2.6)). Durch die Bragg-Zelle
ist die resultierende Frequenz aus der Uberlagerung immer gréfier null und
die Richtung der Auslenkung kann bestimmt werden (heterodynes Prinzip).
Dies fiihrt ebenfalls zu einer Verbesserung der Messgenauigkeit bei kleinen
Geschwindigkeiten, gleichbedeutend mit niedrigen Doppler-Frequenzen [123],
wie auch anhand von Gl. (2.2) und der Erlduterung in Kap.2.2.1 ersichtlich
wird.

Aus den Uberlegungen in Kap. 2.2.1 ergeben sich zwei Methoden, um von dem
frequenz- und phasenmodulierten Signal auf die Bewegung des Objektes zu

23



3 Realisierung eines Laser-Doppler-Vibrometer-Messsystems

schliefen. Durch das Zahlen von Hell-/Dunkeldurchgéngen wird aus der Phase
des Doppler-Signals direkt auf die Wegdnderung geschlossen (& o« Wegénde-
rung). Uber die Bestimmung der Frequenz der Modulation kann die Geschwin-
digkeit des Objektes ermittelt werden (fyoq o< vm). Diese Demodulation des
Signals wird durch verschiedene Decoder realisiert. Es stehen dafiir sowohl Ge-
schwindigkeitsdecoder fiir die Bestimmung der Geschwindigkeit aus der Fre-
quenzmodulation, als auch Wegdecoder zur Rekonstruktion der Wegamplitude
aus der Phasenmodulation zur Verfiigung. Die Wahl des geeigneten Decoders
richtet sich nach der Art der Anwendung und dem Frequenzbereich der zu mes-
senden Schwingung, da die Decoder jeweils fiir verschiedene Messanwendungen
und Frequenzbereiche optimiert sind. Fiir transiente Bewegungen, Impulsan-
regungen sowie fiir harmonische Schwingungen mit niedrigen Frequenzen ha-
ben Wegdecoder bessere Auflosungen. Fiir hochfrequente Schwingungen sind
Geschwindigkeitsdecoder empfehlenswert [124]. Um die geforderte Variabilitat
hinsichtlich des Anwendungsbereichs des Vibrometers zu erfiillen, muss das Ge-
samtsystem mit mehreren Decodern einen moglichst breiten Frequenzbereich
(0Hz und 10 MHz) abdecken. Dazu werden hier zwei Geschwindigkeitsdecoder
und ein Wegdecoder eingesetzt. Die technischen Daten fiir die Decoder finden
sich im AnhangE in Tab. E.1.

Fiir die Umrechnung der mit dem Geschwindigkeitsdecoder ermittelten Ge-
schwindigkeit vy in die effektive Auslenkung x des Messobjektes wird folgender
Zusammenhang unter Annahme harmonischer Schwingungen genutzt

x(t) = xo sin(wt)
T = v = xow cos(wt) = vg cos(wt)
= w9 =1v/(27f). (3.1)

Die absolute rauschbegrenzte Auflosung wird vom Hersteller mit 0,2 um/ (S\/E)
angegeben und lésst sich in die entsprechende Amplitude umrechnen. Bei ei-

ner sinusféormigen Schwingung mit einer Frequenz von 100kHz ergeben sich

3-107m bzw. 0,3pm.

Der implementierte Wegdecoder (DD-900) erméglicht Messungen von Frequen-
zen bis 2,5 MHz mit einer rauschbegrenzten Auflosung kleiner als 0,5 pm/ VHz.
Das Spannungssignal des Wegdecoders représentiert direkt das Wegsignal, so
dass keine Umrechnung wie beim Geschwindigkeitsdecoder notwendig ist.

Uber die Wahl des geeigneten Decoders hinaus kénnen mit dem Controller
des Vibrometers weitere Einstellungen vorgenommen werden. Dazu gehoren
die automatische Einstellung des Laserfokus, welche insbesondere bei Raster-
messungen an schriggestellten Proben wichtig ist. Implementierte Tracking-

o4



3.1 Das Messsystem

und Bandpassfilterfunktionen kénnen zur Verbesserung des Messergebnisses
fiithren.

In nicht vollstdndig schwingungsentkoppelter Umgebung ist es kaum zu ver-
meiden, dass den zu messenden Schwingungen Storungen durch die Umgebung
iiberlagert sind. Dies konnen z. B. Gebaudeschwingungen, elektrische oder me-
chanische Einfliilsse durch andere elektrische Geréte in der Nahe der Messan-
ordnung (Pumpen, Gerateliifter, etc.) sein; oft haben diese Stérungen niedrige
Frequenzen und grofle Wegamplituden. Damit der Messbereich nicht durch die-
se Storungen tibersteuert wird, miissen die Messbereiche der Decoder fiir jede
Messung angepasst werden. Dies tritt vor allem bei Messungen bei hohen Tem-
peraturen oder sehr kleinen Frequenzen auf. Die theoretischen Rauschgrenzen
sind unter diesen Bedingungen in der Praxis nicht erreichbar.

Arbeitsabstand

Obwohl der Arbeitsabstand des Vibrometers einen sehr breiten Bereich um-
fasst, ist aufgrund der Funktionsweise des Lasers eine Anpassung des Abstands
notwendig. Der Laser besitzt zwei longitudinale Moden, die entlang des Laser-
strahls interferieren, woraus eine Schwebung mit 735 MHz resultiert [42,123].
Bei einer Riickstreuung an einem festen Objekt wird der riickgestreute Strahl
mit dem Referenzstrahl iiberlagert, die Schwebung bleibt erhalten. Bei einem
bewegten Objekt jedoch veréndert sich die Amplitude der gesamten Schwe-
bung (Hell-/Dunkel-Ubergang). Der maximale und der minimale Wert dieser
Amplitudenverdnderung sind abhingig vom Abstand des Objektes zum Laser.
Um also moglichst grole Modulationen zu erhalten, muss ein Arbeitsabstand
gewahlt werden, der einem Visibilitdtsmaximum entspricht. Der bevorzugte
Arbeitsabstand des Lasers liegt in diskreten Abstanden, die berechnet werden
kénnen mit (234+n-204) mm,n = 1,2, 3, ..., N. Die obere Grenze fiir N ergibt
sich durch den maximalen Arbeitsabstand [,,,, mit

Imax - 234

N =
204

Der maximale Arbeitsabstand wird durch den verwendeten Messkopf und die
Riickstreueigenschaften des Messobjektes bestimmt.
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3 Realisierung eines Laser-Doppler-Vibrometer-Messsystems

Laserstrahl

Ts

Abbildung 3.3: Schriger Einfall — Schematische Darstellung einer Messung
eines Scherschwingers mit schrigem Einfallswinkel des Laserstrahls.

Schriager Einfall

Bei nicht senkrechtem Einfall des Laserstrahls auf das Messobjekt wird nur die
Komponente des Geschwindigkeitsvektors in Richtung des Laserstrahls gemes-
sen. 9

Afp = % - COS (v (3.2)
Es resultieren verfahrensbedingte Fehler aus dieser Messanordnung, die der
Hersteller zu 0,06 % bei o = 2° und 1% bei o = 8° angibt [123]. Fiir die Mes-
sung von Scherschwingungen, bei denen die Schwingungsrichtung senkrecht
zur Oberflachennormalen ist (In-plane-Schwingung), ist ein schrager Einbau
der Proben unumgénglich (Abb.3.3). Wie sich aus Gl. (3.2) ergibt, ist die
gemessene Amplitude zu klein und muss geméf Gl. (3.3) korrigiert werden.

Lp

(3.3)

Ty =
COSs &

Bei Linien- oder Rastermessungen miissen weitere geometrische Effekte be-
riicksichtigt werden. Der Laserspot wird durch &dquidistante Winkelschritte
des Spiegels bewegt, was aber nur bei einer gekriimmten Probenoberfliche zu
ebenfalls dquidistanten Positionsabstédnden fithren wiirde. Die Abweichung zwi-
schen der ebenen Probe und einem Kreisbogen kann fiir den Abstand zwischen
dem Spiegel und der Probe von etwa 1 m und Probendurchmessern von 10 bis
20 mm vernachlassigt werden. Durch die Schragstellung der Probe werden die
Absténde zwischen zwei Laserpositionen im Vergleich zu einer senkrechten
Probenausrichtung um den Faktor 1/sin « vergrofiert. Zur Vereinfachung wer-
den bei der Auswertung der Messungen die einzelnen Messpositionen auf die
tatsdchliche Probengrofie bzw. die gesamte Messstrecke bezogen.
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3.1 Das Messsystem

Abbildung 3.4: Speckel-Interferenzen — Enstehung von Speckelmustern
bei diffuser Reflexion an rauen Oberflichen [37].

Oberflacheneffekte

Laserintensitat

Die Qualitat der Messergebnisse ist abhéangig von der Signalstirke, da diese
Einfluss auf die elektronische Signalverarbeitung im Decoder hat. Aus diesem
Grund ist eine moglichst hohe Intensitat des zum Vibrometer zuriickgestreu-
ten Lichtes erwiinscht?. Die Intensitit wird innerhalb des Controllers ermittelt
und in einer Skalierung von 0 bis 100 % ausgegeben. Vereinfachend gesagt ist
der Rauschpegel bei geringer Laserintensitat im Signal hoher als bei 100 %
Intensitat. Eine hohe Laserintensitat wird entweder mittels einer vollstandig
gerichteten Reflexion, durch eine exakt senkrecht zum Laserstrahl ausgerich-
tete spiegelnde Probenoberfliche, oder durch eine diffuse Reflexion erreicht.
Letztere liegt vor, wenn die Oberfliche des zu messenden Objektes rau ist im
Vergleich zur Laserwellenldnge. Abgesehen von der Oberflichenrauigkeit ist
die diffuse Reflexion auch abhéngig von der Materialfarbe und der Tempera-
tur [123]. Im allgemeinen Fall ist eine ideal riickstreuende Oberflache z. B. eine
reflektierende Folie (Retro-Folie) oder als Schicht aufgebrachte Mikroglasper-
len (1 — 850 um). Fir Hochtemperaturmessungen und auch bei den typischen
Abmessungen der Proben sind solche Materialien jedoch nicht einsetzbar. Als
Alternative werden hier verschiedene Schichtsysteme und Materialien getestet
und in Kap. 4.1 vorgestellt.

Speckel-Effekte

In Abb. 3.4 ist eine raue Oberflache skizziert, an der ein kohédrenter Laser-
strahl reflektiert wird. Durch die Unebenheiten der Fliche weisen die Strah-
len am Schnittpunkt S einen Wegunterschied auf und werden somit entweder

2Da die Intensitit des ausgesendeten Laserlichtes immer gleich bleibt, wird die Formu-
lierung ,Laserintensitédt‘ im Folgenden immer fiir das zuriickgestreute Licht verwendet.
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3 Realisierung eines Laser-Doppler-Vibrometer-Messsystems

konstruktiv oder destruktiv interferieren. Auf der angestrahlten Flache kon-
nen unregelméfige helle und dunkle Flecken beobachtet werden, die als Laser-
Granulation oder Speckelflecken bezeichnet werden.? Da die Speckelmuster vie-
le Informationen iiber die streuende Oberfliche enthalten, kann dieser Effekt
zur Oberflachenanalyse genutzt werden [125]. Fiir die Vibrometrie jedoch ist es
ein unerwiinschter Effekt, der Fehler hervorruft. Bei einem bewegten Messob-
jekt werden im Detektor abwechselnd helle und dunkle Speckelflecken detek-
tiert. Dies fuhrt zu kurzen Signalaussetzern (Drop Out) und einer Erhéhung
des Rauschpegels. Tracking-Filter konnen diese Effekte zum Teil minimieren,
indem die Haufigkeit der Aussetzer vermindert wird. Uber einen synchroni-
sierten Oszillator wird dabei das Signal regeneriert, wenn es fiir einen kurzen
Moment ausfallt. Die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten eines Drop Outs
ist abhingig von der Auswahl der Optik, der Grole des Laserspots und der
Wahl des Decoder-Messbereichs. Bei dem hier verwendeten Laserkopf OFV-
505 mit Long Range-Linse ist die Drop Out-Wahrscheinlichkeit geringer als
bei anderen Optiken. Die Grofle des Laserspots ist abhédngig vom Abstand
zum Messobjekt, wobei bei gut fokussiertem Strahl dieser Einfluss gering ist.
Der Messbereich sollte moglichst klein gewéhlt werden [123,126]. Generell lasst
sich das Auftreten von Speckelmustern durch eine moglichst glatte Oberfliche
minimieren.

Bei Scherschwingern sollte der nachteilige Effekt der Speckels noch stérker
sein, da hier eine laterale Bewegung der Probe (senkrecht zum Laserstrahl)
mit hoher Wahrscheinlichkeit dazu fiihrt, dass sich ein dunkler Speckelfleck
durch den Laserpunkt bewegt und ein Drop Out verursacht. Dariiberhinaus
sind hier sehr glatte Oberflichen nicht nutzbar, da der Laserstrahl durch den
schriagen Einbau der Probe zu stark abgelenkt wiirde.

3.1.2 Signalerfassung mittels AD-Wandlerkarte

Zur Erfassung und Weiterverarbeitung des Spannungssignals aus dem Deco-
der wird eine National Instruments AD-Wandler-Karte (NI 5122) verwendet.
Mit dieser ist eine Abtastung des Eingangssignals mit einer Abtastrate von
Fain = 1,5kS/s bis Fax = 100 MS/s moglich. Bedingt durch die Spezifika-
tionen der AD-Wandlerkarte ergeben sich mit 7' = N/F die minimal und
maximal moéglichen Messzeiten T', je nach Wahl der Anzahl der Messpunkte
N. Als Beispiel sei hier die Messzeitbandbreite fiir 1024 Messpunkte berechnet.

3Aus dem englischen Begriff Speckle Pattern wurde der Begriff Speckelmuster in den
Sprachgebrauch iibernommen.
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3.1 Das Messsystem

Mit N = 1024 folgt:

= Tnin = N/Fmax = 10724 Hs
= T = N/ Fain = 0,671 .

Bei Messungen von niedrigen Frequenzen von nur einigen Hertz ist eine mog-
lichst lange Messdauer von Vorteil, um tiber eine groie Anzahl von Perioden zu
messen. Dementsprechend wird hier eine hohe Anzahl von Messpunkten und
eine niedrige Sample-Rate gewéhlt. Allerdings wird dadurch das Datenvolu-
men stark erhoht. Als eine gute Einstellung fiir Messungen fiir Frequenzen bis
20 Hz haben sich die Parameter N = 217 = 131072, F' = 1,5kS/s und T' = 86 s
bewédhrt. Bei hohen Frequenzen im Megahertzbereich ist eine kurze Messzeit
im Millisekundenbereich ausreichend. Dafiir ist aber eine hohe Abtastfrequenz
notwendig. Fiir Messungen bei etwa 5 MHz sollte die Abtastrate mindestens
12,5 MHz betragen.

3.1.3 Spiegelstellsystem

Eine prazise Positionierung des Laserspots auf der Probe ist notwendig und
wird durch ein piezobasiertes Stellsystem mit optischem Spiegel ermoglicht.
Insbesondere dient dieses System dem Abtasten der Probenoberflichen. Ein
Komplettsystem bestehend aus einem Controller (PI E-616.5S0G) und einer
Kippplattform (PI S330.8SD) von der Firma Physik Instrumente wird hierfiir
verwendet [127]. Die Kippplattform wird in einer Edelstahlkugel (& = 80 mm)
montiert. Diese dient der Vorjustierung des Laserstrahls auf die Probe. Durch
das Kugeldesign ist gewéhrleistet, dass sich der Reflexionspunkt des Laser-
strahls immer exakt auf dem Drehpunkt des Spiegels befindet und somit eine
unerwiinschte uniaxiale Verschiebung praktisch ausgeschlossen wird.

Die Schrittbewegung des Spiegels wird im Sub-Millisekundenbereich tiiber vier
Piezoaktoren gewéhrleistet. Zwei orthogonale Rotationsachsen bewirken eine
Verkippung um denselben Pivot-Punkt, so dass eine einfache Bestimmung der
resultierenden Verkippung moglich ist (siehe Abb. 3.5). Der Controller erlaubt
einen Betrieb im Open-Loop- und Closed-Loop-Modus. Da fiir die Messungen
ein moglichst priazises Anfahren der Rasterpositionen notwendig ist, wird hier
der Closed-Loop-Modus verwendet. Mit vier hochauflésenden Dehnungsmess-
streifen wird die jeweilige Auslenkung der Piezo-Aktoren gemessen.

Die maximale Verkippung der Plattform betragt insgesamt 1,15°, bei einer
Winkelauflosung von 11,46 u° und einer Wiederholbarkeit von ag = 57,3 u°.
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Kippachsen

Piezo-Aktor

Abbildung 3.5: Spiegelverkippung — Skizze der Piezo-Aktor-Plattform fiir
das Spiegelstellsystem.

Die Entfernung der Probe vom Spiegel betréigt Is = 1000 mm und mit tan(a) =
As/l ergibt sich eine maximale Messstrecke auf der Probe von 10 mm in eine
Richtung, ausgehend von der Mitte. Somit konnen insgesamt 20 mm abgeras-
tert werden. Mit der Wiederholbarkeit der Verkippung der Plattform ist die
kleinste Schrittweite auf der Probenoberfliche As = 1 um (Abb. 3.6). Die mi-
nimale Laserspotgrofie bei der gegebenen Systemkonfiguration betragt etwa
60 um. Somit ist die minimale Schrittweite deutlich geringer und ausreichend
fiir die gewtinschte Anwendung. Die Ausgabe der Steuerspannung fiir die Piezo-
Aktoren wird tiber die Analog-Ausgénge der Positionierkarte (National Instru-
ments, NI PCle 6321) realisiert. Uber die analogen Eingéinge der Karte werden
die Signale der Dehnungsmessstreifen und die Laserintensitiat aufgenommen.

3.1.4 Weiteres Zubehor

Fiir In-situ-Messungen bei hohen Temperaturen und in verschiedenen Gasat-
mosphéaren wurde ein Rohrofen (Gero HT'SS 75-180/16 mit Eurotherm Regel-
gerét) genutzt. Der Ofen wurde derart umgebaut, dass der Innenraum gasdicht
von der Umgebung getrennt ist. An einem Ende des Ofens ist eine Vakuum-
kammer angeflanscht. Diese dient dem Anschluss der elektrischen Zuleitungen,
zur Befestigung des Probenhalters und der Gaszufiihrung. Durch eine Kiihlung
am Ofenflansch ist eine hinreichend geringe Temperatur in der Kammer ge-
wahrleistet. In der dem Vibrometer zugewandten Seite wurde ein Fenster ein-
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3.1 Das Messsystem

Abbildung 3.6: Spiegelauslenkung — Skizze zur geometrischen Berechnung
der Auslenkung und Schrittweiten des Spiegelstellsystems.

gebaut. Um moglichst wenig Laserlicht zu reflektieren, wurde dafiir ein Glas
gewdhlt, das mit einer Antireflexionsschicht im Bereich der verwendeten La-
serwellenlédnge versehen ist. (Edmunds Techspec N-BK7 Laser Line Window,
@ = 50mm, 632,8 nm coated).

Die Kamera zur Aufnahme der jeweiligen Laserspotposition auf der Probe
ist eine Imaging Source USB 2.0 Farbkamera mit 1/2”-CCD-Chip und einer
Auflésung von (1280 x 960)px?. Aus geometrischen Griinden kann die Kamera
nicht in einer Achse mit dem Laserstrahl, d. h. direkt auf die Probe gerichtet,
sein. Daher wurde das Bild iiber einen weiteren Spiegel aufgenommen.

3.1.5 Mechanischer Aufbau

Die in den vorherigen Unterkapiteln genannten Komponenten wurden zu einem
gemeinsamen System kombiniert. Um das System von auftretenden Storvibra-
tionen zu entkoppeln, sind alle Komponenten gemeinsam auf eine Metallplatte
in einen Rahmen aus Aluminium-Profilen montiert (Abb.3.7). Durch diese
Konstruktion wird angestrebt, dass auftretende und nicht zu unterdriickende
Storvibrationen auf alle Komponenten denselben Einfluss ausiiben. Der Rah-
men ist iiber ein Schlittensystem mit der Tischkonstruktion verbunden, auf
der auch der Rohrofen steht. Durch die steife Verbindung und die groie Masse
des Tisches sollen Schwingungen, die vom Boden des Labors auf das System
iibertragen werden (Gebédude, Personen, Tiren schlagen), gedimpft werden.

Damit eventuell auftretende Storungen sich nicht nur auf das Vibrometer oder
nur auf die Probe auswirken, wurde die Probe fest an das Vibrometer ge-
koppelt. Das Vibrometer und die Probe sind daher iiber die Vakuumkam-
mer auf der Metall-Platte verbunden, so dass sie nicht gegeneinander schwin-
gen konnen. In der Kammer ist ein AlyO3-Rohr montiert, an dessen Ende
sich die Probe auf einem Probenhalter befand. Der gesamte Aufbau lédsst sich
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Vibrometer

Kamera

Spiegelstellsystem

Verfahrschlitten

Antireflex
| _—-Fenster

Aluminiumoxid-Rohr

Abbildung 3.7: Mechanischer Aufbau — Zeichnung des Gesamtsystems
mit den optischen Komponenten, Vakuumkammer und Ofen. Die Ausschnitts-
vergrofferungen zeigen die Vakuumkammer mit dem Fenster, den elektrischen
Anschliissen und dem Rohr aus Aluminiumoxid-Keramik.

auf dem Schlittensystem horizontal verschieben, so dass das Keramikrohr fiir
Hochtemperaturmessungen oder Messungen bei verdnderter Gasatmosphére
in den Rohrofen geschoben werden kann. Die Anflanschung der Kammer an
den Ofen wird mit einem Membranbalg realisiert, was eine Minimierung der
Schwingungsiibertragung der mechanischen Ofenvibrationen auf die Probe be-
wirkt.
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3.1 Das Messsystem

Abbildung 3.8: Probenhalter — Probenhalterbeispiel fiir Messungen von
Scherschwingern.

Probenhalter und Probenkontaktierung

Die Messungen bei Temperaturen bis zu 1000 °C machen hochtemperatursta-
bile Materialien zur Befestigung und Kontaktierung von Proben im Ofen er-
forderlich. Dafiir eignen sich Aluminiumoxid (Al,O3) als Befestigungsmaterial
und Platin fiir elektrische Kontakte. Der Schmelzpunkt von Platin liegt bei et-
wa 1770°C [128]. Die typische maximale Einsatztemperatur von keramischem
Aluminiumoxid liegt je nach Hersteller und Reinheitsgehalt im Bereich 1500-
1700°C [129,130]. Die elektrischen Kontakte bestehen aus direkt auf die Probe
aufgebrachten Elektroden, die mittels Siebdruck oder Laserablation abgeschie-
den werden. Beim Einbau der Probe in den Probenhalter werden Platindréhte
mit kleinen metallischen Fahnchen an den Enden durch Klemmung auf die
Elektroden gepresst, um so einen elektrischen Kontakt zu gewéhrleisten. Die
Klemmung wird durch lange Al,O3-Stébe realisiert, die im Inneren der Kam-
mer im kalten Bereich befestigt sind. Die Stdbe sind gefedert, so dass sie auf
die Probe Druck ausiiben kénnen. Die Drahte sind am anderen Ende mit An-
schliissen in der Vakuumkammer verbunden.

Die Proben werden am Ende des Keramikrohres eingesetzt. Dazu werden Pro-
benhalter aus Aluminiumoxid genutzt, die je nach Probengréfie und -anwen-
dung individuell gefertigt werden. Um eine zu starke Dampfung der Schwin-
gung zu vermeiden, werden die Proben soweit moglich nur im Randbereich
befestigt. Die Probenhalter bestehen daher aus zwei diinnen Al;Os-Platten,
zwischen denen die Proben und die Platin-Féhnchen geklemmt werden. Die
Platten weisen verschieden grofie Aussparungen auf, so dass die Probenmitten
unbelastet sind und der Laserspot auf einem groflen Bereich der Oberfliche
positioniert werden kann. In Abb. 3.8 ist eine Probenhalterung zu sehen, die
fiir Scherschwinger genutzt wurde. Fiir eine bessere Sichtbarkeit der Probe ist
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3 Realisierung eines Laser-Doppler-Vibrometer-Messsystems

Abbildung 3.9: Probenhalter — Probenhalterbeispiel fiir Messungen von
Dickenschwingern.

hier die obere Al;Os-Platte nicht gezeigt. Messungen von Schwingungen, die
parallel zum Laserstrahl verlaufen, werden mit Probenhaltern durchgefiihrt,
bei denen die Probe vertikal montiert ist (Abb. 3.9).

Optional kann eine Al,Os-Schraube hinter der Probe montiert werden, so dass
die Auflagefliche der Probe minimiert wird. Dadurch wird die Messung der in
Kap. 4.2.4 beschriebenen PCO-Proben ermdglicht, ohne dass eine Verbiegung
des Substrats die Messung beeinflusst. Eine prazisere Skizze dieser Plattenkon-
struktion ist in Abb. 3.10 dargestellt. Es hat sich gezeigt, dass die Qualitéit der
Messergebnisse in Bezug auf Rauschen und Storvibrationen deutlich verbessert
wird, wenn die Probe mit der beschriebenen Halterung fest eingespannt wird.

3.2 Software

Fir die vielseitige Nutzung des Messsystems ist eine individuelle Software-
l6sung notwendig. Daher wurden modulare Programme fiir die einzelnen Sys-
temkomponenten entwickelt. Die Programmkomponenten und deren Aufgaben
sind in Abb.3.11 und Abb. 3.12 skizziert. Als Programmiersprache wurde hier
C# genutzt und der Quelltext im Visual Studio 2008 editiert. Die Haupt-
anforderung an die Gerédteprogramme ist die Automatisierung der gesamten
Messprozedur. Zur Einstellung der Parameter des Messkopfes und der Decoder
wurde ein Vibrometerprogramm entwickelt. Die automatische Steuerung des
Spiegelstellsystems ist derart realisiert, dass eine Abtastung der Probenober-
flache sowohl mit Linien- als auch mit Rasterprofilen moglich ist. Im Messpro-
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Abbildung 3.10: Probenhalter mit Anpressstift — Probenhalter fiir PCO-
Proben. Der Laserspot befindet sich bei der Messung tiber dem Anpressstift, so
dass Substratverbiegungen die Messung der Schichtexpansion nicht beeinflus-
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Abbildung 3.11: Vibrometer-Messsystem — Schematische Darstellung des
Gesamtsystems und der jeweiligen Programmmodule.
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3 Realisierung eines Laser-Doppler-Vibrometer-Messsystems

Abbildung 3.12: Blockdiagramm des Programms — Schematische Dar-
stellung des Programmkonzeptes und der Modulaufgaben.

gramm werden die relevanten Parameter zur Messwertaufnahme und Daten-
speicherung bestimmt. Der Gesamtablauf dieser automatisierten Schritte wird
in einem gemeinsamen Masterprogramm gesteuert, in dem auflerdem die Er-
stellung einer Protokolldatei mit allen verwendeten Mess- und Gerateparame-
tern und die grafische Darstellung der Messspektren ausgefithrt wird. Weiterhin
wurden einige Uberwachungsfunktionen integriert, wie z. B. die Anzeige der In-
tensitéit des zuriickgestreuten Laserlichtes, die Anzeige der Overflow-LEDs des
Vibrometer-Controllers und die Monitorsignale der Dehnungsmessstreifen des
Spiegelstellsystems (s. Abb. 3.12). Eine Abbildung der Benutzeroberflachen ist
im Anhang dargestellt.
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3.2 Software

3.2.1 Gerateprogramme
Vibrometerprogramm

Uber eine RS232-Schnittstelle kann der Controller des Vibrometers angespro-
chen werden, so dass samtliche iiber das Bedienteil wiahlbaren Funktionen auch
per PC gesteuert werden konnen. Wichtig sind dabei vor allem Funktionen, die
innerhalb einer laufenden Messung oder Messreihe angepasst werden miissen.
Dies betrifft die Autofokus-Funktion, die bei einer Positionsveranderung des
Lasers zur Optimierung der Laserintensitiat durchgefithrt wird. Insbesondere
bei Linien- oder Rastermessungen an Scherschwingern muss durch den nicht
senkrechten Einbau der Probe der Fokus bei anndhernd jeder Position neu
bestimmt werden. Bei Temperaturanderungen an der Probe kommt es durch
die thermische Ausdehnung der Haltermaterialien zu einer Verschiebung des
Laserspots, die ebenfalls eine Neufokussierung notwendig macht.

Zusitzlich bietet der Controller die Moglichkeit, eine Ubersteuerung des Si-
gnals abzufragen. Diese Information wird ebenfalls alle 200 ms tiber das Pro-
gramm abgefragt und fiir die spéatere Auswertung in der erzeugten Protokoll-
datei gespeichert.

Spiegelstellsystemprogramm

Mit diesem Programm werden die Spannungen, die an die Kippplattform aus-
gegeben werden, und somit die Laserspot-Positionierung geregelt. Uber das
Videobild der Mikroskopkamera konnen beliebige Anfangs- und Endpunkte
fir die Linien- und Rastermessung bestimmt und im Programm eingestellt
werden. Mit der Anzahl der zu fahrenden Schritte wird die rdumliche Auf-
losung der Messpunkte festgelegt. Eine Vorabkontrolle des Rasterverlaufs ist
iiber das Kamerabild moglich.

Messprogramm

Die Datenaufnahme und Digitalisierung des Spannungssignals vom Vibrometer
wird tiber die Messkarte ausgefithrt. Die Wahl der Messparameter stellt dabei
die wichtigste Funktion dar, da nur bei korrekter Parameterwahl verwertba-
re Ergebnisse moglich sind. In Abhangigkeit von der zu messenden Frequenz
und den zu erwartenden Amplituden des Messsignals und des Rauschpegels
werden die gewtlinschten Einstellungen fiir die Anzahl der Messpunkte N und
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3 Realisierung eines Laser-Doppler-Vibrometer-Messsystems

der Messzeit T' vorgenommen. Daraus ergibt sich automatisch eine Abtastrate
F und somit auch eine Frequenzauflosung Af = F'/N. Die gewdhlten Werte
werden von dem Programm hinsichtlich der in Kap.2.2.2 beschriebenen An-
forderungen iiberprift. Mit den beiden Eingangskanéalen der Messkarte ist es
moglich, zwei Signale gleichzeitig aufzunehmen. Die Phasenbeziehung zwischen
beiden Signalen bleibt dabei erhalten. Dies ist beispielsweise von Vorteil, wenn
sowohl das Anregungssignal als auch das Vibrometersignal zeitgleich aufge-
nommen und im Anschluss verglichen werden sollen. Messungen kénnen, ent-
sprechend dem Frequenzbereich, sowohl mit AC- als auch mit DC-Kopplung
durchgefithrt werden.

Wird eine Messung ausgelost, so werden die an den Kanalen der Karte einge-
henden analogen Signale (Signalspannungsamplitude in V' iiber der Zeit ¢) mit
der gewéhlten Abtastfrequenz aufgenommen. Nach der Aufnahme der Daten
werden diese mit einer FFT transformiert und das Ergebnis zusammen mit
den Rohdaten gespeichert.

3.2.2 Masterprogramm

In diesem Programm wird der Gesamtablauf der Messreihen koordiniert so-
wie die Ergebnisse in der Oberfliche des Programms grafisch dargestellt (vgl.
Anhang E, Abb.E.1). Zusitzlich wird eine separate Protokolldatei zu jeder
Messung erstellt, in der alle relevanten Messparameter verzeichnet sind. Dies
dient zum einen der Dokumentation der Messung, ist aber auch fiir die spatere
Auswertung notwendig. Es lassen sich nachtraglich die Werte fiir die aktuell
wahrend der Messung vorhandene Laserintensitat, die Fokusldange des Lasers
oder das Auftreten eines Signal-Overflows am Vibrometer-Controller iiberprii-
fen. Diese Werte konnen insbesondere bei Raster- oder allgemein Langzeit-
messungen mit dem Ort oder der Zeit variieren und die Messergebnisse stark
beeinflussen, so dass eine Uberwachung erforderlich ist. Eine Datenaufnahme
kann mit den gewahlten Parametern beliebig oft manuell wiederholt werden
oder automatisch eine bestimmte Anzahl von Malen durchgefiihrt werden.

Soll eine ortsaufgeloste Messung durchgefiihrt werden, werden die in Kap. 3.2.1
beschriebenen Einstellungen fiir das Raster vorgenommen und die gewtinschte
Anzahl von Messungen pro Position bestimmt. Nach dem Auslosen der Mes-
sung wird das Raster automatisch abgefahren und die Messung durchgefiihrt.
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Beispiel eines Messablaufs einer Raster-Messreihe:

— Position (i,j) anfahren

— Autofokus durchfithren

— Gewtlinschte Anzahl von Messungen an dieser Position durchfiihren
— fiir jede dieser Messungen:

- FFT durchfiithren
- Sinus- und FFT-Daten speichern

- grafische Darstellung von Sinus und FFT in der Programmoberfla-
che

- Parameterdaten in Log-Datei schreiben

— néchste Position anfahren (Neubeginn der Schleife)

3.3 Auswertung

Die digitalisierten Daten werden im Anschluss an die Messung mit einer selbst
entwickelten Software ausgewertet (Auswertungsprogramm). Als ein Beispiel
ist in Abb. 3.13 die mit dem Vibrometer gemessene mechanische Schwingung
einer kommerziell erhéltlichen Langasit-Stimmgabel dargestellt. Bild a) zeigt
das vom Controller herausgegebene Sinussignal und b) das daraus transfor-
mierte Spektrum im Frequenzraum. Fiir eine perfekte Stimmgabel ohne Ver-
luste wére der Sinus nicht verrauscht und die Fourier-Darstellung wiirde einen
scharfen Peak bei einer bestimmten Frequenz ergeben. Im Fall der Grundmode
der Stimmgabel bei ca. 22 kHz ist dies nahezu gegeben. Die Frequenzauflosung
betrug hier 4,8 kHz. Die Verbreiterung des Fourier-Peaks, d. h. die Aufspaltung
in mehrere Spikes, resultiert aus den Abweichungen der Stimmgabel- und Elek-
trodensymmetrien und der endlichen Messzeit. Das Fitten des Signals ergibt
eine Amplitude von 2,93 V. Der Wert, der aus dem fouriertransformierten Si-
gnal iber die im folgenden beschriebene Auswertung gewonnen wird, betragt
ebenfalls 2,93 V. Bei hoheren Schwingungsmoden weicht das Verhalten deut-
lich von einem idealen Sinus ab. Diese hoheren Frequenzen wurden mit einer
Frequenzauflésung von 48 8 kHz aufgenommen. Durch die Abweichung von der
Sinusschwingung ist ein Fitten der Signale mit einer Sinusfunktion zwar mog-
lich, das Ergebnis stellt jedoch nicht den tatsachlichen Verlauf der Daten dar.
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Abbildung 3.13: Messdaten — a) Messdaten einer Langasit-Stimmgabel in
Sinusdarstellung. Diinne Linie: Fits der Daten mit einer Sinusfunktion der ent-
sprechenden Frequenz. b) Fourierdarstellung.

Die jeweiligen Fits sind ebenfalls in der Abbildung dargestellt. Die FFT in-
terpretiert ein solches Signal als eine Uberlagerung mehrerer Sinusfunktionen,
so dass im Peakspektrum mehrere Peaks sowie eine zunehmende Verbreite-
rung der einzelnen Peaks resultieren. Dies fithrt bei mehrfacher Messung des-
selben Signals zu einer Streuung der Amplitudenwerte. Bei anderen Proben,
Hochtemperaturmessungen oder schrigem Laserlichteinfall sind die Messergeb-
nisse zusatzlich durch diese Umgebungsbedingungen verrauscht. Beispielhaft
ist in Abb. 3.14 eine Messung bei hohen Temperaturen an einem Langasit-
Scherschwinger dargestellt. Das in Abbildungsteil a) dargestellte Sinussignal
liefle sich nur iiber mehrstufige Fit-Prozeduren auswerten. Bei der Auswertung
mittels FFT ist ebenfalls ein hoher Rauschpegel das Resultat (Abb. 3.14b). So-
fern die Signalamplitude dieses Rauschen tiberragt, ist eine Auswertung jedoch
moglich.

Aus den Ergebnissen der Amplitudenbestimmung der Messsignale lassen sich
anschliefend die Auslenkungen berechnen. Wird mit einem der Geschwindig-
keitsdecoder gemessen, so errechnet sich die Amplitude der Auslenkung des
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Abbildung 3.14: Messdaten — Messdaten eines Langasit-Scherschwingers
in a) Sinusdarstellung mit verschiedenen Zeitausschnitten und b) Fourier-
Darstellung. Gemessen bei 600 °C unter schriagem Laserstrahleinfall.

Messobjekts x mit:
v="U- RD

r=v/(2-7- fa),

mit U dem Spannungssignal aus dem Vibrometer, Rp dem gewahlten Decoder-
Messbereich (Range) in mm/(sV), fa der Anregungsfrequenz und v der Ge-
schwindigkeit des Objektes. Fiir den Wegdecoder ergibt sich die einfache Um-
rechnung

z=U- RD.
Bei diesem Decoder besitzt der Umrechnungsfaktor Rp die Einheit m/V.

Wird unter einem schrigen Einfall gemessen, lasst sich die Auslenkung in der
Ebene der Probe nach Gl. (3.3) berechnen.

Bei hohen Rauschamplituden ist der Peak bei der gesuchten Frequenz eventuell
nicht mehr gut auflosbar. Die Auswertung dieser Spektren muss demnach den
Rauschpegel sowie die in Kap.2.2.2 beschriebenen Fehler durch die Fourier-
transformation berticksichtigen und falls moglich beheben. Dazu werden die
Peaks im Frequenzspektrum ermittelt und die Amplitudensumme der durch
die o. g. Peakverbreiterung entstehenden Spikes berechnet.

Amplitudenbestimmung

Die Software ermittelt aus den Werten der Frequenzauflosung Af und der
eingegeben Startfrequenz (Anregungsfrequenz fy) den Datenpunkt, der der
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3 Realisierung eines Laser-Doppler-Vibrometer-Messsystems

Startfrequenz am nachsten liegt. Von dieser Frequenz ausgehend wird inner-
halb eines Intervalls unter Verwendung der Gewichtungsfunktion

exp 2’

f(z) (3.4)

6

n-2r
die Frequenz ermittelt, bei der die Amplitude am grofiten ist. Die Gewich-
tungsfunktion wird hier verwendet unter der Annahme, dass die maximale
Amplitude bei der Anregungsfrequenz f oder aufgrund der Diskretisierung
der Messwertaufnahme und der Fourier-Transformation nahe bei dieser Fre-
quenz liegt. Die Gewichtungsfunktion ist eine Normalverteilung und ist derart
gewahlt, dass die Position der Anregungsfrequenz das Gewicht eins hat. Sie
gewahrleistet, dass weiter entfernte Rauschpeaks nicht als Messfrequenzen ge-
wertet werden. Das Auswerteintervall der Breite n = [fimax — fimin] kann im
Programm gewahlt werden.

Mit () als Erwartungswert, der in diesem Fall die Position der Startfrequenz
ist, und ¢ = 6n die Standardabweichung. Das Intervall wird dabei auf die
Breite £30 vom Mittelwert beschrankt, da nach der 3-0-Regel innerhalb dieser
Breite 99,73 % der Werte liegen.

Durch die Verbreiterung des Peaks im Frequenzraum ist der ermittelte Ma-
ximalwert nicht der reale Wert der Amplitude (vgl. Kap.2.2.2). Um diesen
Fehler zu korrigieren, wird von dem Programm iiber einen Vergleich der Am-
plitudenwerte die Breite p des Peaks bestimmt. Ausgehend von der maximalen
Frequenz werden die benachbarten Frequenzen betrachtet. Als Kriterium gilt
hier, dass Frequenzen mit kleiner werdenden Amplituden als zum Peak dazuge-
horig betrachtet werden. Die Grenzen des Intervalls sind somit die kleinste und
grofite Frequenz bei kontinuierlich abnehmender Amplitude, bevor die Ampli-
tuden wieder ansteigen, entsprechend den Spikes in Intervall p in Abb. 3.15. Es
ergibt sich das Intervall p = [fp min, fP.max)- AnschlieBend wird die korrigierte
Amplitude U mit

ermittelt.

Um die Genauigkeit des ermittelten Peaks hinsichtlich Frequenz und Ampli-
tude zu iiberpriifen, werden auBerdem der Mittelwert (U) und die Standard-
abweichung 6 des Rauschens im gewihlten Auswerteintervall bestimmt. In
die Berechnung dieser Werte gehen die Amplituden, die innerhalb der ermit-

telten Peakbreite liegen, nicht ein. Das Intervall ist somit festgelegt durch
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Abbildung 3.15: Auswertung — Schemadarstellung der beiden moéglichen
vorliegenden Fille fiir das Rauschen im Spektrum. a) Grofle Rauschmittelwerte
und b) kleine Rauschmittelwerte aber grofie Streuung. Die Spikes innerhalb des
Intervalls p (blau) symbolisieren den zu bestimmenden Peak.

d = {[frmin, fpmin, [P max, [imax] }- Es ergeben sich mit n gleich der Anzahl
der Frequenzen im Intervall

T > (05— (U))?
(U):ﬁZUi und G= 4| 0. (3.6)

n—1

Der Summationsindex i ist der jeweilige Frequenzwert im Intervall d. Mit die-
sen Werten fiir (U) und & kann nun fiir jeden Peak bestimmt werden, ob
der Wert hinreichend grof ist, um signifikant aus dem Rauschuntergrund her-
auszuragen. Fiir Messungen mit hohen Rauschmittelwerten (& < (U)), was
insbesondere bei Frequenzen nahe 0 Hz der Fall ist, wurde

U(z) > (U) + ) - & (3.7)

als die positive Bedingung fiir einen Peak definiert. Dies entspricht einem
Signal /Rausch-Verhéltnis

==k (3.8)

Der Wert fir k£ wird tiber die Eingabe im Programm festgelegt und muss
den Messbedingungen und dem resultierenden Rauschen entsprechend gewahlt
werden. Mit k = 1,2 ergibt sich ein Signal/Rausch-Verhéltnis, das in den meis-
ten Fallen ausreichend ist, um Peaks bei hohem mittleren Rauschen korrekt
zu identifizieren. Dieser Wert entspricht einem Signal /Rausch-Verhéltnis, bei
dem auch das menschliche Auge einen Peak eindeutig identifizieren kann.
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Fiir kleine mittlere Rauschwerte mit grofier Streuung (6 > (U)) wird eine
andere Peak-Bedingung vorausgesetzt:

Ux) > (0) + 6 <g> k. (3.9)
Mit der Naherung (U)/s — 0 folgt
S o
N E (3.10)

Der Term unter der Wurzel ist immer grofler 1. Durch ihn wird eine starkere
Gewichtung der Streuung gewéhrleistet. Somit kénnen in diesem Fall Peaks
auch zwischen hohen Ausreiflern bestimmt werden. In Abb. 3.15 sind die beiden
Fille & < (U) und 6 > (U) schematisch dargestellt. Die blauen Spikes in
Intervall p symbolisieren den zu bestimmenden Peak.

Weitere Fehlerursachen

Zusétzlich zu den in den vorherigen Abschnitten beschriebenen Fehlerquel-
len durch die Datenaufnahme und die Weiterverarbeitung mit der Fourier-
Transformation, gibt es weitere, nicht digitale Fehler, die zu beriicksichtigen
sind.

Elektrisches Netz und Einstreuungen

Bei den hier verwendeten Temperaturen ist eine Abschirmung der elektrischen
Zuleitungen im heiflen Bereich des Ofens nur schwer realisierbar. Daher kann
an dieser Stelle die Einstreuung elektromagnetischer Felder aus der Umgebung
nicht verhindert werden. Es gibt verschiedene Quellen fiir Einstreuungen, von
denen einige hier genannt werden sollen.

Neben dem inneren Rohr im Rohrofen befinden sich die Heizstédbe, deren Strom
mit einer Phasenanschnittsteuerung geregelt wird. Bei diesem Verfahren wer-
den sowohl elektromagnetische Wellen mit einer Frequenz von 50 Hz in das
Ofeninnere eingestreut, als auch hohere Frequenzen durch das Anschneiden
der Phasen. Weiterhin weist der Ofen auch mechanische Schwingungen auf.
Die Reduzierung der Ubertragung der mechanischen Schwingung kann durch
eine Verbindung von Probenhalter und Ofen mit einem Membranbalg rea-
lisiert werden, der die Komponenten akustisch voneinander entkoppelt. Die
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Abbildung 3.16: Storeinfliisse — Einfluss des Ofens auf den Rauschpegel der
Vibrometermessung.

elektrischen Signale jedoch kénnen im heiflen Bereich des Ofens, in dem sich
die Platin-Zuleitungen zur Probe befinden, nicht abgeschirmt werden. Nur ein
Ausschalten des Ofens kann das Problem beheben. Allerdings bleibt die Tem-
peratur dann nur fiir kurze Zeit annahernd konstant, so dass eine Messung
nicht mehr sinnvoll ist. In Abb. 3.16 ist der Vergleich von Messungen mit und
ohne Einfluss des Ofens dargestellt. Die Messungen wurden auf einer YSZ-
PCO-Probe durchgefiihrt, die nicht angeregt wurde. Sie fiihrte demnach keine
eigenen Schwingungen aus und diente hier nur als reflektierende Fléche fiir das
LDV. Auffillig ist der hohe Peak bei 100 Hz, der durch die elektrischen Ein-
streuungen des Ofens verursacht wird. Auflerdem ist die Zunahme des Rausch-
pegels bei eingeschaltetem Ofen im Vergleich zum ausgeschalteten und kalten
Ofen bei Frequenzen unterhalb von 200 kHz deutlich zu erkennen. In welchem
Mafle dieses Rauschen durch elektrische oder thermische Einfliisse hervorgeru-
fen wird, kann an dieser Stelle nicht unterschieden werden. Es sind aber beide
Einfliisse anzunehmen.

Dartiber hinaus gibt es noch weitere Storquellen in Form von elektrischen Ge-
riaten, Lampen und Liiftern im Raum. Diese arbeiten haufig mit einer Frequenz
von 50 Hz oder einem Vielfachen davon. In Abb. 3.17 ist ein vergroflerter Aus-
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Abbildung 3.17: Storeinfliisse — Einfluss anderer externer Gerdte auf den
Rauschpegel der Vibrometermessung.

schnitt der Raumtemperaturdaten aus Abb. 3.16 abgebildet. Bei den genannten
Frequenzen sind deutlich Peaks im Spektrum zu erkennen. Stérungen kénnen
nur durch Abschalten der Geréte, z. B. Deckenbeleuchtung, minimiert werden,
was aber nicht bei allen Gerédten realisierbar ist. Fiir diesen Fall miissen die
Storfrequenz identifiziert und anschlieBend Messungen nahe dieser Frequenz
vermieden werden.

Optische und thermische Einfliisse

Durch verschiedene Einfliisse kann es wihrend einer Messung zu sehr geringen
Laserintensitaten kommen. Bei mangelhaften Probenoberflachen, wie zum Bei-
spiel zu grofle Kérnungen des Elektrodenmaterials, Fremdpartikel oder Risse,
wird der Laserstrahl zu stark aus der Laserstrahlrichtung reflektiert. Nicht kon-
stante Temperaturen im Ofen kénnen durch das thermische Rauschen ebenfalls
zu starken Schwankungen der Intensitédt fiihren. Daher wird fiir alle folgenden
Messungen eine experimentell ermittelte minimale Laserintensitiat von 30 % als
notwendig angesetzt. Daten aus automatisierten Messungen, die bei geringerer
Intensitat aufgenommen wurden, wurden nachtriaglich aus den Datensatzen
entfernt.
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3.3 Auswertung

Temperaturbedingt treten weitere Storungen bei den Messungen auf. Durch
die thermische Ausdehnung der Halterungen koénnen sich beim Aufheizen und
Abkiihlen die Proben in Bezug zum Laserspot verschieben. Dadurch ist der La-
serspot evtl. nicht mehr auf exakt der voreingestellten Position. Durch Nach-
justierung mit dem Spiegelstellsystem kann diese Abweichung im Rahmen der
Sichtgenauigkeit iiber die Kamera korrigiert werden.

Die im Ofen vorhandene Atmosphéare kann aufgrund des groflen Volumens
nicht einheitlich erhitzt werden. Dadurch entsteht ein Temperaturgradient im
Gas, der einen Brechungsindexgradienten hervorruft. Da der Doppler-Effekt
abhangig ist vom Brechungsindex, kann dies einen Einfluss auf die Messergeb-
nisse haben. Dariiber hinaus kénnen thermisch bewegte Gase vor der Probe
weitere Speckelflecken verursachen, sofern die Gase dicht genug sind.
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Kapitel 4

Experimentelle Methoden

4.1 Probenpraparation

Soweit nicht anders vermerkt, werden alle folgenden Bezeichnungen fiir Kris-
tallachsen und -schnitte den Definitionen gemafl des IEEE Standards fiir Pie-
zoelektrizitat gewahlt [54].

Verschiedene Elektrodenarten fiir raue Oberflachen

Wie bereits in Kap. 3.1.1 beschrieben, hat die Rauigkeit der Elektroden einen
entscheidenden Einfluss auf die Intensitdt des zuriickgestreuten Lichts und
somit auf den Rauschpegel der gemessenen Spektren.

Fiir Proben, die eine Dickenschwingung ausfiihren, das heifit, sich parallel zum
Messstrahl ausdehnen, sind stark reflektierende Elektrodenflachen von Vorteil.
Diese kénnen sehr einfach durch Laserpulsabscheidung (Pulsed Laser Deposi-
tion, PLD) hergestellt werden. Diese Methode ermdglicht die Herstellung sehr
glatter Oberflachen bei prazise einstellbarer Schichtdicke. Fiir Temperaturen
bis zu etwa 1000°C eignen sich Platin oder eine Platin-Rhodium-Legierung
als Elektrodenmaterialien, da sie eine ausreichende thermische und chemische
Stabilitat aufweisen [131]. Durch die spiegelnde Oberfliche dieser Schichten
ist bei der Messung mit dem Vibrometer darauf zu achten, dass die Probeno-
berfliche exakt senkrecht zum Messstrahl steht, da sonst der Strahl zu weit
abgelenkt wird. Mit solchen Elektroden sind Laserintensitdten am LDV bis zu
100 % zu erreichen. Fir Proben mit Schwingungen in Richtung der Probeno-
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Tabelle 4.1: Elektrodenmaterialien — Laserintensitidten nach Reflexion an
verschiedenen Elektrodenmaterialen unter dem Einstrahlwinkel o = 35°.

Material max. Laserintensitat
/ %

LSM 17

[ridium )

Platin (PLD) 15

Platin-Paste (Siebdruck) 70

Aluminumdioxid-Paste (1 : 13,33 : 3) auf Pt (PLD) 40

Aluminumdioxid-Paste (1 : 20 : 4) auf Pt (PLD) 50

berflache, sind solche hochreflektiven Elektroden jedoch ungeeignet, da unter
einem schrégen Lichteinfall gemessen werden muss.

Ein weiteres Verfahren zur Herstellung von Elektroden ist das Aufbringen einer
Platin-Paste mittels Siebdruck. Die einige Mikrometer dicken Schichten wer-
den einem mehrstiindigen Ausheizprozess unterzogen und erhalten eine hohe
Stabilitdt gegeniiber mechanischer Beanspruchung. Dariiber hinaus ist dieses
Verfahren schnell und einfach durchzufithren. Mit Siebdruck hergestellte Elek-
troden sind ausreichend rau, mit Kornungen von bis zu einigen Mikrometern,
um auch bei schragem Probeneinbau Laserintensitaten bis zu 85 % zu ermog-
lichen. Durch das Verfahren konnen jedoch an den Randern der Elektroden
Randaufwerfungen entstehen, die bis zu 50 % der Elektrodendicke betragen.
Diese inhomogene Elektrodendicke kann einen Einfluss auf das Schwingungs-
verhalten der Proben haben. Zusatzlich bewirkt eine Beschichtung durch die
Eigenspannung der Schicht eine Verbiegung des Substrates, die abhéngig ist
von der Schichtdicke. Diese Effekte konnen bei Resonatoren zu einer Abplat-
tung des Schwingungsprofils, das heifit geringeren Auslenkungsamplituden im
Bereich der Elektrodenmitte, fithren. Die groflere Porositat der Siebdruckelek-
troden macht sich ebenfalls in den Resonanzeigenschaften des Resonators be-
merkbar. Es ergibt sich eine etwas groflere Dampfung verglichen mit den sehr
glatten PLD-Elektroden [80]. Dariiber hinaus ist die Herstellung definierter
Schichtdicken mit dem Siebdruckverfahren sehr schwierig, was aber fiir die
Messungen an den Resonatoren wichtig ist. Aus diesem Grund wurden ande-
re Moglichkeiten gepriift, Elektroden mit rauen Oberflichen herzustellen. Die
fiir die verschiedenen Materialien typischerweise erreichbaren Laserintensitaten
unter schragem Lichteinfall (o = 35°) sind in Tab. 4.1 zusammengefasst.

Diinne Schichten aus Lanthan-Strontium-Manganit (LSM) wurden mit PLD
auf die Resonatoren aufgebracht. LSM wird bei hoheren Temperaturen leitfa-
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4.1 Probenpraparation

Abbildung 4.1: Aluminiumoxid-Schicht — Rasterelektronenmikroskopauf-
nahmen einer Aluminiumoxid-Schicht, die mittels Siebdruckverfahren aufge-
bracht wurde.

hig, so dass diese Beschichtung allein ausreichend ist, um als elektrischer Kon-
takt zu dienen. Bei thermischer Behandlung bildet das urspriinglich glatte LSM
sichtbare Kristallkérner, die die diffuse Streuung des Messstrahls ermoglichen.
Weiterhin wurde mit demselben Verfahren Iridium aufgebracht, das anschlie-
Bend einer Warmebehandlung bei 800 °C unterzogen wurde. Bei Temperaturen
oberhalb von 700 °C oxidiert Iridium und bildet eine raue Oberflachenstruktur.

Als weitere Methode wurde ein Mehrschichtsystem getestet. Als Haftvermittler
und Diffusionsbarriere wurde eine ca. 20 nm dicke Titan-Schicht mit PLD auf-
gebracht. Anschliefend wurde mit demselben Verfahren eine Platin-Schicht mit
der gewiinschten Dicke abgeschieden. In einem weiteren Schritt wurde eine Mi-
schung aus Terpineol, Zellulose-Flocken und AlyOs-Nanopulver (Partikelgroie
kleiner 50 nm) mit dem Siebdruckverfahren aufgebracht. Die Zellulose ist in
Terpineol 16slich und bildet eine streichfihige Paste, in die das Aluminiumoxid-
Pulver eingeriihrt wurde. Die Schicht wurde anschlieend bei 200 °C fiir zwei
Stunden und danach bei 700 °C fiir drei Stunden ausgebacken. Dabei verdampf-
ten und verbrannten das Terpineol und die Zellulose riickstandsfrei und eine
hochtemperaturstabile Aluminiumoxid-Schicht blieb zurtick. Durch die kor-
nige Struktur der entstandenen Schicht, mit Korngréfien bis zu etwa 3 pum
(Abb.4.1) wird die diffuse Reflexion des Laserlichts (A = 633 nm) ermoglicht.
Verschiedene Mischungsverhaltnisse wurden hergestellt und hinsichtlich ihrer
Riickstreueigenschaften getestet. Als bestes Massenverhéltnis ergab sich (Zel-
lulose : Terpineol : Al,O3-Pulver) zu (1 : 20 : 4).

Um die Masse der aufgebrachten Al;O3-Schicht und deren Einfluss auf das
Schwingungsverhalten des Resonators abzuschétzen, wurden die Resonanz-
spektren des Resonators vor und nach der Beschichtung mit einem Netzwerk-
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Abbildung 4.2: Biegebalken — Abmessungen und Orientierung eines geétz-
ten Biegebalkens aus Langasit.

analysator aufgenommen. Durch den Vergleich der Resonanzfrequenz vor und
nach der Beschichtung kann mit der Sauerbrey-Gleichung Gl. (2.20) die Mas-
se des Aluminiumoxids abgeschétzt werden. Die benotigten Materialparameter
sind hier die Steifigkeit cgs = 42,3 GPa, die Dichte p = 5,74 g/cm? und die effek-
tive Fliche des Resonators Ar = 11,6 mm?. Die gemessene Frequenzverschie-
bung betrigt 8834 Hz und es ergibt sich eine Schichtmasse von Am = 30ng.
Somit sollte der Einfluss dieser Schicht auf die Schwingungseigenschaften des
Resonators deutlich geringer sein, als der der Ti/Pt-Schicht, deren Masse bei
ca. 300 nm Schichtdicke etwa 250 pg betrégt. Bei Schichtdickenvariationen, die
iiber die Platin-Dicke gesteuert werden, ist dies relevant.

Durch die kombinierte Nutzung von mit PLD hergestellten Platin-Elektroden
und der diffusen AlyO3-Oberflache, ist es moglich, Elektroden mit prézisen
Schichtdickenvariationen herzustellen. Die AloO3-Schicht haftet allerdings nicht
sehr gut und ist nicht kratzfest. Ein vorsichtiger Umgang mit den Proben ist
demnach unumgéanglich. Dennoch lasst es sich nicht vermeiden, dass durch den
Einbau der Proben und die Kontaktierung mit den Platin-Fahnchen Kratzer in
der Al;O3-Schicht verursacht werden. Diese konnen die Reflexionseigenschaften
der Schicht beeinflussen und so zu einer schlechteren Laserintensiét fithren.

82



4.1 Probenpréaparation

Abbildung 4.3: Langasit-Stimmgabel — Abmessungen der Langasit-
Stimmgabel. Der rote Fleck symbolisiert eine der Positionen des Laserspots.

4.1.1 Stimmgabeln und Biegeschwinger

Die Langasit-Kristalle fiir die Biegeschwinger wurden vom Institut fiir Kris-
tallziichtung (IKZ), Berlin-Adlershof hergestellt und im IEPT weiterbearbei-
tet. Aus dem Rohkristall wurden Plattchen mit der Oberfliche senkrecht zur
y-Richtung (Y-Schnitt) geschnitten und die Balken parallel zur x-Achse her-
ausgesigt (s. Abb.4.2). Mit nasschemischem Atzen wurden die Balken weiter
préapariert. Weitere Details iiber die Praparationsmethoden konnen in [132]
nachgelesen werden. Die Langen der Biegebalken variieren von L = 2 — 5mm
und die Dicken von d = 30 — 500 um. Auf Ober- und Unterseite des Bal-
kens wurden mit PLD Platinelektroden aufgebracht. Die elektrische Anregung
des Balkens erfolgt somit in x-Richtung, die resultierende Schwingung ist in
y-Richtung.

Die in dieser Arbeit verwendeten Langasit-Stimmgabeln sind kommerziell ge-
fertigte Stimmgabeln mit Gold-Elektroden von der Firma AXTAL [133]. Der
Kristallschnitt ist ein Y+5°-Schnitt, die Lange L eines Beines betrigt 3,1 mm
mit einer Breite b von 0,4 mm. Fiir die Messungen wurde das Gehause ent-
fernt, so dass nur die Stegeinfassung mit den Drahtkontakten iibrigblieb (vgl.
Abb. 4.3). Die Frequenz der Grundmode wird vom Hersteller mit 22000+3,3 Hz
angegeben, wobei dies fiir die evakuierten Gehéuse gilt. Die Temperaturstabi-
litdt der Elektroden stellt dabei den limitierenden Faktor fiir die Messungen
bei hohen Temperaturen dar.
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Abbildung 4.4: Resonatordesign — Schematische Darstellung eines Reso-
nators mit den Abmessungen von Resonator, Elektroden und Sensorschicht.

4.1.2 Scherschwinger

Soweit nicht anders vermerkt, handelt es sich bei den Resonatoren um etwa
260 um dicke Langasit-Scheiben deren Oberflichen senkrecht zur Y-Achse des
Kristalls orientiert sind. Bezogen wurden die Scheiben von den Firmen SIC-
CAS [134] und FOMOS [135]. Die Scheiben sind gelappt und poliert. Mit Pro-
filometermessungen wurde die Oberflaichenrauigkeit r, auf 2 - 5nm bestimmt.
Durch den Poliervorgang ergibt sich eine leichte Kriimmung der Oberflichen,
da im Randbereich etwas mehr Material abgetragen wird. Die Resonatoren
sind daher nicht vollstdndig planparallel, sondern weisen eine leicht bikonve-
xe Form auf. Wie in Kap. 2.3.3 erortert, ist dies kein Nachteil, sondern sorgt
fiir eine Erhohung der Giite der Resonatoren. Die Dickenunterschiede zwischen
der Mitte und dem Rand variieren fiir die einzelnen Resonatoren und liegen im
Bereich 600 - 1600 nm. Bei einem Durchmesser von 10 mm ergibt sich der Kriim-
mungsradius fiir den plan-konvexen Teil der Resonatoren zu 20,8 m bzw. 7,8 m.
In Arbeiten von Tiersten et al. wurden plan-konvexe Resonatoren mit Kriim-
mungsradien von bis zu 1 m betrachtet und der Einfluss von Kriimmungsradius
und Elektrodengrofie berechnet und verglichen. Die dort vorgestellten Ergeb-
nisse zeigen, dass der Einfluss der Resonatorform auf das Energy Trapping mit
kleiner werdendem Kriimmungsradius zunimmt und somit die Elektrodengrofie
nur noch vermindert ins Gewicht fallt. Fiir einen Kriimmungsradius von 0,03 m
ergibt sich gar keine Abhéngigkeit von der Elektrodengrée mehr [75,136]. Die
in dieser Arbeit verwendeten Resonatoren weisen im Vergleich dazu signifi-
kant groflere Krimmungsradien auf. Demnach ist die Abhéngigkeit des Energy
Trappings von der Resonatorform deutlich geringer, so dass hier der Einfluss
der Elektroden untersucht werden kann.
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Tabelle 4.2: Resonatordesigns 1-3 — Abmessungen der Resonatoren, Elek-
troden und Sensorschichten bei den unterschiedlichen Designs. Gréflenbezeich-

nungen siehe Abb. 4.4.

Design 1 2 3
Resonator

Durchmesser, dres / mm 19 10 10

Dicke / pm 600 260 260
Elektrode auf Vorderseite

Durchmesser, dg v / mm 5,8 4 4

Dicke / nm 300 500 und 900 700 und 1100

Herstellungsmethode PLD PLD PLD
Elektrode auf Riickseite

Durchmesser, dgir / mm 10,3 7 7

Dicke / nm 3000 200 250

Herstellungsmethode Siebdruck PLD PLD
Sensorschicht

Durchmesser, dceo,_, / mm 13,2 keine 7

Dicke / nm 200 keine 200
Aluminiumoxid-Schicht Nein Ja Ja

Es wurden Platin-Elektroden mit verschieden grofien Durchmessern auf den
beiden Oberflichen angebracht, so dass das elektrische Feld in y-Richtung
angelegt wird. Dies fithrt zur Anregung einer Scherschwingung, wie sie in
Kap. 2.3.1 beschrieben wurde. Gemessen wird mit dem Vibrometer immer auf
der groferen Elektrode.

Fiir die Messungen wurden Resonatoren unterschiedlicher Geometrie angefer-
tigt, die im Folgenden mit Design 1 bis 3 bezeichnet werden. Eine Zusammen-
fassung der Abmessungen ist in Abb. 4.4 und Tab. 4.2 dargestellt.

Design 1

Fiir die Bestimmung der Schwingungsprofile des Grund- und des Obertons
wurde ein Resonator mit einem Durchmesser dres = 19mm und einer Dicke
von 600 um verwendet. Die Resonanzfrequenz des Grundtons betréigt 2,2 MHz.
Die kleinere der beiden Platin-Elektroden wurde mittels Laser-Ablation auf der
Vorderseite aufgebracht und besitzt einen Durchmesser von dp v = 5,8mm
und eine Dicke von 300 nm. Die Elektrode auf der anderen Seite wurde mit
Siebdruck hergestellt. Der Durchmesser betragt dgr = 10,3mm bei einer
Dicke von etwa 3 pm.
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Abbildung 4.5: Resonatordesign 1 — Schematische Darstellung des Reso-
natordesigns 1 mit den Abmessungen von Resonator, Elektroden und Ceroxid-
Schicht.
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:40mm:
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|___! =260 um Langasit (fr =5,2 MHz)
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Abbildung 4.6: Resonatordesign 2 — Schematische Darstellung des Reso-
natordesigns 2 mit den Abmessungen von Resonator und Elektroden.

7,0 mm
= e 700 nm, 1100 nm Pt (PLD)
I:=:I =260 um Langasit (fzr =5,2 MHz)
ﬁ \ === 250 nm Pt (PLD)
0mm i Al,O3 Nanopulver (raue Oberfléche)
10,0 mm

Abbildung 4.7: Resonatordesign 3 — Schematische Darstellung des Reso-
natordesigns 3 mit den Abmessungen von Resonator, Elektroden und Ceroxid-
Schicht.

86



4.1 Probenpréiparation

80 ?0

m!mllu ||m|\

®°

b)

Abbildung 4.8: Langasit-Scherschwinger — Langasit-Scherschwinger mit
Platin-Elektroden und Ceroxid-Schicht. a) Design 1, b) Design 3.

Die Abhéngigkeit des Schwingungsprofils vom Elektrodendurchmesser wur-
de mit Hilfe einer Metalloxid-Schicht, die eine po,-abhéngige Leitfahigkeit
aufweist, bestimmt. Dazu wurde mit PLD eine zuséatzliche Ceroxid-Schicht
(CeO4_,) tber der kleineren Elektrode aufgebracht. Der Durchmesser dceo,
betragt 13,2mm und tberlappt demnach den Bereich der Platin-Elektrode.
Die Dicke der Schicht betragt etwa 200nm (vgl. Abb. 4.5 und Abb.4.84a). Die
Messungen wurden bei Temperaturen von 580 °C durchgefiihrt.

Design 2

Das Schwingungsprofil eines Resonators ist abhéngig von der Dicke der Elek-
troden (eine ndhere Erlauterung findet sich in Kap.2.3). Diese Abhéngigkeit
wurde mit Resonatoren mit verschiedenen Elektrodengeometrien ermittelt. Die
Resonatoren sind ebenfalls Scheiben mit dres = 10 mm und einer Dicke von
ungefdhr 260 um. Auf der Vorderseite wurden mit PLD Platin-Elektroden mit
dg v = 4mm aufgebracht. Die Dicken betragen 500 nm und 900 nm (Abb. 4.6).
Um identische Beschichtungsvoraussetzungen zu gewahrleisten, wurde hier ei-
ne Ablationsmaske verwendet, bei der mehrere Proben gleichzeitig beschichtet
werden konnen. Durch Verdecken einer einzelnen Probe nach jeweils einem
Beschichtungsprozess entstehen so die verschiedenen Dicken. Auf die Riick-
seite des Resonators wurde ebenfalls mit PLD eine 200 nm Platin-Schicht als
Elektrode (dgr = 7mm) abgeschieden. Um in diesem Fall eine diffus streuen-
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Abbildung 4.9: PCO-Proben — Schematische Darstellung der Schichtstruk-
tur bei PCO-Proben.

de Oberflache zu erhalten, wurde wie in Kap. 4.1 beschrieben eine zusatzliche
Aluminiumoxid-Schicht mittels Siebdruck aufgetragen.

Design 3

Auf zwei weiteren Proben wurden zusétzliche Ceroxid-Schichten mit 200 nm
Dicke und dceo, = 7mm {iber der kleinen Elektrode abgeschieden. Die Ab-
messungen der Resonatoren und die Durchmesser der Pt-Elektroden entspre-
chen dabei denen von Design 2. Es sind hier dgyv = 4mm, mit den Dicken
700 nm und 1100nm. Die Elektrode auf der Riickseite hat einen Durchmes-
ser von 7mm und eine Dicke von 250 nm. Auf dieser Elektrode wurde eben-
falls eine Aluminiumoxid-Schicht als Streuoberflache aufgebracht (Abb. 4.7 und
Abb.4.8D).

4.1.3 PCO-Proben

Praseodym-dotiertes Ceroxid wurde in Kooperation mit dem MIT! unter-
sucht. Diinne Schichten des Oxids wurden auf Substraten aus einkristalli-
nem Yttrium-stabilisiertem Zirkonoxid (YSZ) aufgebracht. Die Substrate sind
kommerziell erhiltliche 10 x 10 mm? Plittchen mit einer Dicke von 0,5 mm
(bezogen von MTI Corporation [137]). Mit Laser-Ablation wurden die PCO-
Schichten aus einem Target mit 10 % PCO-Anteil mit Schichtdicken zwischen
300 und 900 nm abgeschieden. Die Abmessungen der beschichteten Flache be-
tragen 9 x 9mm?. Am MIT durchgefiihrte Messungen an analog hergestellten
Proben wurden in [116] veroffentlicht, so dass Details zum Herstellungsprozess
dort nachgelesen werden konnen.

Am IEPT wurden die Proben anschlieBend mit Elektroden und Aluminiu-
moxid-Schutzschichten versehen. Auf der Riickseite der Probe wurde mit Sieb-

'Prof. H. L. Tuller, Massachussetts Institute of Technology, Cambridge, MA, USA
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4.2 Mechanische Auslenkung

Tabelle 4.3: PCO-Proben - Schichtsequenzen und -dicken der PCO-
Probenreihe.

Probe Aktive | Schichtdicke | Substrat Schichtsequenz
Schicht | / nm
Y3 PCO 300 YSZ(111) | Pt-(YSZ-PCO)-Al;O3-Pt-Aly O3
Bl(blank) | keine - YSZ(100) Pt-YSZ-Al,O3-Pt
S2 PCO 906 YSZ Pt-(YSZ-PCO)-Al,O3-Pt

druck eine Platin-Schicht aufgebracht. Um die Proben keiner zu hohen Tempe-
ratur auszusetzen, wurde hier eine Paste aus Platin, vermischt mit einer Fritte,
verwendet, die bei geringeren Temperaturen von 600 bis 800 °C ausgebacken
werden kann. Die porose Struktur dieser Schicht gewahrleistet einen leichten
Sauerstoff-Transport aus dem Substratmaterial. Auf der Vorderseite wurde auf
die PCO-Schicht eine diinne Platin-Schicht mit PLD abgeschieden. Um eine
bessere Stabilitdt der Elektroden zu erzielen, wurde im spéteren Verlauf ei-
ne Platin-Rhodium-Legierung statt der reinen Platin-Beschichtung verwendet.
Der Schmelzpunkt dieser Legierung liegt hoher als der von reinem Platin. Dies
betrifft die Proben Y3 und S2. Bei den Proben Y3 und S2 befindet sich aufler-
dem zwischen PCO und Elektrode im Randbereich eine Zwischenschicht aus
Al O3, die ebenfalls mit PLD aufgesputtert wird. Diese Schicht soll eine Diffu-
sion des Sauerstoffs durch den Randbereich direkt in das YSZ verhindern. Bei
Probe Y3 ist als oberste Lage auf der Elektrode eine weitere Al,O3-Schicht ab-
geschieden worden, so dass ein Eindringen auch durch die Platin-beschichtete
Oberflache der Probe vermindert wird. Die Schichtabfolge ist in Abb. 4.9 und
Tab. 4.3 dargestellt.

Bei der Probe B1 handelt es sich um ein YSZ-Substrat, auf dem sich keine
PCO-Schicht befindet, die als Referenz genutzt werden kann. Die Elektroden
wurden identisch zu denen der Probe Y2 hergestellt.

4.2 Mechanische Auslenkung

Die zu messenden Frequenzen werden soweit moglich vorher berechnet oder
mit elektrischer Impedanzspektroskopie identifiziert. Dieses Vorgehen erleich-
tert das Auffinden von Resonanzen mit dem Vibrometer, da nur ein kleiner
Frequenzbereich nach einer maximalen Auslenkungsamplitude durchsucht wer-
den muss. Es ist zu beachten, dass Resonanzfrequenzen, die durch elektrische
Messung bestimmt werden, von denen der optischen Vibrometermessungen ab-
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weichen konnen. Die Ursache liegt hier in den unterschiedlichen Amplituden
der Anregungsspannungen. Fiir die Impedanzmessungen sind geringe Span-
nungen im Bereich mV ausreichend, da nur das Stromsignal gemessen werden
muss. Um jedoch hinreichend grofie Auslenkungsamplituden fiir die Erfassung
mit dem Vibrometer zu erhalten, sind je nach Probe und Schwingungsform An-
regungen im Bereich einiger Volt notwendig. Nach [138] weisen piezoelektrische
Materialien ein nicht-lineares Verhalten bei hohen Anregungspannungen auf.
Die Autoren zeigten an verschiedenen PZT-Proben eine Verschiebung der Re-
sonanzfrequenz von etwa 2% bei einer Erhohung des elektrischen Feldes von
0,25 V/mm auf 4 V/mm.

Die Anregung der Proben erfolgt mit einer vom Frequenzgenerator erzeugten
Sinusspannung. Der verwendete Generator ermdglicht Frequenzen im Bereich
10 wHz bis 25 MHz mit Spannungen von 5mV bis 10 V. Eine elektrische Anre-
gung ist auBlerdem mit einem Impedanzspektrometer Solartron 1260 realisiert
worden, da mit diesem Gerat ebenfalls eine kontinuierliche sinusférmige Wech-
selspannung im Bereich von 0 bis 4,2V und 10 uHz bis 32 MHz ausgegeben
werden kann. Die zu der angeregten Frequenz gehoérende Schwingungsampli-
tude wird dann lokal oder ortsaufgeldst bei verschiedenen Anregungsspannun-
gen gemessen. Um die Abhéangigkeiten der Amplituden bei Resonanz von den
gewtinschten Parametern (z.B. Temperatur, Umgebungsatmosphére etc.) zu
untersuchen, wird die Anregungsfrequenz entsprechend nachgefiihrt. Es muss
beachtet werden, dass die Ergebnisse nur die Absolutwerte der Auslenkungen
wiedergeben. Informationen iiber die Zeitabhédngigkeiten oder die Phase der
Schwingung sind bisher nicht enthalten.

Bei den Messungen sind auch die im Grundlagenteil angesprochenen zusétzlich
auftretenden Moden zu berticksichtigen. Die Problematik wird dadurch verein-
facht, dass mit dem Vibrometer nur Schwingungskomponenten detektiert wer-
den konnen, die in Richtung des Laserstrahls zeigen. Je nach Art und Form des
Messobjekts konnen also allein durch die Einbauposition die messbaren Mo-
den beschriankt werden. Unerwiinschte Schwingungsmoden, die dennoch eine
solche Komponente aufweisen, haben héufig eine deutlich abweichende Reso-
nanzfrequenz. Da die Analyse der Messdaten frequenzaufgelost erfolgt, konnen
sie auf diesem Weg von der zu messenden Mode unterschieden werden.

4.2.1 Biegebalken

Der Biegebalken wurde in einem Al,O3-Probenhalter montiert und die Aus-
lenkungen bei Raumtemperatur mit dem Vibrometer vermessen. Die Probe
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4.2 Mechanische Auslenkung

wurde mit einem Frequenzgenerator mit den Frequenzen des Grundtons und
drei Obertonen mit 1,5V elektrisch angeregt. Fiir die ortsaufgelosten Messun-
gen wurde die Position des Laserspots auf der Probe manuell verdndert und
so ein 2D-Profil der Auslenkungen erstellt. Die Schrittweiten sind dabei in
der GroBenordnung 300 pm. Insgesamt wurden 19 Positionen vermessen. Die
Positionen wurden mit der Mikroskopkamera fotografiert und im Nachgang
ermittelt.

4.2.2 Stimmgabeln

Die Stimmgabeln wurden bei Raumtemperatur an drei verschiedenen Positio-
nen auf der Auflenseite eines Gabelbeins mit dem Vibrometer charakterisiert.
Die elektrische Anregung erfolgt mit einer Amplitude von 1,5V und bei ver-
schiedenen Anregungsfrequenzen.

Fir Messungen unter Vakuum wurden die Proben im gasdichten Rohrofen
montiert. Mit einer Membranpumpe wurde der Druck auf 6,6 - 1072 mbar re-
duziert. Die Temperatur im Ofen betrug dabei etwa 50 °C. Es wurden mehrere
Anregungsfrequenzen und die Anregungsspannungen 50 und 150 mV gewahlt.
Aufgrund des verringerten Gasdrucks und der damit einhergehenden drasti-
schen Verringerung der Dampfung der mechanischen Schwingung kommt es zu
deutlich groferen Auslenkungen. Daher mussten die Anregungsspannungen so
niedrig gewéhlt werden, um ein Zerbrechen der Stimmgabeln durch ihre eigene
Bewegung zu verhindern.

Um die Temperaturabhéngigkeiten von Resonanzfrequenz und mechanischer
Auslenkung zu ermitteln, wurde eine Langasit-Stimmgabel bei Temperaturen
bis zu 425°C im Rohrofen vermessen. Eine zuséitzliche Bestimmung des Q-
Faktors erfolgte durch die Aufnahme von Impedanzspektren.

4.2.3 Scherschwinger

Die Auslenkungen verschiedener Langasit-Resonatoren wurden ortsaufgelost
mit dem Vibrometer bestimmt. Dazu wurden Linienmessungen auf der Elek-
trodenoberflache entlang der Schwingungsrichtung (x-Richtung) und senkrecht
dazu mit Schrittweiten von 100 - 250 um durchgefiihrt. Weiterhin wurden Ras-
termessungen iiber die gesamte Flache der Elektrode vorgenommen mit einer
Auflésung von 10 x 10 Messpositionen.
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Abbildung 4.10: PCO-Proben — Schematische Darstellung der Kontaktie-
rung bei PCO-Proben.

Die Proben wurden unter einem Winkel o = 35° zum Laserstrahl in den Pro-
benhalter eingebaut. Bei der Auswertung wurden die gemessenen Auslenkun-
gen gemaB Gl. (3.3) um diesen Winkel korrigiert. Die Anregung erfolgte tiber
einen Funktionsgenerator, der iiber Platindrahte an die Elektroden der Pro-
be kontaktiert ist. Die Messungen wurden in einem Temperaturbereich von
Raumtemperatur bis 600 °C durchgefithrt. Uber eine Gasmischanlage wurden
durch Einleiten von Argon oder Argon-Wasserstoff-Gemischen im System nied-
rige Sauerstoff-Partialdriicke von 10™* und 10727 bar erreicht. po, von 10716
und 1072° bar wurden dabei mit einer Sauerstoff-ITonenpumpe realisiert. Das
Funktionsprinzip einer solchen Zirkonoxid-basierten Pumpe ist im Anhang C
beschrieben. Der eingestellte Partialdruck wurde mit Hilfe eines Sauerstoff-
Sensors auf Basis von Zirkonoxid gemessen. Parallel konnten mit einem Netz-
werkanalysator die Impedanzspektren der Proben aufgenommen werden. Da
bei der hier vorgenommenen Verringerung des Sauerstoff-Partialdrucks der Ge-
samtdruck bei Atmosphéarendruck gehalten wurde, ist die Bestimmung der
Temperatur mit iiblichen Methoden unproblematisch.

4.2.4 PCO-Proben

Um die po,-induzierte Expansion der PCO-Schicht zu verursachen, wurde ein
elektrisches Feld iiber der YSZ-PCO-Probe senkrecht zur Schichtfliche ange-
legt. Die angelegte Spannung setzte sich aus einer konstanten Offset-Spannung
und einem Wechselspannungsanteil zusammen. Der positive Pol der Span-
nungsquelle lag dabei am YSZ an und eine zu positiven Spannungen verscho-
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Abbildung 4.11: PCO-Probenhalter — Schematische Darstellung der Hal-
terung der PCO-Proben.

bene sinusférmige Anregungsspannung wurde gewahlt. Durch den Gleichspan-
nungsanteil bildet sich zwischen den Elektroden ein Nernst-Potential aus und
das YSZ mit dem deutlich grofleren Volumen bildet eine Sauerstoff-Ionen-
Senke. Durch den Wechselspannungsanteil werden die Sauerstoff-Tonen mit
der Frequenz der Wechselspannung alternierend in dem Zirkonoxid verscho-
ben, was wiederum eine Anderung der Konzentration von Sauerstoff-Ionen
im PCO hervorruft. Daraus resultiert die in Kap. 2.5 beschriebene Anderung
der Stéchiometrie des PCO. Die alternierende Expansion des PCO ist dann
eine Folge des AC-Anteils der Spannung. Die Kontaktierung der Proben ist
schematisch in Abb. 4.10 dargestellt. Das angelegte elektrische Wechselfeld im
Niedrigfrequenzbereich von 0,3 bis 20 Hz verursacht eine langsame Dehnung
und Entspannung der Schicht und eine resultierende Verbiegung des Substrats,
die mit dem Vibrometer detektiert wurden.

Da die Dehnung der Schicht und die Substratverbiegung senkrecht zur Pro-
benoberfliache stattfinden, wurden die Proben senkrecht zum Laserstrahl einge-
baut. Durch unterschiedliche Befestigungsarten konnte zwischen den Auslen-
kungen durch die Substratverbiegung und der eigentlichen Schichtexpansion
unterschieden werden. Mit einer Halterung nur im Randbereich findet eine
freie Verbiegung des Substrates statt, die in der Mitte der Probe das Ma-
ximum zeigt. Bei der zweiten Halterung wird die Probe im Mittelpunkt auf
eine hinter der Probe befestigten Al,O3-Schraube gepresst (vgl. Abb. 3.10 auf
S.65 und Abb.4.11). Eine exakte Positionierung des Laserspots auf der ge-
geniiberliegenden Seite des Auflagepunktes der Probe fiihrt dazu, dass nur die
Dickenédnderung der PCO-Schicht mit dem Vibrometer detektiert wird. Die
Messungen wurden bei Temperaturen bis 770°C im Rohrofen durchgefiihrt.
Die elektrische Anregung erfolgte bei verschieden Frequenzen, Amplituden und
Bias-Spannungen mit einem Frequenzgenerator oder einem Impedanzspektro-
meter.
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Durch die veranderte Stochiometrie der PCO-Schicht verédndert sich auch de-
ren Leitfihigkeit. Die benutzten Spannungsquellen besitzen einen maximalen
Ausgangsstrom von 0,2 A fir das Impedanzspektrometer und 0,1 A fiir den
Frequenzgenerator. Da die Widerstande der Proben bei hohen Temperatu-
ren sehr gering werden, reichen diese maximalen Strome nicht aus, um die
gewiinschte Spannung Ua zu erreichen. Dies fiihrt zu einer Verringerung der
Anregungsspannung. Die tatsdchlich anliegende effektive Spannung Ug wurde
deshalb direkt an der Probe abgegriffen und tiber den zweiten Messkanal der
Messkarte ebenfalls mit aufgenommen. Sie wird im Folgenden als Referenzwert
genutzt.

4.3 Impedanzspektroskopie

Parallel zu den Auslenkungsmessungen wurden komplexe Impedanzspektren
aufgenommen. Mit dem auch zur elektrischen Anregung verwendeten Solar-
tron Impedanzspektrometer wurden Impedanzmessungen im Niedrigfrequenz-
bereich (typischerweise im Bereich 1Hz bis 1 MHz) durchgefihrt. Mit diesen
Messungen konnen iiber ein geeignetes Ersatzschaltbild die Volumeneigen-
schaften der Resonatoren bestimmt werden. Dies sind der Volumenwiderstand
(Bulk-Widerstand) R}, und die Parallelkapazitit C,.

Mit einem Netzwerkanalysator HP 5100B wurden in einem schmalen Frequenz-
bereich um die Resonanz die Impedanzspektren aufgenommen. Mit diesen kon-
nen sowohl die Resonanzfrequenz als auch die Giite () des Resonators genau
bestimmt werden. Unter Verwendung der aus dem Niedrigfrequenzbereich be-
stimmten Parameter R, und C)}, konnen die iibrigen Parameter des Ersatz-
schaltbildes ermittelt werden.
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Kapitel 5

Ergebnisse und Diskussion

5.1 Test des Messsystems

Um die Anwendbarkeit des entwickelten Systems zu validieren, wurden Refe-
renzmessungen durchgefiihrt.

Piezo-Stapel

Ein kommerziell erhéltlicher Piezo-Aktor (thorlabs [139]) aus einer piezoelek-
trischen Keramik in Stapel-Bauweise wird bei Raumtemperatur im Frequenz-
bereich 0,2 bis 1 Hz und verschiedenen Anregungsspannungen vermessen. Die
maximale Ausdehnung des Stapels betragt 17,4 um. Die Abmessungen sind
6,5 x 6,5 x 20mm. Der Piezo-Stapel besitzt integrierte Dehnungsmessstreifen
(DMS), mit denen die Auslenkung des Stapels bestimmt werden kann. Diese
Werte werden als Referenz genutzt und denen aus den Vibrometermessungen
gegentibergestellt. Die Genauigkeit der Dehnungsmessstreifen ergibt sich aus
dem Dehnungsfaktor der DMS (0,435 um/V) und der Auflosung der Messkarte
(14 bit) bei einem Spannungsbereich von £10V zu 0,5 nm.

Anhand der Abb. 5.1 ist zu erkennen, dass die jeweils gemessenen Auslenkun-
gen gut iibereinstimmen. Die relative Abweichung der Daten ist in Abb.5.2
dargestellt. Fiir Anregungsspannungen grofier 1V ergibt sich fiir die Ergebnis-
se beider Methoden ein annahernd konstantes Verhaltnis. Nicht-Linearitaten
der Dehnungsmessstreifen haben in diesem Spannungsbereich demnach keinen
signifikanten Einfluss. Die relative Abweichung betrédgt hier fiir alle Anregungs-
frequenzen weniger als 10 %. Bei sehr geringen Anregungsspannungen sind die
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Abbildung 5.1: Referenzmessung — Linke Achse: Auslenkungen in Abhén-
gigkeit von Frequenz und Anregungsspannung eines kommerziell erhéltlichen
Piezo-Stapels, gemessen mit DMS und Vibrometer. Rechte Achse: Abweichun-
gen der gemessenen Auslenkungen.

Auslenkungen klein und kénnen aus dem Rauschen des Vibrometers schlechter
aufgelost werden. Daher weichen die DMS- und Vibrometerdaten hier stérker
voneinander ab. Die prozentuale Abweichung der Ergebnisse betragt bis zu
27% fur 0,5Hz und 0,15V, bzw. 23% fiur 1Hz bei 0,075V Anregungsspan-
nung. Insbesondere bei niedrigen Frequenzen nimmt der Rauschpegel in den
Vibrometermessungen zu und beeinflusst das Auflosungsvermogen. Bei einer
Frequenz von 0,2 Hz lassen sich Auslenkungen von 13 nm messen, kleinere Aus-
lenkungen sind hier in derselben Groflenordnung wie der Rauschpegel und las-
sen sich nicht auflésen. Bei hoheren Frequenzen ist das Rauschen geringer, so
dass bei 0,5 Hz noch Auslenkungen bis zu 5nm auflésbar sind.

Bestimmung des piezoelektrischen Koeffizienten

Als weitere Referenz wird bei quasistatischer Anregung der piezoelektrische
Koeffizient von kongruentem Lithiumniobat bestimmt. Bei Frequenzen weit
unterhalb der Resonanzfrequenz des Grundtons wird mit dem Vibrometer die
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Abbildung 5.2: Referenzmessung — Relative Abweichung der Messwerte
von Dehnungsmesstreifen und Vibrometer in Abhéngigkeit von der Anregungs-
spannung.

Ausdehnung der angeregten Probe gemessen. Es wird die im statischen Fall
vorliegende direkte Proportionalitat der Auslenkung zum piezoelektrischen
Koeffizienten ausgenutzt. Der Proportionalititsfaktor ist die Anregungsspan-
nung Uy (eine genauere Erklarung der Zusammenhénge erfolgt in Kap. B).
Die Probenoberfliche ist senkrecht zur z-Achse orientiert und das angelegte
elektrische Feld weist in z-Richtung (z-Schnitt). Entsprechend dem Kristall-
schnitt fithrt die Probe eine Dehnungsbewegung senkrecht zu den Elektroden-
flachen, d.h. in z-Richtung aus. Aufgrund der Eintrage im piezoelektrischen
Tensor des Lithiumniobats werden bei dieser Richtung des elektrischen Feldes
ebenfalls Scherbewegungen in der Ebene der Oberfliche angeregt. Die Wer-
te dieser Tensorkomponenten sind jedoch deutlich geringer als der Wert fiir
die Dehnung in z-Richtung ds3 [140, 141]; die entsprechenden Auslenkungen
sind demnach ebenfalls deutlich kleiner. Dartiber hinaus werden bei senkrecht
zum Laserstrahl eingebauter Probe nur Dehnungen senkrecht zur Oberfléche
vom Vibrometer detektiert. Die Beitrage der Scherbewegung werden daher hier
vernachlassigt. Die Auslenkung berechnet sich geméaf

l‘:dgg'UA. (51)
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Abbildung 5.3: Referenzmessung — Oben: Piezoelektrischer Koeffizient dss
von kongruentem LiNbQOj, unten: Mittelwerte der Daten und Standardabwei-
chung.

Die Bestimmung piezoelektrischer Koeffizienten mittels eines Interferometers
ist ein bereits bekanntes Verfahren und wird sowohl fiir Bulk-Materialien als
auch fir dicke und diinne piezoelektrische Schichten verwendet [31,142,143].
Dies liegt jedoch nicht im Fokus dieser Arbeit und soll hier nur zur Verifizierung
des Systems dienen.

Die Probe ist eine etwa 1x 1 cm? grofie quadratische Platte, mit einer Dicke von
650 um, deren Oberflache vollflachig mit Gold-Elektroden beschichtet wurde.
Die elektrische Anregung erfolgte mit einem Frequenzgenerator bei Frequenzen
von 3 bis 20 Hz und einer mittels Hochleistungsverstérker auf 360 V verstark-
ten Anregungsspannung U,. Die Anregungsspannung wurde vor der Verstér-
kung gemessen und umgerechnet. Wahrend der Messung wurde die Position
des Laserspots auf der Probe beibehalten und eine Laserintensitéit zwischen 41
und 66 % konnte erreicht werden. Die Frequenzauflosung der Messung betrug
0,012Hz bei einer Datenpunktanzahl von N = 131072. Die Ergebnisse des
mit Gl (5.1) aus der gemessenen Auslenkung bestimmten Koeffizienten sind
in Abb. 5.3 dargestellt. Die Mittelwerte der Daten der einzelnen Anregungs-
frequenzen sowie die Standardabweichungen sind im unteren Layer ebenfalls
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dargestellt. Mit dem Programm OriginPro8 (Originlab Corporation) wurde
fiir jede gemessene Frequenz ein statistischer Signifikanztest nach der Shapiro-
Wilk-Methode durchgefiithrt. Es ergab sich eine Normalverteilung der Mess-
werte der meisten Frequenzen, so dass hier eine statistisch verteilte Streuung
der Daten anzunehmen ist. Abweichend davon ergab sich fir die Frequenzen
12 und 15 Hz keine normalverteilte Streuung. Der Mittelwert fiir dsz tiber alle
Frequenzen errechnet sich zu 5,62pm/V mit einer Standardabweichung von
1,81 pm/V. Von Ballato [144] wurden Werte fiir den piezoelektrischen Koef-
fizienten aus verschiedenen Arbeiten zusammengefasst dargestellt. Die Werte
reichen von 5,8 bis 16,2pm/V. Vier der sechs genannten Quellen liefern dabei
Werte im Bereich von 5,8 bis 6,5 pm/V. Hier muss angemerkt werden, dass die
piezoelektrischen Koeffizienten nicht direkt gemessen wurden, sondern tiber die
ermittelten elastischen und dielektrischen Konstanten berechnet wurden. Un-
genauigkeiten in diesen gehen daher in die piezoelektrischen Koeffizienten ein.
Als der verlésslichste Wert wird der aus [145] betrachtet (6 pm/V), da hier
die Bestimmung der elastischen und dielektrischen Konstanten anhand von
Messungen mit elektrischer Anregung senkrecht zur Oberfliche und zusétzlich
bei Lateralfeldanregung erfolgte und somit die bestimmten Koeffizienten ge-
geneinander verifiziert wurden. In [146] wurde der piezoelektrische Koeffizient
d33 mittels einer interferometrischen Methode zu 7pm/V bestimmt. Da es sich
hier um die direkte Bestimmung des Koeffizienten aus der Auslenkung handelt,
wie sie auch in dieser Arbeit verwendet wurde, konnen Fehler durch Ungenau-
igkeiten in den elastischen oder dielektrischen Koeffizienten nicht auftreten.
Mit den beiden letztgenannten Werten stimmt der in dieser Arbeit gemessene
Wert im Rahmen der Abweichungen tiberein.

5.2 Resonatoren

5.2.1 Biegebalken

Ein nasschemisch gedtzter Biegebalken mit den Abmessungen L = 2,5mm,
b=15mm und d = 160 pm wurde mit Uy = 1,5V bei Raumtemperatur mit
verschiedenen Frequenzen angeregt. Obwohl mehr Resonanzen im betrachte-
ten Frequenzbereich vorhanden waren, wurde die Rastermessung nur an den
vier ausgeprégtesten vorgenommen, die sich stabil verfolgen lieSen. Teile der
hier gezeigten Ergebnisse wurden auch in vorhergegangenen Publikationen ver-
offentlicht. Eine Liste der Publikationen befindet sich am Ende der Arbeit.
Die gemessenen Frequenzen sowie die daraus berechneten Faktoren F), sind
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Abbildung 5.4: Biegebalken — Rdumliche Verteilung der Auslenkungen ei-
nes Langasit-Biegebalkens, Linge L = 2,5mm, Breite b = 1,5mm, Dicke
d ~ 160 pm. Elektrische Anregung mit (a) f4 = 19,9kHz, (b) f4 = 63,4kHz,
(c) fa=88,0kHz, (d) fa =158,4kHz, Uy =1,5Vy,.

in Tab.5.1 eingetragen. Fiir einen Balken dieser Abmessungen ergeben sich
rechnerisch nach Gl. (2.13) und Gl. (2.15) die in Tab. 5.2 eingetragenen Re-
sonanzfrequenzen. Die Materialparameter fiir Langasit sind p = 5,74 g/cm?,
s11 = 87,6 - 107 m? /N, c55 = 5,25 - 10'° und cg6 = 4,32 - 10! N/m? [89].

In Abb.5.4 a) ist die rdumliche Verteilung der Auslenkung des Biegeschwin-
gers bei Anregung mit dem Grundton von 19,9kHz zu sehen. Die gemesse-
nen Auslenkungen betragen bis zu 4,3 nm. Optisch sowie durch den Vergleich
der gemessenen mit der berechneten Frequenz lasst sich diese Schwingung der
Grundmode der Biegung gut zuordnen. Die Abweichung der Frequenzen be-
tragt 7,5 %. Begrundet werden kann diese Differenz insbesondere durch her-
stellungsbedingte Asymmetrien der Balken- und Elektrodengeometrien, die in
Abb. 2.7 zu erkennen sind, und die Ungenauigkeit der Bestimmung der Dimen-

sionen des Balkens.
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5.2 Resonatoren

Tabelle 5.1: Langasit-Biegebalken — Gemessene Resonanzfrequenzen des
Biegebalkens. L = 2,5mm, b = 1,5 mm, d = 160 pum.

‘ Frequenz F,
fi 19,9 kHz
fo 63,4 kHz 3,19
f3 88,0 kHz 4,42
fa 158,4 kHz 7,96

In den Graphen (b) bis (d) sind die Oberschwingungen dargestellt. Fiir Anre-
gungen mit 63,4 kHz lisst sich eine Torsionsschwingung oder eine Uberlagerung
von Torsions- und Biegeschwingung erkennen. Die Anregungsfrequenz weicht
nur 2,7 % von der ersten berechneten Frequenz einer Torsion ab, so dass hier
von dieser Schwingungsform ausgegangen werden kann.

Die Auslenkungen variieren in Abhéngigkeit von der Position von 0,1 nm bis
2 4nm. Stellen mit nur sehr gering ausgeprigten Auslenkungen implizieren
einen Schwingungsknoten. Bei 88,0 kHz wurde eine weitere Biegeschwingung
angeregt mit Auslenkungen bis zu 3,3nm (Abb.5.4¢). Keine der berechne-
ten Frequenzen passt zu dieser gemessenen Mode. Die grofiten Auslenkungen
von bis zu 27,2nm wurden bei einer Frequenz von 158 kHz gemessen (vgl.
Abb.5.4d). Anhand des Auslenkungsprofils ldsst sich eine Torsionsschwingung
vermuten. Die Abweichungen der gemessenen von den berechneten Frequenzen
lassen sich durch die genannte stark nicht-ideale Form des Balkens erkléren, so
dass besonders bei héheren Moden nicht mit exakter Ubereinstimmung zu rech-
nen ist. Es ist auch zu beachten, dass die Berechnungsgrundlage (Gl. (2.13))
nur fiir reine Biegemoden gilt und nicht fiir Uberlagerungen. In einer Arbeit
von Tellier et al. ist jedoch beschrieben, dass der hier verwendete y-Schnitt
nicht geeignet ist, um zu reinen Biegungen angeregt zu werden [48]. Es han-
delt sich bei diesem Schnitt immer um eine Uberlagerung von Biegung und
Torsion, so dass die genannte Gleichung nicht vollstdandig zutreffend sein kann.
Geeignete Schnitte zur Erzeugung reiner Biegemoden sind in der genannten
Arbeit angegeben.

Neben der optischen Identifizierung und dem Vergleich der Frequenzen koénnen
die Moden auch tiber den Vergleich der F;, aus Tab.5.1 zugeordnet werden.
Wie in Kap. 2.3.2 erwahnt, sind diese Frequenzverhéltnisse insbesondere fiir die
Obertone héufig passender als die theoretisch berechneten Resonanzfrequen-
zen. In einer Arbeit von Sanz et al. wurden ZnO-Biegebalken sowohl mit einem
scannenden Vibrometer vermessen als auch per FEM-Analyse berechnet [21].
Die dort gemessenen Schwingungsformen (Biege- und Torsionsschwingungen)
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5 Ergebnisse und Diskussion

Tabelle 5.2: Langasit-Biegebalken — Berechnete Resonanzfrequenzen fiir
die Biegung und die Torsion eines Biegebalkens. L = 2,5mm, b = 1,5mm,
d = 160um, p = 5,74g/cm?, s1; = 87,6 - 1073 m?2/N, ¢c55 = 5,25 - 10! und
ce6 = 4,32 - 101N /m?.

‘ theor. Biegung ‘ theor. Torsion

f1 | 18,4kHz 61,7kHz
fo | 115,6 kHz
f3 | 326,1kHz

und Resonanzfrequenzen stimmen gut mit den in der hier vorliegenden Arbeit
bestimmten tiberein. Die Autoren fanden F,, von 3,74 (Torsion), 4,25 (Biegung)
und 7,82 (Biegung) fiir die ersten drei Oberténe. Fiir die ersten beiden Moden
stimmen sowohl Fj, als auch optische Zuordnung gut iiberein. Lediglich die
dritte Oberschwingung in dieser Arbeit lasst sich anhand der hier vorliegen-
den Daten optisch nicht eindeutig als eine Biegung identifizieren, sondern eher
als eine Torsion charakterisieren. Das F, stimmt jedoch ebenfalls sehr gut mit
dem Wert aus [21] iiberein.

5.2.2 Stimmgabeln

Um verschiedene Schwingungsmoden bestimmen zu kénnen, werden ortsauf-
geloste Messungen der Auslenkung an einer Stimmgabel vorgenommen. Durch
die Positionierung des Lasers auf der Auflenfliche eines Gabelbeins kénnen,
wie bereits beschrieben, nur In-plane-Moden betrachtet werden. Die elektri-
sche Anregung erfolgt mit drei verschiedenen Frequenzen, so dass die Grund-
schwingung (bei ungefiahr 22 kHz) und zwei Oberténe angeregt werden.

Nach Gl. (2.14) unterscheiden sich die Frequenzen der Grundmode und des
ersten Obertons ungefahr um den Faktor Fj,, = 6,3, wihrend die des zweiten
harmonischen Obertons etwa 17,7 mal grofler ist als die Grundfrequenz. In der
Literatur sind dariiberhinaus viele abweichende experimentell bestimmte Wer-
te fiir diese Faktoren (auch fiir weitere Schwingungsmoden, abgesehen von den
reinen symmetrischen Biegemoden) zu finden. Eine eindeutige Bestimmung ei-
ner bestimmten Mode ist auf diesem Wege also nicht méglich, insbesondere, da
die genauen Resonanzfrequenzen auch von der Geometrie der Elektroden und
des Gabelstegs sowie dem Kristallschnitt abhédngen. Bei der hier verwende-
ten Methode zur Datenauswertung ist nur eine Darstellung der Absolutwerte
der Auslenkung in Richtung des Laserstrahls realisiert; Informationen iiber die
zeitaufgeloste Schwingung sind nicht enthalten. Weiterhin ahneln sich die ein-
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Abbildung 5.5: Langasit-Stimmgabel — Auslenkungen einer Langasit-
Stimmgabel bei Anregung mit drei Frequenzen, Anregungsspannung 1,5V.

zelnen Moden zum Teil stark und aufgrund der geringen Abmessungen kann
nicht prazise zwischen einer Torsionsschwingung und einer Biegeschwingung
unterschieden werden. Dazu waren weitere Messungen an mehr Positionen auf
der Gabel sowie Messungen auf den Seitenflichen notwendig. Dariiberhinaus
sind auch Kombinationen aus den beiden Schwingungsformen moglich (vgl.
Kap. 2.3.2). Trotzdem soll hier eine Zuordnung zu den wahrscheinlichen Mo-
den stattfinden, soweit dies moglich ist.

Wie in Abb. 5.5 zu sehen, variiert die Auslenkung der Stimmgabel in Abhén-
gigkeit von der Position auf dem Gabelbein und der Anregungsfrequenz. Fiir
die Grundschwingung bei 22 kHz ist die Auslenkung nahe der Gabelspitze mit
5445 nm am grofiten und nimmt in Richtung des Stegs bis auf 49 nm ab. Dies
deutet auf eine Biegeschwingung hin. Dieser Auslenkungsverlauf deckt sich an-
nahernd mit den Erwartungen fiir die Grundmode einer Stimmgabel, wie sie
in der Literatur zu finden ist (vgl. Abb.2.9a). Jedoch stimmt das Verhéltnis
von der Auslenkung in der Mitte und der an der Gabelspitze nicht ganz mit
dem erwarteten Verlauf der Grundmode iiberein. Dies konnte darauf zurtick-
zufithren sein, dass die Stimmgabel nicht exakt orthogonal zum Laserstrahl
ausgerichtet wurde und sich der Laserspot nicht genau in der Mitte des Beins
befand.
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Abbildung 5.6: Langasit-Stimmgabel — Auslenkungen einer Langasit-
Stimmgabel bei Luftdruck und bei 0,066 mbar.

Fiir die Obertone ergeben sich andere Schwingungscharakteristika. Die ndchste
messbare Schwingung wurde fiir eine Anregungsfrequenz von 133 kHz gefun-
den. Die Mode weist eine maximale Auslenkung von 669nm bei der zweiten
Messposition in der Mitte des Beins auf. Die Auslenkung nimmt zur Spitze hin
auf 276 nm und in Richtung des Stegs auf 75nm ab. Es ist hier an der Spitze
ein Schwingungsknoten zu vermuten. Dies kann sowohl auf den ersten sym-
metrischen Oberton als auch auf eine der asymmetrischen Moden hinweisen.
Die Resonanzfrequenz der gemessenen Schwingung ist 6,0 mal hoher als die
des Grundtons, was in etwa dem berechneten F), entspricht. In der Literatur
werden F}, von 6,1 fiir den ersten symmetrischen Oberton angegeben, wahrend
die erste asymmetrische Mode Faktoren zum Grundton von 3,3 aufweist und
fur die zweite ein Faktor von 9,5 bestimmt wurde [57]. Somit wird hier die
symmetrische Mode angenommen (Abb.2.9b).

Eine weitere Resonanz wurde bei 162 kHz beobachtet. An der Gabelspitze ist
kein Schwingungsknoten zu identifizieren. Die Auslenkungen sind insgesamt
deutlich kleiner als bei den anderen beiden Moden (5 bis 33nm) und deuten
somit eher auf eine Torsionsschwingung hin. Die in der Literatur angegebenen
F,, fir symmetrische und asymmetrische Biegemoden weichen deutlich von
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5.2 Resonatoren

Tabelle 5.3: Langasit-Stimmgabel — Abhéngigkeit der Resonanzfrequenz
vom Luftdruck

Anregungsfrequenz Auslenkung x Zunahme | 20 066/%normal

/ kHz / nm / % -
Normaldruck ‘ 0,066 mbar

223 392,3 526,9 34,3 1,34

1326 4,0 24,5 515,3 6,15

345,2 1,0 2,2 123.5 2,23

dem hier vorliegenden Wert 7,4 ab. Auch dies spricht fiir eine Torsionsmode.

Die Auslenkungen bei den Obertonen sind insgesamt deutlich geringer, worin
sich die zuvor erwédhnte Modenselektion durch die Geometrien der Stimmgabel
und der Elektroden widerspiegelt.

Messungen in Abhangigkeit vom Luftdruck

Der Einfluss der Dampfung auf die mechanische Auslenkung durch die umge-
bende Atmosphare wurde an einer Stimmgabel bei verringertem Atmosphé-
rendruck gemessen. Die Ergebnisse fiir drei verschiedene Anregungsfrequenzen
(22kHz, 133kHz und 345kHz) wurden mit Messdaten bei normalem Luft-
druck verglichen (s. Abb. 5.6). Aufgrund des geringeren Umgebungsdrucks wird
die Dampfung auf die Stimmgabel im Vakuum verringert, was zu einer Erho-
hung der Auslenkung fiithrt. In Tab. 5.3 sind die Auslenkungen und die pro-
zentuale Anderung mit dem Umgebungsdruck zu sehen. Die héchste Zunahme
der Auslenkung von 515 % ist bei 133kHz zu messen. Bei der Grundschwin-
gung bei 22kHz betrigt die druckbedingte Erhéhung der Auslenkung jedoch
nur 34 %. Bei 345 kHz sind die Auslenkungen insgesamt gering ausgepragt, so
dass hier mit hoherer Anregungsspannung von 0,15V angeregt wurde, um die
Auslenkung auflésen zu kénnen. Die Zunahme mit verringerter Dampfung be-
tragt dennoch 123 %. Zu beachten ist auch, dass nicht nur die Dampfung vom
Luftdruck abhéngt, sondern durch die sich verdndernde Masse der umgeben-
den Luft auch in geringem Mafle die Resonanzfrequenz. In [147] wurde diese
Frequenzanderung fiir Quarz-Stimmgabeln eingehend betrachtet. Die Autoren
fanden ein Af/fy von ca. 3 bis 260 ppm im Bereich von 0,01 bis 0,9 bar Luft-
druck. Solche Anderungen sind deutlich unterhalb der Frequenzauflsung einer
Vibrometermessung bei Messungen im Kilohertzbereich und somit vernachlés-
sigbar.
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5 Ergebnisse und Diskussion

Hochtemperatur-Messungen

Die Temperaturabhéangigkeiten der mechanischen Auslenkung wurde bei Tem-
peraturen bis zu 425 °C bestimmt. Die Position des Laserspots entspricht dabei
Position 1 aus Abb. 5.5. Parallel wurden Impedanzspektren aufgenommen, um
zusitzlich den @-Faktor zu bestimmen. Die Ergebnisse fiir den Grundton sind
in Abb.5.7a) dargestellt. Mit steigender Temperatur nimmt die Auslenkung
von 527 bis auf 14nm ab. Der Q)-Faktor zeigt einen vergleichbaren Tempera-
turverlauf (Abb.5.7b). Wie in Kap. 2.4.4 beschrieben, wird die Giite propor-
tional zur Auslenkung angenommen. Dieser Zusammenhang wird auch in [52]
fiir Stimmgabeln aus dem Modell des harmonischen Oszillators berechnet. Da
sowohl die Giite als auch die Auslenkungen abhéngig von der Dampfung des
Materials sind, decken sich die Ergebnisse also mit den Erwartungen. Im un-
teren Teil von Abb.5.7a) ist das Verhaltnis x/Q dargestellt. Fir Temperatu-
ren unterhalb 350°C ergibt sich ein anndhernd konstanter Proportionalitats-
faktor. Fiir hohere Temperaturen weichen die Faktoren ab. Die gemessenen
Spektren weisen bei hoheren Temperaturen vermehrt Nebenmoden auf, die
zu abweichenden Ergebnissen des Q-Faktors fithren kénnen. Die berechneten
Q-Faktoren haben zu geringe Werte, was die Zunahme des Verhéltnisses x/Q)
erklaren kann.

Fir die Obertone sind ebenfalls die Auslenkungscharakteristika bei hohen
Temperaturen bestimmt worden und in Abb.5.7b) dargestellt. Der fir den
Grundton festgestellte Trend der Temperaturabhangigkeit bleibt auch fiir die
beiden Obertone bestehen. Aufgrund des steigenden Rauschpegels mit stei-
gender Temperatur lassen sich die vergleichsweise geringen Auslenkungen nur
bis 331 °C fiir 133kHz und bis 235°C fir 347 kHz auflosen. Dennoch ist hier
zu beobachten, dass trotz relativ geringer Anregung mit nur 50 bzw. 150 mV
Auslenkungen bei hohen Temperaturen fiir mehrere Oberschwingungen mess-
bar sind.
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Abbildung 5.7: Langasit-Stimmgabel — a) Auslenkungen (linke Ordina-
te) und Q-Faktor (rechte Ordinate) des Grundtons einer Langasit-Stimmgabel
bei Temperaturen bis 425°C und 1073 bar sowie das Verhiltnis Q/x (un-
teres Teildiagramm). b) Auslenkungen des Grundtons und zweier Obertone,
Ux =0,06-0,15V.
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Abbildung 5.8: Abhingigkeit von der Anregungsspannung — Auslen-
kung von 5 MHz-Langasit-Scherschwingern in Abhéngigkeit von der Anregungs-
spannung Up. Links: Resonator mit fr = 5,04 MHz, rechts: Resonator mit
fr =5,08 MHz.

5.2.3 Scherschwinger

Mit dem Vibrometersystem wurden verschiedene Langasit-Resonatoren hin-
sichtlich ihrer Schwingungsprofile und der Abhéangigkeiten von der Anregungs-
spannung, der Temperatur und den Elektrodengeometrien untersucht. Teile
der hier dargestellten Ergebnisse wurden auch an anderer Stelle veroffentlicht,
u. a. [148,149].

Der in Kap.2.4.4 dargelegte lineare Zusammenhang zwischen der mechani-
schen Auslenkung und der Anregungsspannung wurde anhand von Messun-
gen an H MHz-Langasit-Scherschwingern verifiziert. Die Messungen wurden bei
Raumtemperatur mit Anregungsspannungen von 3 bis 9V durchgefiihrt und
die Messwerte mit einem digitalen Oszilloskop aufgenommen. In Abb. 5.8 sind
die Ergebnisse dargestellt. Abbildungsteil a) zeigt die maximalen Auslenkun-
gen eines Resonators mit 5,04 MHz. Ermittelt wurden diese Daten durch das
Ablesen eines digitalen Oszilloskops, wobei jeweils der groite Wert der streuen-
den Auslenkungen aufgenommen wurde. Die Fehler wurden anhand von Able-
seungenauigkeiten abgeschatzt. Die Daten wurden mit einer linearen Funktion
durch den Ursprung gefittet und es zeigt sich, dass die Fitgerade nicht in-
nerhalb der Fehlertoleranzen liegt. Begriindet werden kann dies dadurch, dass
hier nur die grofiten Amplituden ermittelt wurden und Daten mit geringeren
Werten ebenfalls auftreten. In Abbildungsteil b) sind die Auslenkungen eines
weiteren Resonators (5,08 MHz) dargestellt. Hier wurden jeweils die maxima-
len und minimalen Auslenkungen der streuenden Daten abgelesen und der sich
daraus ergebende Mittelwert (M) bestimmt. Die minimalen und maximalen
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Abbildung 5.9: Amplitudenverteilung — Amplitudenverteilung eines
Scherschwingers (Design 1 ohne CeO2_,), bei Raumtemperatur angeregt im
Grundton (2,21 MHz) und dem ersten Oberton (6,63 MHz). Die Anregungs-
spannung betrug 1V fiir den Grundton und 2,5V fiir den Oberton. Die Schritt-
weiten der linearen Abtastung betrugen 250 pm.

Auslenkungen sind hier als Fehlerbalken dargestellt. Der lineare Fit der Daten
der mittleren Auslenkung mit einer Ursprungsgeraden zeigt eine gute Uberein-
stimmung und bekriftigt somit den angenommenen linearen Zusammenhang
zwischen Anregungsspannung und Auslenkung.

Bei Raumtemperatur und unter Luftatmosphére wurden die Schwingungspro-
file eines Resonators mit Design 1 (ohne CeOs,_,) mittels linearer Abtastung
an 50 Positionen gemessen. Durch Anregung mit den Frequenzen des Grund-
tons bei 2,21 MHz und des ersten Obertons (n = 3) bei 6,63 MHz wurden
die in Abb.5.9 gezeigten Schwingungsprofile ermittelt. Ebenfalls dargestellt
ist die an die Messdaten gefittete Gaufl-Funktion. Aus den Betrachtungen in
Kap. 2.3.3 ergibt sich als Randbedingung fiir den Fit eine verschwindende Am-
plitude z = 0 am Rand des Resonators. Eine Betrachtung der Abweichung der
Daten von der angenommenen Gaufl-Funktion wurde hier mit dem statisti-
schen Signifikanztest nach der Shapiro-Wilk-Methode mit OriginPro 8 (Ori-
ginLab Corporation) vorgenommen und ergibt eine Normalverteilung der Ab-
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weichung der Messpunkte vom Gau3-Fit fiir den Grundton und den Oberton.
Die Streuung der Daten um die GauB-Verteilung ist somit statistischer Na-
tur und bekréftigt die angenommene Verteilungsfunktion. Die Positionen der
beiden Elektroden auf dem Resonator sind schematisch als graue, schraffierte
Balken eingefiigt. Der einfarbige gelbe Balken entspricht dem Resonatordurch-
messer. Da die Messpunkte mit dem Vibrometer iiber die gesamte Flache der
groferen Elektrode aufgenommen wurden, legen diese die Position der grofien
Elektrode im Graphen fest. Die Position der kleinen Elektrode im Graphen ist
hier anhand des Maximums der Gaufl-Funktion und den an der Probe gemesse-
nen Abstédnden festgelegt worden. Aufgrund des Herstellungsverfahrens ist die
kleinere Elektrode nicht exakt iiber dem Zentrum der groflien Elektrode plat-
ziert, was zu einer Verschiebung des Gauf3-Profils fithrt. Der Versatz der groflen
Elektrode relativ zum Mittelpunkt der kleinen Elektrode betrégt 0,93 mm (vgl.
Abb.4.84a). Laut Mecea et al. kénnen jedoch auch Inhomogenitéiten der Reso-
natordicke zu einem asymmetrischen Schwingungsprofil und einer Abweichung
des Schwingungsmaximums vom Elektrodenmittelpunkt fithren [66]. Solche In-
homogenitédten konnen zum Beispiel eine leichte Keilform oder eine Bikonve-
xitdt mit einem Maximum auflerhalb der Resonatormitte sein.

Die in Abb. 5.9 dargestellten Schwingungsprofile fiir Grund- und Oberton un-
terscheiden sich deutlich voneinander. Der Grundton weist dabei einen deut-
lich breiteren Verlauf auf als der Oberton, mit Halbwertsbreiten der Gauf-Fits
von (6,75+0,14) mm fiir den Grundton und (2,49 +0,06) mm fiir den Ober-
ton. Dieses Verhalten ist durch das verbesserte Energy Trapping bei hoheren
harmonischen Schwingungen begriindet und entspricht somit den Erwartun-
gen (vgl. Kap.2.3.3). Entsprechende experimentelle Ergebnisse wurden eben-
falls bei [62, 150] beobachtet. In der Praxis wird teilweise der Oberton statt
des Grundtons als Messreferenz genutzt [151]. Die insgesamt geringere Am-
plitude wird durch das erhohte Energy Trapping ausgeglichen, da die Fehler
durch die Randsensitivitdt geringer sind. Daher miissen die Unterschiede in
den Schwingungsprofilen von Grund- und Oberton bei der Bestimmung der
Masseempfindlichkeit eines Resonators beriicksichtigt werden, wenn dieser bei
einem Oberton betrieben wird.

Die gemessenen maximalen Auslenkungsamplituden betragen 44 nm fiir den
Grundton und 24nm fiir den Oberton bei je 1 und 2,5V Anregung. Wie in
Kap. 2.4.4 beschrieben und durch die in Abb. 5.8 gezeigten Messungen besté-
tigt, ist die Amplitude proportional zur Anregungsspannung. Fiir eine bessere
Vergleichbarkeit wird hier daher die Amplitude fiir den Oberton bei einer An-
regung mit 1V zu 9,6 nm umgerechnet. Fiir die beiden Schwingungsmoden
wurden die Resonanzspektren in einem schmalen Frequenzbereich um die Re-
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sonanz mit dem in Kap.4.3 beschriebenen Verfahren aufgenommen und die
()-Faktoren gemafl Gl. (2.12) bestimmt. Es ergeben sich @-Faktoren von etwa
24500 fiir den Grund- und 9700 fiir den Oberton. In der Literatur sind einige
Werte fiir Auslenkungen des Grundtons von Quarz-Resonatoren veréffentlicht.
So wurde von Kanazawa et al. eine theoretische maximale Amplitude von et-
wa 130nm fiir einen unbeladenen 5 MHz-Resonator bei einer Anregung mit
1V ermittelt [111]. Andere fanden mit verschieden experimentellen Methoden
Werte im Bereich 30 bis 50 nm [16,59]. In [15] wurde eine Auslenkung von un-
gefihr 45 nm bei einer vergleichbaren Anregung mit etwa 1V bestimmt. Direkt
vergleichbar sind diese Werte nicht, da es sich um ein anderes Material und
um Resonatoren mit unterschiedlicher Geometrie handelt. Dennoch liegen die
gemessenen Amplituden in derselben Groflienordnung.

Mit der theoretischen Betrachtung von Johannsmann et al. [15] kénnen die Ma-
terialparameter des Langasit beriicksichtigt werden. Gemafi Gl. (2.34) ergibt
sich eine Proportionalitéit

1
Tp X 72Qn ' UA,n-
n

Daraus lasst sich das von der Anregungsspannung und dem -Faktor unab-
hédngige Verhéltnis der Auslenkungen von Grund- und Oberton
T1

=9
x3

ermitteln.

Durch Einsetzen der entsprechenden Werte erhilt man hier jedoch zy /x5 ~ 2.
Die grofie Abweichung vom erwarteten Faktor lasst vermuten, dass die gemes-
senen Auslenkungen fiir den Grundton bei dem gegebenen hohen @Q-Faktor zu
klein ausfallen. Eine Begriindung dafiir kann sein, dass ein Teil der Energie
der Schwingung anderweitig umgesetzt worden ist. Betrachtet man die Reso-
nanzspektren von Grund- und Oberton in Abb.5.10, so ist fiir den Grundton
eine deutliche Nebenmode zu erkennen. Im Vergleich dazu zeigt die Impedanz
des Obertons einen glatten Verlauf und keine Nebenmoden. Das Vorhanden-
sein von Nebenmoden kann ein Hinweis darauf sein, dass nicht die gesamte
Schwingungsenergie in die gemessene Auslenkung eingeht, sondern ein Teil fiir
die zusatzliche Mode umgesetzt wird. Des Weiteren ist zu beachten, dass der
@-Faktor und die mechanische Auslenkung mit zwei verschiedenen Verfahren
bei jeweils unterschiedlichen Anregungsspannungen ermittelt wurden. Der Q-
Faktor weist, wie die Resonanzfrequenz (vgl. Kap. 4.2), bei hohen Anregungs-
spannungen eine Abhéngigkeit von dieser auf. Unter anderem in [138,152,153]
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Abbildung 5.10: Resonanzspektren — Real- und Imaginérteile der Impe-
danz des Scherschwingers (Design 1 ohne CeOs_,) bei Frequenzen in der Um-
gebung der Resonanz des a) Grundtons und b) Obertons.
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wurde dieser Zusammenhang fiir den Grundton bei Dehnungsschwingungen
piezoelektrischer Keramiken beschrieben. Es zeigte sich dort eine Abnahme
des @Q-Faktors mit zunehmender elektrischer Anregung. Hier wurde gezeigt,
dass dementgegen die mechanische Auslenkung bis zu 9V einen linearen Ver-
lauf mit der Anregungsspannung aufweist. Somit kénnte der hier verwendete
@-Faktor gegeniiber dem, der bei der Messung der Auslenkung tatséchlich vor-
lag, zu grof} sein. Ob dieser Zusammenhang auch fiir Oberschwingungen gilt,
ist nicht bekannt.

Neben der Betrachtung der maximalen Auslenkungen sollen hier auch die Brei-
ten der Schwingungsprofile mit Literaturangaben in Bezug gesetzt werden.
Martin und Hager [13] ermittelten den Zusammenhang der maximalen Sensi-
tivitat im Verhéltnis zur Sensitivitdt am Elektrodenrand zu S, = 0,06 Spax.
Daraus folgt fiir die Auslenkung x,, = 0,24 .. Aus der maximalen Am-
plitude lasst sich demnach ein theoretisch zu erwartender Elektrodendurch-
messer ermitteln. Hier ist zu beachten, dass der in der Literatur angegebe-
ne Faktor fiir Quarz-Resonatoren mit AT-Schnitt bestimmt wurde. Wie in
Kap. 2.3.3 beschrieben, ist das Energy Trapping und somit auch die Breite
des Schwingungsprofils quadratisch abhéangig vom Kopplungskoeffizienten. Da
der Langasit im Vergleich zu AT-Quarz einen 1,5-fach hoheren Koeffizienten
besitzt [89, 154, 155], sollte dieser hier berticksichtigt werden. Daher sind in
Abb.5.9 die Elektrodenrédnder, die sich aus der maximalen Amplitude mit
Ty, = 0,242 45 - 1,5 ergeben, in das Diagramm eingetragen. Es ergibt sich eine
nur geringe Abweichung des so berechneten Elektrodendurchmessers von dem
tatsdchlichen. Diese Abweichungen kénnen durch die Messungenauigkeiten der
Auslenkungsbestimmung mit dem Vibrometer oder durch Ungenauigkeiten in
der Positionsbestimmung der hier abgeschiedenen Elektroden begriindet sein.
Auf der anderen Seite wurde der Wert in der angegebenen Literatur mit ei-
nem Messverfahren bestimmt, dass es erlaubt, auch iiber den Elektrodenrand
hinaus zu messen und so den Gauf-Fit im Randbereich zu verbessern. Die
in dieser Arbeit verwendeten Messdaten wurden nur im Bereich der Elektro-
de auf der Riickseite des Resonators aufgenommen. Daher kann fiir den Fit
nur die Annahme von verschwindender Auslenkung am Resonatorrand getrof-
fen werden. Es muss noch hinzugefiigt werden, dass das von Martin und Hager
benutzte Verfahren nicht beriihrungslos arbeitete. Die Daten wurden durch di-
rektes Aufsetzen eines diinnen Wolfram-Drahtes auf die Oberfliche der Probe
erstellt. Dies kann zu einer durch den Draht induzierten Spannung im Material
fithren, die das Ergebnis verfilscht [3].

Abb. 5.11 zeigt ein bei Raumtemperatur gemessenes Schwingungsprofil des Re-
sonators tiber den gesamten Elektrodenbereich in 3D-Darstellung. Der glo-
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Abbildung 5.11: Amplitudenverteilung — Amplitudenverteilung eines
Scherschwingers (Design 1, mit CeOy_;), bei Raumtemperatur angeregt im
Grundton (2,2 MHz) aus einer Rastermessung mit je 10 Messungen an 10x10
Messpositionen. Die Anregungsspannung betrug 9V.

ckenférmige Verlauf ist anhand der gemessenen Daten deutlich zu erkennen.
Die grofite Auslenkung betrégt etwa 210 nm bei einer Anregungsspannung von
9V. Fiir eine Anregungsspannung von 1V ergibt sich eine mechanische Aus-
lenkung von 23,3nm. Vergleicht man diesen Wert mit dem Ergebnis aus der
vorigen Messung (43,9nm), so ergibt sich eine Abnahme der Auslenkung um
ungefahr den Faktor zwei. Hier ist zu beachten, dass sich bei der gezeigten
Rastermessung eine zusétzliche Ceroxid-Schicht auf der Probe befand. Der
Durchmesser der Schicht iiberragte dabei den der Elektrode. Die zusétzliche
Masse der Schicht sowie die verschiedene Masseverteilung auf dem Resona-
tor kann zu einer geringen Anderung des Q-Faktors fithren. Dartiber hinaus
wurde bei dieser Messung die Probe nicht vollstdndig im gesamten Randbe-
reich eingeklemmt, sondern nur mit zwei Metallstreifen kontaktiert, um eine
moglichst grofle Fliche fiir das Raster frei zu lassen. Der obere Metallstreifen
stand unter mechanischer Spannung und diente somit der Halterung der Pro-
be. Auch die Halterung hat einen Einfluss auf den Q-Faktor. Dieser wurde hier
zu etwa 17500 bestimmt und ist demnach um etwa den Faktor 1,4 verringert.
Weitere Abweichungen konnen auch durch die genannten Nebenmoden verur-
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sacht werden, die auch bei dem beschichteten Resonator im Resonanzspektrum
auftreten, jedoch in leicht veranderter Form.

Einfluss der Temperatur

Ein Resonator mit Design 3 wird bei normalem Luftdruck hinsichtlich der Tem-
peraturabhingigkeit des Schwingungsprofils untersucht. In Abb. 5.12 sind die
Messdaten sowie die GauB-Fitfunktionen von Messungen bei Raumtemperatur
und bei 600 °C dargestellt. Die als Balken skizzierten Durchmesser von Reso-
nator und Elektroden wurden anhand der Messpositionen auf der Probe sowie
der maximalen Amplitude des Fits festgelegt. Die Abnahme der Amplitude
mit Zunahme der Temperatur ist deutlich zu erkennen. Die maximale Auslen-
kung bei Raumtemperatur betragt 98 nm und nimmt um den Faktor 5,8 auf
17nm bei 600°C ab. Simultane Messungen der Impedanz ergeben ebenfalls
eine Zunahme der Verluste mit der Temperatur. Der Q)-Faktor verringert sich
von 15150 auf 830 bei 600 °C. Durch die erhohte Dampfung bei héheren Tem-
peraturen nimmt der (Q-Faktor piezoelektrischer Materialien stark ab. Dieses
Resultat bestétigt die Ergebnisse, die mit dem Vibrometer ermittelt wurden.

Wie im vorigen Abschnitt fiir Stimmgabeln beschrieben (S.106), wirkt sich
die erhohte Leitfahigkeit auf die Auslenkung anders aus als auf den )-Faktor.
Daher ist Gl. (2.34) bei hohen Temperaturen vermeintlich nicht anwendbar.
Anderenfalls sollte sich ein konstantes Verhéltnis /@ ergeben. Dies ist hier je-
doch nicht der Fall; fiir Raumtemperatur ist z/¢) = 0,0065 und fir 600 °C gilt
x/Q = 0,0205. Dennoch miissen auch weitere Einfliisse berticksichtigt werden.
So zeigen sich bei Betrachtung der Resonanzspektren, die zur Ermittlung der
@-Faktoren genutzt wurden, auch hier fiir die Raumtemperaturmessung einige
Nebenmoden, die fiir eine verringerte Umsetzung der Energie in mechanische
Auslenkung bei der betrachteten Frequenz verantwortlich sein konnten. Jedoch
trifft dies auch fiir das Spektrum bei 600 °C zu. Auch die bereits beschriebe-
ne Abhangigkeit des @-Faktors von der Anregungsspannung kann zu einem
fehlerhaften x/@-Verhéaltnis fihren.

In Abb.5.12 sind weiterhin die Elektrodenrinder dargestellt, die sich aus der
maximalen Amplitude und dem Zusammenhang x,_ /Zma. = 0,24-1,5% ergeben.
Auch fiir diesen Resonator (Design 3) ist eine gute Ubereinstimmung mit der
tatsachlichen Elektrode zu erkennen. Der berechnete Elektrodendurchmesser
ist etwas geringer als der wahre Durchmesser der Elektrode.

Im Vergleich dazu ist der berechnete Durchmesser des Resonators mit Design 1
grofler als der tatséchliche Durchmesser der Elektrode. Dies deutet darauf hin,
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Abbildung 5.12: Amplitudenverteilung — Amplitudenverteilung eines Re-
sonators mit Design3 in Abhéngigkeit von der Temperatur. Die Schrittweite
der Messpunkte betragt 100 um bei einer elektrischen Anregung im Grundton
mit 4,5V.

dass fiir das Design 3 ein besseres Energy Trapping verglichen mit Design 1
vorliegt. Eine Begriindung dafiir ist in den unterschiedlichen Geometrien der
beiden Resonatoren finden. Nach [156] wird das Energy Trapping mit zuneh-
mendem Verhaltnis des Resonatordurchmessers dr.s zur Resonatordicke hgres
besser. Das dres/hres-Verhéltnis ist bei Design 3 mit einem Wert von 38,5 gro-
Ber als bei Design 1 mit 31,7 und bestétigt dies somit (vgl. Tab. 4.2 auf S. 85).
Weiterhin ist die Elektrodendicke im Verhéltnis zum Resonatordurchmesser
und zur Resonatordicke bei Design 3 grofler, was ebenfalls das Energy Trap-
ping begiinstigt. In [136] wurde die Breite des Schwingungsprofils in Abhén-
gigkeit vom Krimmungsradius betrachtet. Es ergab sich ein breiteres Profil
mit zunehmendem Radius. Der Kriimmungsradius ist eine Folge des Herstel-
lungsprozesses, bei dem im Randbereich mehr Material abgetragen wird als
in der Resonatormitte. Da der Resonator mit Design 1 einen gréfleren Durch-
messer hat, kann hier angenommen werden, dass der Krimmungsradius grofer
ausfillt und daraus folgend das Schwingungsprofil breiter ist. Aus den Ergeb-
nissen wird hier deutlich, wie wichtig eine konkrete Kenntnis der Geometrien
von Resonatoren ist. Insbesondere der stark vom Herstellungsprozess beein-
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Abbildung 5.13: Variation des Elektrodendurchmessers — Amplituden-
verteilung eines Resonators mit Sensorschicht (Design 1 mit CeOy_,) angeregt
mit 4,5V in der Grundfrequenz in Abhéingigkeit vom Sauerstoff-Partialdruck.
Die Temperatur betrug 580 °C.

flusste Kriitmmungsradius wirkt sich auf das Schwingungsverhalten aus und
muss daher berticksichtigt werden.

Einfluss des Elektrodendurchmessers

Der Einfluss des Elektrodendurchmessers auf das Schwingungsprofil wurde wie
in Kap.4.1 beschrieben mit einem Resonator in Design 1 mit einer Ceroxid-
Schicht bei 580 °C durchgefiihrt. Die Probe wurde mit der Grundfrequenz bei
einer Anregungsspannung von 4,5V angeregt. In Abb. 5.13 sind die Gauf3-F'its
der Auslenkungen des Resonators in Abhéngigkeit vom Sauerstoff-Partialdruck
(po,) dargestellt. Die Abmessungen von Resonator (gelber unterer Rand), klei-
ner Elektrode (grau schraffiert) und Sensorschicht (rot) sind schematisch ein-
gezeichnet.

Mit sinkendem po, vergréBert sich der effektive Elektrodendurchmesser und
das Schwingungsprofil wird breiter. Die Amplitude der Auslenkung weist eben-
falls eine Abhangigkeit vom Partialdruck auf. Durch die Vergrofierung der Elek-
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Abbildung 5.14: Variation des Elektrodendurchmessers — Maximale
Auslenkungen des Resonators in der Grundmode und fiir den ersten Oberton
in Abhéngigkeit vom po, bei T' = 580 °C, ermittelt durch Fitten der Daten mit
einer GauB-Verteilung.

trodenfliche wird das Energy Trapping schlechter und weniger Energie wird
in die Mitte der Elektrode konzentriert, was zu einer geringeren Auslenkung
fithrt. Dieser Zusammenhang wurde, soweit bekannt, bisher nicht ermittelt und
eine direkte Abhéangigkeit der Auslenkungsamplitude vom Energy Trapping
weder experimentell noch theoretisch vorgestellt. Vergleichbare Schwingungs-
profile wurden haufig durch das Aufbringen von Masse bestimmt. Eine von der
Massebeladung unabhéngige Verdnderung der Amplitude konnte somit nicht
ermittelt werden.

In Abb.5.14 sind die maximalen Auslenkungen in Abhéngigkeit vom po, fiir
den Grundton und den ersten Oberton noch einmal dargestellt. Die Werte
wurden mit den GauB-Fits ermittelt. Die Fehlerbalken setzen sich aus der je-
weiligen mittleren Datenstreuung am Maximum, die die statistischen Fehler
repréasentiert, und den berechneten Fehlern fiir die systematischen Einfliisse
zusammen. Zu den statistischen Fehlern tragen hier die in Kap. 3.3 beschrie-
benen optischen und mechanischen Effekte bei, wie zum Beispiel die Oberfla-
cheneffekte durch die Rauigkeit der Probe und unerwiinschte Schwingungen
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Abbildung 5.15: Variation des Elektrodendurchmessers — Amplituden-
verteilung eines Resonators mit Sensorschicht (Design 1 mit CeOs_,) angeregt
in der Grundfrequenz in Abhéngigkeit vom Sauerstoff-Partialdruck, normiert
auf Eins.

des Aufbaus. Fehler durch Einstreuungen aus dem elektrischen Netz und aus
der thermischen Bewegung von Gasatmosphare oder Probe treten ebenfalls
statistisch auf. Die systematischen Fehler wurden hier aus der Ungenauigkeit
der Bestimmung des Einbauwinkels der Probe (Aa ~ £1°), der Temperatur-
schwankung innerhalb des Rohrofens (AT ~ £1K) und deren Auswirkung auf
die Schwingungsamplitude sowie der Genauigkeit der Frequenzbestimmung mit
Af ~ 1kHz bei dieser Messung bestimmt. Weiterhin wurden die Fehler durch
die Korrektur der Fehler der FFT und Auflosungsgenauigkeiten des Decoders
und der Messkarte berticksichtigt. Der relative statistische Fehler betragt etwa
5% der gemessenen Auslenkung.

Fiir den Oberton zeigt sich keine direkte Abhédngigkeit vom pg,. Da das Schwin-
gungsprofil in Bezug auf die Flache der Elektrode deutlich schmaler im Ver-
gleich zum Grundton ist, hat die Vergroflerung dieser Flache keinen signifikan-
ten Einfluss auf das Energy Trapping und somit auf die Schwingungsamplitu-
de.

Die Anderung der Breite des Schwingungsprofils in Abhéngigkeit von der effek-
tiven Elektrodenfliache ist in Abb.5.15 dargestellt. Das Maximum der Gauf3-
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Abbildung 5.16: Variation des Elektrodendurchmessers — Halbwerts-
breiten der Gau3-Fits bei variierendem Sauerstoff-Partialdruck fiir Grund- und
Oberton bei T' = 580 °C. Die gestrichelte Linie kennzeichnet die ungefahre Sta-
bilitdtsgrenze von Langasit.

Fits ist dabei auf eins normiert. Fiir die po,von 107*, 1071 und 1072° bar
stimmen die Ergebnisse mit den Erwartungen tiberein. Mit sinkendem po,
nimmt die Breite der Gauf-Verteilung zu. Fiir 10723 bar weicht der Wert je-
doch vom erwarteten Trend ab. Diese Abweichung kann auf eine Verdnderung
des Resonators zurtickzufithren sein. Bei hohen Temperaturen und reduzieren-
den Atmosphéaren kommt es zu einer Anderung der Dichte sowie der Steifigkeit.
Weiterhin werden Sauerstoffleerstellen gebildet, so dass sich die Leitfahigkeit
des Materials dndert [50,51]. In [19] wurde mit Messungen der Impedanz bei
hohen Temperaturen und verschiedenen Sauerstoff-Partialdriicken die Stabili-
tat des Langasit bestimmt. Bei einer Temperatur von 600 °C und unterhalb von
1072 bar zeigen die elektrischen und akustischen Parameter eine Abhéingigkeit
vom po,. Fir geringere Temperaturen und hoéhere po, ist der Langasit stabil.
Dies wird hier fiir den Wert bei 10~2° bar angenommen, da die Messtemperatur
580 °C betrug.

Fiir eine bessere Ubersichtlichkeit sind in Abb. 5.16 nur die Halbwertsbreiten
(FWHM) mit den entsprechenden Fehlern des Fits dargestellt. In Tab. 5.4 sind
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Tabelle 5.4: Variation des Elektrodendurchmessers — Ermittelte Para-
meter der Gaufl-Verteilungen der Auslenkungen bei verschiedenen Sauerstoff-
Partialdriicken.

log(po, / bar) | FWHM / mm | A FWHM / mm | relative Anderung

-4 6,62 0,09 1,00
-16 6,97 0,14 1,05
-20 7,18 0,11 1,08

die ermittelten Halbwertsbreiten der Auslenkungsverteilungen des Grundtons
sowie die relativen Anderungen, bezogen auf den Wert bei 10~* bar, aufge-
fiihrt. Es ergibt sich eine relative Anderung des Elektrodendurchmessers um
einen Faktor 1,08 bei Anderung des po,von 107* auf 1072’ bar. Dies ist in
guter Ubereinstimmung mit Ergebnissen aus vorangegangenen Arbeiten [110],
die mit dem in Kap. 2.4.3 beschriebenen Verfahren zur Bestimmung der elek-
trischen Parameter des akustischen Zweigs des BvD-Ersatzschaltbildes ermit-
telt wurden. Dort wurde eine relative Durchmesseranderung von 1,07 bei po,-
Verminderung von 107¢ auf 1072 bar gemessen. Die hier vorliegenden Daten
wurden mit einer Frequenzauflésung von nur 24,4 kHz aufgenommen. Daher
kann an dieser Stelle iiber eine eventuell auftretende po,-Abhingigkeit der
Frequenz keine Aussage getroffen werden.

Die Ergebnisse der elektrodendurchmesserabhéngigen Profilverbreiterung im-
plizieren, dass die von Cumpson [65] getétigte Aussage, dass das Schwingungs-
profil vollig unabhéngig von einem eventuell vorhandenen Streufeld ist, nicht
zutreffend sein kann. Wie er richtig prognostizierte, bewirkt eine erh6hte Masse
der Elektroden ein verstarktes Energy Trapping, jedoch hat auch der Durch-
messer einen signifikanten Einfluss, wie hier gezeigt werden konnte. Sein An-
satz, durch unterschiedlich grofie Elektroden auf Vorder- und Riickseite des
Resonators das Trapping und somit die Giite zu erhéhen, ist nichtsdestotrotz
richtig.

Einfluss der Elektrodendicke

Wie in Kap. 2.3 beschrieben, hat die Dicke der Elektroden Einfluss auf das
Energy Trapping. Die Frequenz f, wird erhoht, was eine Verstiarkung der Lo-
kalisierung der Schwingungsenergie in das Zentrum der Elektrode bewirkt.
Dies wird hier mit Resonatoren mit Design 2 verifiziert, bei denen die Dicke
der kleineren Elektrode variiert wird. In Abb. 5.17 sind die Schwingungsprofile
bei 500 und 900 nm Elektrodendicke dargestellt. Mit geringerer Dicke ergibt
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Abbildung 5.17: Variation der Elektrodendicke — Amplitudenverteilung
eines Resonators mit Design2 in Abhéngigkeit von der Elektrodendicke, auf
Eins normiert. Die Schrittweite der Messpunkte betragt 100 um bei einer elek-
trischen Anregung im Grundton mit 9V.

sich eine Verbreiterung des Schwingungsprofils um 11%. Die Halbwertsbreiten
betragen (4,06 + 0,04) mm fiir 500 nm Elektrodendicke und (3,61 4 0,05) mm
fiir 900 nm. Wie erwartet bewirkt eine vergroferte Elektrodendicke eine Ver-
besserung des Energy Trappings und somit eine stérkere Konzentration der
Schwingungsenergie im Zentrum der Elektrode.

Ortsaufgeloste Messungen entlang der Probenoberfliche wurden mit Design-
3-Proben bei 600°C und Normaldruck analog zu den zuvor beschriebenen
Messungen durchgefithrt (Abb. 5.18). Die Elektrodendicken sind hier 700 und
1100 nm. Es ergibt sich eine Erhohung der Halbwertsbreite um 8 % mit ab-
nehmender Elektrodendicke. Die jeweiligen Halbwertsbreiten sind (4,0740,09)
und (3,76+0,08) mm. Bezogen auf die relative Dickendnderung ergibt sich fiir
beide Proben eine annéhernd gleiche Verbreiterung des Schwingungsprofils. Es
ist jedoch zu erwarten, dass eine limitierende Elektrodendicke existiert, fiir die
auch bei weiterer Erhéhung der Dicke keine Anderung des Energy Trappings
mehr resultiert. Die erhohte Temperatur hat offensichtlich keinen Einfluss auf
die Verbreiterung des Schwingungsprofils in Abhangigkeit von der Elektroden-
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Abbildung 5.18: Variation der Elektrodendicke — Amplitudenverteilung
eines Resonators mit Design3 in Abhéngigkeit von der Elektrodendicke. Die
Schrittweite der Messpunkte betrigt 100 um bei einer elektrischen Anregung
im Grundton mit 9V.

dicke. Die zusétzliche CeO,_,-Schicht bewirkt keine nennenswerte Anderung
des Elektrodendurchmessers, da das Ceroxid bei Normaldruck elektrisch isolie-
rend ist. Die Dichte des CeO,_, wird hier mit 7,2 g/cm? angenommen [94]. Bei
einer Schichtdicke von 200 nm ergibt sich eine ungefdhre Masse von 55 pg. Im
Vergleich dazu besitzt Platin eine Dichte von 21,5 g/cm?® [157], so dass sich fiir
die 700 nm dicke Elektrode eine Masse von 0,19 mg ergibt. Dabei konzentriert
sich die Masse des Platins auf eine deutlich geringere Fliche auf dem Resona-
tor, so dass die zusétzliche Masse durch die Ceroxid-Schicht hier vernachlassigt
werden kann.
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Abbildung 5.19: Expansion der PCO-Schicht — Ausdehnung der PCO-
Schicht der Probe S2 in Abhéngigkeit von der Position. Gemessen mit dem
Probenhalter mit Anpresstift, bei fo = 3 und 5Hz und T etwa 720°C. Der
graue Balken représentiert den Durchmesser des Stiftes. Dieser betrdagt 1,6 mm.

5.3 Chemo-mechanische Expansionseffekte

Die chemo-mechanische Expansion von diinnen PCO-Schichten, die sich auf
YSZ-Substraten befinden, wurde durch ein angelegtes elektrisches Feld erzwun-
gen (vgl. Kap.4.2.4). Der Sauerstoff-Transport aus der Gasphase in das PCO
und von dort in das YSZ-Substrat wird hauptsédchlich durch drei Prozesse
bestimmt:

— Sauerstoff-Austausch an der PCO-Gas-Grenzfliache
— Diffusion durch das PCO
— Ubergang von Sauerstoff durch die PCO-YSZ-Grenzfliche
In [116] wurde der Oberflichenaustausch als der dabei dominierende Trans-

portschritt ermittelt. Dies wurde in der genannten Arbeit anhand von Mes-
sungen des spezifischen Volumenwiderstandes von vergleichbar hergestellten
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5.3 Chemo-mechanische Expansionseffekte

Diinnschichtproben auf YSZ-Substraten ermittelt. Die Daten ergaben, dass
der Volumenwiderstand keine Abhéngigkeit von der Schichtdicke aufweist. Dies
lasst darauf schlieflen, dass die Sauerstoff-Diffusion durch das Volumen der Pro-
be nicht den Widerstand bestimmt, sondern die Oberflichenaustauschkinetik
der entscheidende Faktor ist.

Wie in Kap.2.5.1 beschrieben, resultiert aus der Dehnung der Schicht eine
zusatzliche Verbiegung des Gesamtsystems aus Schicht und Substrat. Die po,-
induzierte Expansion des PCO und die daraus resultierende Anderung der
Schichtspannung ist dabei die Ursache fiir die Verbiegung.

Es wurde zum einen die reine Expansion der PCO-Schicht betrachtet und zum
anderen die Verbiegung der gesamten Probe. Die Ausdehnung des PCO wird
im Folgenden mit xg und die Verbiegung der Probe mit xy bezeichnet. Weiter-
hin wurden Untersuchungen hinsichtlich der Abhéangigkeiten der Verbiegung
von der Temperatur und der angelegten Spannung durchgefiithrt. Da die Ex-
pansion als die treibende Kraft fiir die Verbiegung zu betrachten ist und keine
vergleichbaren Messungen existieren, kann nur ein Vergleich mit experimentell
ermittelten Abhéngigkeiten der Expansion erfolgen.

Aufgrund des in Kap.4.2.4 beschriebenen festen Maximalstroms der Span-
nungsquelle resultiert bei einer Anderungen des Widerstandes der Probe eine
Anderung der effektiv anliegenden Spannung. Aus diesem Grund wird hier
nicht die angelegte Spannung U, der Quelle als Referenz angegeben, sondern
die effektiven Spannungen Ug, die abhéngig von der Zeit, der Frequenz und
der Temperatur sind. Messergebnisse und Erlduterungen zu diesem Effekt sind
im Anhang D zusammengefasst.

5.3.1 Chemo-mechanische Expansion der Schicht

Zur Messung der Dehnung der PCO-Schicht wurde die in Kap. 4.1 beschriebene
Stifthalterung verwendet. Durch eine Messung mit dem Vibrometer direkt auf
dem zentralen Auflagepunkt der Probe, sollte nur die reine Expansion des PCO
detektiert werden. Die Ergebnisse von linearen Messungen bei 3 und 5Hz in
einem Intervall von 1,0 bis 2,2mm um den Auflagepunkt sind in Abb.5.19
gezeigt. Die Ausdehnung der PCO-Schicht zg ist im Mittel 1,1 nm. Wie in
Kap. 2.5 beschrieben, betrigt die chemo-mechanische Expansion von PCO bis
zu 0,35 % der Schichtdicke [115]. Bei einer 900 nm dicken Schicht ergébe sich
eine Expansion von bis zu 3,2nm. Dieser Wert wird hier nicht erreicht, die
Ergebnisse stimmen jedoch in der Groflenordnung tiberein.
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Abbildung 5.20: Expansion der PCO-Schicht — Ausdehnung der PCO-
Schicht der Probe S2 in Abhéngigkeit von der Anregungsspannung. Gemessen
mit dem Probenhalter mit Anpresstift, bei fo = 3Hz und T etwa 720°C.

Zur naheren Betrachtung der zugrundeliegenden Diffusionsprozesse wird die
charakteristische Dicke des Materials berechnet. Diese Dicke wird bestimmt
durch das Verhaltnis [158]

Lo = D*/k1.

Hierbei sind D* = 1,34 - 10~® cm?/s der Selbstdiffusionskoeffizient und k¢ =
3,73 - 1078 cm/s der Oberflichenaustauschkoeffizient von dem hier verwende-
ten PCO (Prg;1Cep902_5, PCO10) [116]. Fiir Schichtdicken kleiner als L¢
bestimmt der Oberflichenaustausch die Diffusion. Bei dem hier vorliegenden
PCO betrégt Lo 0,37 cm [116]. Sowohl die von Bishop et al. verwendeten Vo-
lumenproben mit einer minimalen Kantenlédnge von zwei Millimetern [115] als
auch die hier untersuchten Diinnschichtproben mit 300 bzw. 900 nm Schichtdi-
cke unterschreiten diesen Wert. Demnach kann fiir beide Probensorten davon
ausgegangen werden, dass der schnellere Teilchentransport im Bulk-Material
nicht ausschlaggebend ist.

Fiir den Vergleich der beiden Untersuchungen an PCO, muss berticksichtigt
werden, dass die bei Bishop et al. [115] erreichte Expansion bei konstanten po,
im Gleichgewichtszustand ermittelt wurde. In der hier vorliegenden Arbeit
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5.3 Chemo-mechanische Expansionseffekte

wurde die Expansion jedoch durch eine periodische Anregung mit 3 bzw. 5 Hz
hervorgerufen. Da pro Periode zwei entgegengesetzte Anregungen stattfinden,
ergeben sich daraus Zeitkonstanten der elektrischen Anregung von etwa 0,17
bzw. 0,10s. Die typische Diffusionsdauer im Volumenmaterial lasst sich mit
[159,160]

d2
4D
berechnen. Mit einer Schichtdicke d von 900 nm ergibt sich ein ¢ von 0,15, fiir
300 nm sogar nur etwa 0,02s. Somit entsprechen die hier verwendeten Anre-
gungsfrequenzen Zeitkonstanten, die annédhernd gleich oder sogar kleiner sind
als die der Volumendiffusion. Dass die maximalen Auslenkungen hier nicht
erreicht werden, bekréftigt also die Annahme des Oberflaichenaustauschs als
dominierenden Transportschritt.

/ (5.2)

Wird die Probe mit unterschiedlichen Amplituden angeregt, so zeigt sich im
Rahmen des Auflosungsvermogens der Messung keine signifikante Abhéngig-
keit (Abb.5.20). Der den Anregungsspannungen entsprechende Sauerstoff-Par-
tialdruck ist auf der oberen Achse des Graphen aufgetragen. Berechnet wurde
er mit der Nernst-Gleichung Gl. (C.1).
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Abbildung 5.21: Verbiegung der Probe Y3 — Ausdehnung der Probe Y3
in Abhéngigkeit von der Position bei Ug = 0,31V, einer Bias-Spannung von
0,35V und T = 724°C.

5.3.2 Verbiegung des Substrats

Die Verbiegung der Proben wurde mit Linienmessungen iiber die Probenfléche
bestimmt. Fiir die Probe Y3 ist das Ergebnis in Abb.5.21 dargestellt, fir S2
in Abb. 5.22. Die Daten wurden mit einer Parabel angefittet, um die Biegung
darzustellen. Die Ergebnisse zeigen ein deutliches Maximum der Auslenkung
in der Mitte der Probe mit einem Abfall zum Rand. Der Maximalwert der
Fitfunktion in der Mitte betragt fiir die Probe mit 300 nm PCO 17,4 nm, fiir
die 900 nm-Probe ist das Maximum des Fits bei 15,2nm. In den Graphen sind
ebenfalls schematisch die Positionen der einzelnen Schichten dargestellt. Die
genauen Abmessungen kénnen Kap. 4.1 entnommen werden. Durch eine Mes-
sung auf der Riickseite der Probe wurde verifiziert, dass hier die Verbiegung
des Substrates detektiert wurde. Die Ergebnisse sind in Abb. 5.23 dargestellt
und zeigen, dass auch auf der Riickseite eine Verbiegung in derselben Grofien-
ordnung wie auf der Seite mit PCO-Schicht gemessen wurde.

Um sicherzustellen, dass die chemo-mechanische Expansion hier die treibende
Kraft fiir die Verbiegung des Substrates darstellt, wurde ein YSZ-Substrat
ohne PCO-Schicht (Probe B1), identisch zu den anderen Proben vermessen.
Es zeigte sich keine Auslenkung.
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Abbildung 5.22: Verbiegung der Probe S2 — Ausdehnung der Probe S2 in
Abhéngigkeit von der Position bei Ug =0,25 V, einer Bias-Spannung von 0,35V

und T = 717°C.
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Abbildung 5.23: Verbiegung der Probe S2, gemessen auf der Riicksei-
te — Verbiegung der Probe S2 in Abhéngigkeit von der Position bei Ug = 0,25V
und einer Bias-Spannung von 0,35V bei T'= 717 °C. Die Messung erfolgte auf
der Riickseite der Probe, auf der sich keine PCO-Schicht befindet.
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Abbildung 5.24: Variation der Anregungsamplitude, Y3 — Auslenkung
der Probe Y3 (300nm PCO) in Abhéingigkeit von der effektiven Anregungs-
spannung bei fa = 1 und 3 Hz. Die Temperatur der Probe ist 722 °C.

Abhangigkeit von der Anregung

Die Abhéangigkeit der Ausdehnung der Schicht und der Verbiegung des Substra-
tes von der Amplitude der Wechselspannung wurde untersucht. In Abb. 5.24
und Abb. 5.25 sind die Ergebnisse fir eine Probe mit 300 nm PCO (Y3) und
eine mit 900 nm PCO (S2) dargestellt. Die Anregung erfolgte mit Wechselspan-
nungen mit 0,3, 1 und 3 Hz und variierender Amplitude bei einer Temperatur
an der Probe von 722 bzw. 717 °C. Die Bias-Spannung wurde derart angepasst,
dass der untere Wert der Anregung konstant -0,1V betrug. Die der effektiven
Anregungsspannung entsprechenden Sauerstoff-Partialdriicke sind, unter An-
nahme, dass ein Gleichgewicht vorliegt, auf der oberen Achse dargestellt. Mit
steigendem Uy und somit sinkendem po, nimmt die Verbiegung der Probe
deutlich zu. Dieses Verhalten entspricht dem Expansionsverhalten der PCO-
Schicht (vgl. Abb.2.22), wobei jedoch kein linearer Zusammenhang zwischen
Expansion und der Verbiegung vorliegt. Ausgehend von dem Verlauf der Ex-
pansion mit sinkendem po, ist eine Plateauausbildung bei etwa 107 bar zu
erwarten. Fiir die Probe S2 mit der dickeren PCO-Schicht, ldsst sich das er-
wartete Plateau vermuten, jedoch bei geringerem Partialdruck. Dass hier die
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Abbildung 5.25: Variation der Anregungsamplitude, S2 — Auslenkung
der Probe S2 (900nm PCO) in Abhéangigkeit von der effektiven Anregungs-
spannung bei fa = 0,3, 1 und 3 Hz. Die Temperatur der Probe betrug 717 °C.

erwartete Séattigung nicht erreicht wird, spricht ebenfalls dafiir, dass in der
Probe kein Gleichgewichtszustand erreicht wird. Aus den gemittelten Werten
der Probe S2 bei 3Hz, Ug ~ 0,25V (Uxr = 0,45V) und einer Temperatur
von etwa 720°C wurde ein Verhéltnis x von Schichtexpansion zu Verbiegung
ermittelt, das auf die Ergebnisse der Messung der Gesamtverbiegung der Pro-
ben angewendet wird. Die Auslenkung durch die Verbiegung betréagt im Mittel
ry=7,69nm, die Ausdehnung der PCO-Schicht zg ist 1,1 nm. Dadurch ergibt
sich ein Ubersetzungsverhéltnis

R3Hz,900nm = SUV/iES =17,0. (5-3)

Mit diesem Verhaltnis lasst sich die Umsetzung der chemischen Expansion
der Schicht in die Gesamtverbiegung beschreiben. Mit geringer elektrischer
Anregung kann somit eine vergleichsweise hohe mechanische Auslenkung des
Substrats erzielt werden.

Die Ergebnisse weisen auflerdem eine deutlich groflere Ausdehnung fir die
niedrigere Frequenz auf. Dies ist durch die Kinematik des zugrundeliegenden
Sauerstoff-lonentransports zu erkléaren. Bei hoheren Frequenzen kann der To-
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Abbildung 5.26: Variation der Anregungsfrequenz, Y3 — Auslenkung
und effektive Anregungsspannung der Probe Y3 (300 nm PCO) in Abhéngigkeit
von der Anregungsfrequenz, T = 722°C.

nentransport von einer Seite der Probe zur anderen weniger vollstandig statt-
finden und die Ausdehnung ist geringer.

Besonders deutlich wird dies auch in Abb.5.26 und Abb. 5.27. Hier ist die Ab-
hangigkeit der Ausdehnung als Funktion der Frequenz dargestellt. Die Messung
erfolgte von hohen zu niedrigen Frequenzen. Die effektive Anregungsspannung
Uy ist ebenfalls mit in den Graphen eingetragen. Die angelegte Spannung Ua
betrug konstant 0,45V mit einer Bias-Spannung von 0,35V. Mit kleiner wer-
denden Frequenzen nimmt das Rauschniveau der Vibrometermessungen stark
zu, da hier im messtechnischen Randbereich des Systems gearbeitet wird. Es
wurde hier mit der kleinsten moglichen Abtastrate von 1,5kS/s gemessen, so
dass sich eine Frequenzauflosung von 0,012 Hz ergibt. Bei sehr niedrigen Mess-
frequenzen sind also nur wenige Frequenzpunkte im Auswerteintervall enthal-
ten und die Auswertung wird ungenauer. Dies wird in der Streuung der Mess-
daten bei Frequenzen unterhalb von 2 Hz deutlich. Dies erkléirt die deutlich
grofleren Fehlerbalken bei 0,3 und 1 Hz-Messungen in den Graphen der Abbil-
dungen 5.24 und 5.25. Ausgehend von den in Kap.5.1 gezeigten Ergebnissen
der Referenzmessungen des Messsystems, sind Auslenkungen verlasslich, die
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Abbildung 5.27: Variation der Anregungsfrequenz, S2 — Auslenkung
und effektive Anregungsspannung der Probe S2 (900 nm PCO) in Abhéngigkeit
von der Anregungsfrequenz, T = 717°C.

bei Frequenzen grofier oder gleich 1 Hz aufgenommen wurden. Dies ist als ge-
strichelte Linie in den entsprechenden Graphen markiert. Messungen bei nied-
rigeren Frequenzen kénnen aufgrund der geringen Frequenzauflosung und des
hohen Rauschniveaus nur unter Vorbehalt in die Diskussion mit einbezogen
werden.
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Abbildung 5.28: Temperaturabhingigkeit — Auslenkung der Probe Y3 in
Abhingigkeit von der Temperatur bei fo = 3 und 1Hz, po,~ 107" bar .

Abhingigkeit von der Temperatur

Da die Expansion des PCO auch eine Funktion der Temperatur ist, wurden
Messungen der Substratverbiegung bei verschiedenen Temperaturen von 529
bis 769 °C durchgefiihrt. Es wurden jeweils 10 Messwerte aufgenommen und
der Mittelwert gebildet. Die Fehlerbalken entsprechen der Standardabweichung
(Abb.5.28). Die Daten zeigen einen deutlichen Anstieg der Auslenkung mit
steigender Temperatur, mit nahezu identischen Verldufen fiir Anregungen mit
1 und 3 Hz.

Ein vergleichbares Verhalten wurde auch von Bishop et al. festgestellt [115].
Fiir verschiedene Temperaturen wurde in Abhangigkeit vom pg, die Expansion
an Volumenproben bestimmt. Fiir feste po, oberhalb von etwa 10~ bar nimmt
die Expansion mit steigender Temperatur zu. Fiir niedrigere po, zeigt sich kei-
ne Temperaturabhangigkeit, was dem Zustand zugeordnet wird, in dem alle
Prt*-Tonen vollstiandig zu Pr** reduziert sind. Weiterhin sind in der genann-
ten Arbeit Messungen bei Normaldruck in Abhéngigkeit von der Temperatur
dargestellt. Hier ist zu beachten, dass die dort verwendete Methode der Dila-
tometrie bei kontinuierlich veranderter Temperatur nur eine Bestimmung der
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Gesamtexpansion erlaubt. Diese beinhaltet die thermische und die chemische
Expansion. Die Vibrometermessung hingegen ermdoglicht funktionsbedingt nur
die Detektion des chemischen Expansionsanteils, da die thermische Expansion
keine Schwingung, sondern eine Konstante ist. Ein Vergleich des in [115] ermit-
telten temperaturabhéngigen Verlaufs des chemischen Anteils der Expansion
g¢ ist dennoch moglich. Die Autoren geben ein Plateau der Expansion bei
hohen Temperaturen an, das mit der genannten Reduktion von Pr-Ionen zu-
sammenhangt. Es wurde hier, ausgehend von der Temperaturabhéngigkeit der
Nicht-Stochiometrie des PCO, der Sattigungsbereich bei etwa 1000 °C voraus-
gesagt. Bei den in Abb. 5.28 dargestellten Daten kann ebenfalls eine Konver-
genz der Substratverbiegung bei Temperaturen grofier 680 °C vermutet wer-
den. Anhand der Ergebnisse in [115] ist die Temperaturabhangigkeit nur fir
po, grofer 1072 bar gegeben.

Die hier verwendete Anregungsspannung entspricht einem Sauerstoff-Partial-
druck von etwa 107'%bar und es sollte keine Temperaturabhéingigkeit mehr
vorliegen. Dieses Ergebnis bestétigt ebenfalls die Annahme, dass sich bei der
hier verwendeten periodischen Anregung innerhalb der Proben kein Gleichge-
wichtszustand ausgebildet hat. Es sind also andere Ursachen fiir das Tempera-
turverhalten anzunehmen, als in [115], wo die Expansion nur im Gleichgewicht
bestimmt wurde. Demnach darf nicht von einer vollstandigen Reduktion von
Prt*-Tonen ausgegangen werden. Die zunehmende Expansion erklirt sich hier
durch den schnelleren Ablauf der Diffusionsprozesse mit Erhéhung der Tempe-
ratur. Die Konvergenz der Ausdehnung bei hohen Temperaturen resultiert aus
einer Kompensation der erhohten Diffusionsgeschwindigkeit durch die elasti-
schen Eigenschaften.
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5.3.3 Vergleich der PCO-Schichtdicken

Um den Einfluss der Schichtdicken zu bestimmen, werden Proben mit 300 und
mit 900 nm PCO verglichen. In Abb. 5.29 sind die Ergebnisse der beiden Pro-
ben bei verschiedenen effektiven Anregungsspannungen bei zwei Frequenzen
dargestellt. Bei beiden Frequenzen ist die gemessene Auslenkung der Probe mit
der dickeren Schicht um einen Faktor von ungefihr zwei hoher. Uber Gl. (2.38)
sind der Kriimmungsradius und die Schichtdicke verkniipft. Mit zunehmender
Schichtdicke wird die Substratverbiegung grofler und der Krimmungsradius
kleiner. Die Messungen bestétigen dies. Eine genaue Berechnung des Propor-
tionalitatsfaktors oder eine Bestimmung der resultierenden Schichtspannung
kann hier nicht erfolgen, da derzeit noch keine Daten iiber die materialspezifi-
schen Grolen, wie der expansionsabhangige Elastizitatsmodul und die Poisson-
Zahl vorliegen.
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Abbildung 5.29: Schichtdickenabhingigkeit — Auslenkungen der Proben
Y3 und S2 in Abhéngigkeit von der Anregungsspannung. 7'(Y3) = 722°C

T(S2) = 717°C.
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Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Messsystem zur Charakterisierung beweg-
ter Strukturen bei hohen Temperaturen entwickelt und realisiert. Das System
basiert auf einem Laser-Doppler-Interferometer und ermoglicht die Messung
von Auslenkungen im Nanometerbereich tiber einen weiten Frequenzbereich.
Das entwickelte optische System bietet gegeniiber anderen Methoden den Vor-
teil der kontaktlosen Messung, so dass In-situ-Untersuchungen bei Tempera-
turen bis 1500°C und bei unterschiedlichen Gasatmospharen moglich sind.
Ebenso zeichnet es sich durch ein hohes vertikales und horizontales Auflo-
sungsvermogen und eine variable Anwendbarkeit hinsichtlich der Geometrien
und Schwingungsrichtungen der Proben aus. Das System wurde derart konzi-
piert, dass automatisierte Messungen realisiert werden. So konnen Anderungen
der Auslenkungen in Abhangigkeit von den Umgebungsparametern kontinuier-
lich verfolgt werden. Mittels eines automatisierten Spiegelsystems wurden orts-
aufgeloste Messungen an verschiedenen piezoelektrischen Volumenschwingern
bei Temperaturen bis 860 °C und Sauerstoff-Partialdriicken bis zu 10723 bar
durchgefiihrt. Weiterhin wurde die chemisch induzierte Expansion von Metall-
oxidschichten in Abhéngigkeit von Temperatur und Sauerstoff-Partialdruck
bestimmt.

Biegeschwinger

Die Auslenkungen von Langasit-Biegebalken und -Stimmgabeln wurden orts-
aufgelost bestimmt und eine Zuweisung der Moden durchgefiihrt. Verschiede-
ne Schwingungsmoden wurden identifiziert und die erhaltenen Ergebnisse fiir
Raumtemperaturmessungen stimmen im Rahmen der Messgenauigkeit sehr
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6 Zusammenfassung und Ausblick

gut mit der Literatur tiberein. Mit dem Messsystem koénnen Auslenkungen im
Nanometerbereich detektiert werden und ermoglichen somit eine Analyse auch
kleiner Strukturen und bei geringen Anregungsspannungen. Weiterhin ermog-
licht das konstruierte System Auslenkungsmessungen in Abhéngigkeit von der
Temperatur und der Umgebungsatmosphére. Dies konnte hier bis zu 425°C
gezeigt werden. Der Temperaturgang der Giite von Stimmgabeln wurde mit
der Temperaturabhangigkeit der Auslenkung korreliert und es zeigte sich, den
Erwartungen entsprechend, ein vergleichbarer Verlauf. Die in der Literatur
vielfach angenommene direkte Proportionalitat von () und der mechanischen
Auslenkung konnte hier fiir Temperaturen bis etwa 340 °C festgestellt werden.
Fiir hohere Temperaturen nimmt der Anteil der elektrischen Leitfdhigkeit des
Langasit an den Verlusten zu. Da sich die Leitfahigkeit auf Q-Faktor und Aus-
lenkung unterschiedlich auswirkt, resultiert ein abweichendes Verhalten der
beiden Grofien mit der Temperatur.

Scherschwinger

An Langasit-Scherschwingern wurden die Einfliisse verschiedener Parameter
auf die Schwingungsamplituden und das durch das Energy Trapping bestimmte
Schwingungsprofil untersucht. Es wurde eine lineare Abhéngigkeit der Auslen-
kung zur Anregungsspannung ermittelt. Ortsaufgeloste Messungen der Schwin-
gungsamplitude von Scherschwingern zeigen und bestatigen die erwartete Gauf3-
formige Verteilung sowohl fiir den Grundton als auch fiir den ersten Oberton.
Es besteht eine deutliche Verringerung der Amplitude und der Profilbreite
des Obertons gegeniiber dem Grundton, was bei der Bestimmung der Sensi-
tivitdt eines Resonators immer dann berticksichtigt werden muss, wenn er im
Oberton betrieben wird. Die geringere Profilbreite ist durch ein erhohtes Ener-
gy Trapping bei hoheren harmonischen Schwingungen begriindet. Mit einer
zweidimensionalen Rasterung der Probenfliche kann das GauB-Profil eben-
falls bestéatigt werden. Die mit dem Vibrometermessystem ermittelten Aus-
lenkungen bei Raumtemperatur wurden mit denen aus anderen Arbeiten an
Quarz-Resonatoren verglichen, die in derselben Gréflenordnung liegen.

Der Vergleich mit den theoretisch zu erwartenden Verhéltnissen der Auslen-
kungen von Grund- und Oberton ergibt jedoch Abweichungen. Diese kénnen
durch das Auftreten von Nebenmoden begriindet sein, die eine Verringerung
der fiir die Auslenkung verantwortlichen Schwingungsenergie verursachen. Ei-
ne weitere mogliche Ursache ist die Nicht-Linearitat des Q-Faktors bei den hier
verwendeten hohen Anregungsspannungen.
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Die gemessenen Schwingungsprofile wurden dartiber hinaus mit einem von
Martin und Hager [108] an Quarz-Resonatoren ermittelten Verhéltnis der ma-
ximalen Amplitude zur Amplitude am Elektrodenrand verglichen. Unter Be-
riicksichtigung der verschiedenen Kopplungskoeffizienten von Quarz und Lan-
gasit stimmen die Ergebnisse sehr gut iiberein.

Mit Messungen bei 600 °C wird die verstidrkte Dampfung bei erhéhter Tem-
peratur durch eine stark verringerte Schwingungsamplitude deutlich. Dieses
Verhalten spiegelt sich auch in den @-Faktoren wider. Die bei den Stimm-
gabeln beobachtete abweichende Temperaturabhéngigkeit von @-Faktor und
der Auslenkung im Bereich hoher Temperaturen kann auch hier anhand der
Ergebnisse vermutet werden.

Weiterhin wurde der Einfluss der Elektrodengeometrien auf das Schwingungs-
profil untersucht. Durch eine Vergréferung der Elektrodenfléche ergibt sich ei-
ne Verschlechterung des Energy Trappings und somit ein breiteres Profil. Die
bestimmten relativen Anderungen des Elektrodendurchmessers decken sich mit
Ergebnissen aus elektrischen Impedanzmessungen. Die Dicke der Elektroden
hat ebenfalls einen Einfluss auf das Schwingungsprofil, da mit zunehmender
Elektrodenmasse die Schwingungsenergie stiarker auf das Zentrum der Elek-
trode beschrankt wird.

Durch die hier verwendete Methode, die Anderung des effektiven Elektroden-
durchmessers mit Hilfe der Leitfahigkeitsinderung einer Ceroxid-Schicht zu
bewirken, zeigt sich ebenfalls, dass das hier verwendete Messsystem Anderun-
gen von Sensorschichteigenschaften nachweisen kann. Die daraus resultieren-
den Informationen iiber die po,-abhingigen Anderungen der Amplitudenver-
teilung eines Resonators konnen mafigeblich zur Verbesserung der Elektroden-
und Sensorschichtgeometrien von Gassensoren fiir den Hochtemperaturbereich
beitragen.

Dotiertes Ceroxid

Die chemo-mechanische Expansion von einer diinnen PCO-Schicht wurde mit
dem Vibrometer bestimmt. Um die aus der Expansion resultierende Substrat-
verbiegung bei dieser Messung nicht als Uberlagerung der Expansion zu detek-
tieren, wurde ein Probenhalter mit sehr geringer Auflagefliche verwendet. Zu-
sétzlich wurde auch die Verbiegung der Probe betrachtet. Um ein Maf fiir die
Umformung von chemischer Expansion der PCO-Schicht in die Verbiegung der
gesamten Probe abzuschatzen, wurde unter den gegebenen Bedingungen das
Verhéltnis von Substratverbiegung und Schichtexpansion xy /xs = 7 ermittelt.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Weiterhin wurden die Abhédngigkeiten der Verbiegung von der Temperatur und
der Anregungsspannung bestimmt. Die Anregungsspannung entspricht dabei
einem Sauerstoff-Partialdruck in der Umgebung. Die ermittelten Abhéngigkei-
ten der Verbiegung vom Sauerstoff-Partialdruck und der Temperatur besta-
tigen die Tendenzen der in der Literatur beschriebenen chemo-mechanischen
Expansion. Chen et al. ermittelten die Diffusionskoeffizienten von dem auch
hier verwendeten PCO10 und identifizierten daraus den Oberflichenaustausch
als den die Sauerstoff-Diffusion limitierenden Transportschritt. Die Messung
der Expansion des PCO, die geringer ausfallt als die erwartete Maximalauslen-
kung im Gleichgewichtszustand, sowie die Abhéngigkeit der Verbiegung vom
Sauerstoft-Partialdruck bektraftigen dies.

Fiir verschieden dicke PCO-Schichten ergibt sich eine zunehmende Verbiegung
der Probe mit zunehmender Schichtdicke. Dies entspricht den Erwartungen,
die sich aus den Betrachtungen von Wafer-Verbiegungen durch aufgebrach-
te Schichten ergeben. Durch dquivalente Messungen an einer unbeschichteten
YSZ-Probe kann bestétigt werden, dass es sich bei dem gemessenen Verbie-
gungseffekt um ein Resultat der Expansion der PCO-Schicht handelt. Mit den
noch zu bestimmenden Werten fiir den E-Modul und die Schichtspannung
konnen vergleichende Berechnungen der theoretisch zu erwartenden Verbie-
gung des Substrates erfolgen. Es ist hier gezeigt worden, dass ein chemo-
mechanischer Effekt vorliegt, der nicht nur unter reduzierender Atmosphére
als statische Auslenkung auftritt, sondern auch durch eine Wechselspannung
periodisch induziert werden kann. Mit nur sehr geringen Anregungsspannun-
gen im Bereich einiger 100 mV kann bereits eine Substratverbiegung im Bereich
einiger 10 nm erzielt werden.

Die Messergebnisse zeigen, dass das Vibrometer eine geeignete Messmetho-
de zur Charakterisierung piezoelektrischer Biegeschwinger und Scherschwinger
darstellt. Durch die Moglichkeit der ortsaufgelosten Charakterisierung kon-
nen die Elektroden- und Sensorschichtdesigns und somit die Empfindlichkeit
von Sensoren weiter verbessert werden. Bestehende Theorien und Simulatio-
nen konnen experimentell verifiziert werden. Insbesondere die ErschlieSung des
Hochtemperaturbereichs wird erméglicht.

Ausblick

Das hier entwickelte Messsystem erdffnet einen weiten Bereich neuer Charakte-
risierungsmoglichkeiten. Das Schwingungsverhalten von Resonatoren mit und
ohne aktive Schichten wurde untersucht. Diesbeziiglich sind weitergehende Un-
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tersuchungen mit unterschiedlichen Schichtmaterialien und -Geometrien von
groffem Interesse, letzteres insbesondere auch fiir die Obertone. Es koénnen
unter anderem Sensorarrays hinsichtlich ihrer Schwingungseigenschaften, wie
zum Beispiel die Kopplung untereinander, untersucht und verbessert werden.
Eine Verbesserung von Gassensoren tiber eine komplexere Strukturierung der
Sensorschichten ist ebenfalls moglich. Detaillierte Aussagen tiiber die genau-
en Abhéngigkeiten des Energy Trappings von zusétzlichen Einfliissen durch
die elastischen Eigenschaften der Sensorschicht etc. konnen mit dem System
getroffen werden.

Bei der Untersuchung der Expansion von dotierten Ceroxid-Schichten zeigte
sich eine signifikante resultierende Verbiegung des Substrates. Es ist also denk-
bar, diesen Effekt weitergehend zu nutzen, um Aktuatoren mit kleinen Ausdeh-
nungen fiir den Hochtemperaturbereich zu konzipieren. Dabei sind Ventile oder
Einspritzdiisen, Nano-Pumpen in Form von Membranschwingern, aber auch
stellbare Spiegel- oder Linsensysteme nur einige der Moglichkeiten. Ebenfalls
konnte die statische Ausdehnung in Abhéngigkeit vom Sauerstoff-Partialdruck
als Schalter verwendet werden.
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Anhang A

Der Doppler-Effekt

Bei einem Laser-Doppler-Vibrometer beruht die Interferometrie auf dem Dopp-
ler-Effekt!. Dieser Effekt beschreibt die Veranderung der Frequenzen von Wel-
len, wenn eine Relativbewegung zwischen der Quelle Q der Welle und dem
Empfénger bzw. Beobachter B besteht [39]. Im Fall von Schallwellen, die sich in
einem Medium (z. B. Luft) ausbreiten, muss fiir die Beschreibung des Doppler-
Effektes unterschieden werden, ob sich die Quelle in Relation zum ruhenden
Empfianger bewegt, oder der Empfianger in Relation zur ruhenden Quelle [40].
Im Fall der bewegten Quelle werden die von der Quelle ausgehenden Wellen
vor der Quelle komprimiert und hinter der Quelle gestreckt (vgl. Abb. A.1a)).
Dabei verandert sich die Wellenldnge A zu X' = (v F vq)T, bei gleichbleibender
Geschwindigkeit des Wellenzuges v. Wahrend der Periode 7 verschiebt sich
die Quelle um vq7. Die vom Beobachter empfangene Frequenz verdndert sich
entsprechend zu

v v 1

8= = wFogr  UFue/)’® (A1)

Mit fo = 1/7 der urspriinglichen Frequenz der Welle.

Ruht die Quelle relativ zum Medium, wéhrend sich der Beobachter mit vg auf
sie zu bewegt (Abb. A.1b)), bleibt die Wellenldnge unverandert wohingegen
sich die Geschwindigkeit des Wellenzuges fiir den Beobachter zu v' = v £ vp

!Christian Johann Doppler (* 1803, Salzburg; 11853, Venedig), dsterreichischer Mathe-
matiker und Physiker. Der 1842 von ihm entdeckte Effekt bezog sich damals auf die Farb-
verschiebung bei Doppelsternsystemen.
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A Der Doppler-Effekt

a) b)
—_— DS
Quelle > Quelle >
Beobachter Beobachter
vg # 0 Nov vg=0 vg =0 ANv v #0

Abbildung A.1: Doppler-Effekt — Schematische Darstellung des Doppler-
Effekts.

andert. Die gemessenen Frequenzen ergeben sich damit zu:

=1 iAUB _ (1 + 223) (A.2)

Die Frequenzverschiebung fp = f' — fy ist die sogenannte Doppler-Verschie-
bung. Eigentlich kann nur fiir Schallwellen unterschieden werden, ob sich Quel-
le oder Beobachter bewegt, da hier die Bewegung relativ zum Medium Luft
zu betrachten ist. Fur Lichtwellen existiert kein Medium und somit ist die
Frequenzverschiebung nur abhéngig von der Relativbewegung von B und Q
zueinander. In solchen Fallen miisste relativistisch gerechnet werden, um die
Zeitdilatation zu berticksichtigen. Da hier aber die Geschwindigkeit des Mess-
objektes immer sehr viel kleiner als die Lichtgeschwindigkeit ist (v < ¢) geniigt
in Ndherung die klassische Beschreibung des Doppler-Effekts.
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Anhang B

Piezoelektrische
Materialgleichungen und
Abhangigkeiten

Um die Anwendungsmoglichkeiten piezoelektrischer Resonatoren deutlich zu
machen, sind hier die Abhangigkeiten und relevanten piezoelektrischen Gro-
Ben dargestellt. Zur Verkiirzung der Schreibweise wird hier die Einstein’sche
Summenkonvention genutzt. Der piezoelektrische Effekt lasst sich durch linea-
re Materialgesetze beschreiben. Eine ausfiihrliche Herleitung ist in [161] zu

finden.

Die Materialgesetze beziehen sich auf die elektrische Verschiebung D

D; = dyijTy; + 8;']];Ek (B.1)
und die mechanische Dehnung S

Sij = diij Bi + 55T (B.2)

Die physikalischen Gréflen sind die mechanische Spannung T}, das elektrische
Feld Ej, der piezoelektrische Tensor dy;;, der dielektrische Tensor €;, und die
Nachgiebigkeit s

Die Gleichungen spiegeln den o.g. Zusammenhang zwischen der Polarisation
des Materials, der elektrischen Feldstirke und der mechanischen Verformung

!Der obere Index T bzw. E bedeutet, dass die Gréflen als unabhiingige Variablen fiir
dieses System zu betrachten sind.
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B Piezoelektrische Materialgleichungen und Abhéngigkeiten

wider. Weiterhin ergeben sich folgende Abhangigkeiten fiir die piezoelektri-
schen GroBen: Aus Gl. (B.2) folgt fiir die Annahme, dass keine externe mecha-
nische Spannung vorliegt, der piezoelektrische Koeffizient zu

S

drij = E (B.3)

Fiir den Fall planparalleler Scheiben mit einer Dicke z und dem elektrischen
Feld senkrecht zu den Oberflachen folgt das elektrischen Feld proportional zur

angelegten Spannung U4
UA

B, = (B.4)

Tk
Die mechanische Dehnung in eine Raumrichtung entspricht der Langenande-
rung dx des Materials bezogen auf die urspriingliche Lange x:

Sij =
2 X €T;

). (B.5)
Werden nur Dehnungen und keine Scherungen des Kristalls betrachtet, so gilt

i = j und es folgt
dﬂ?i

(5.6)
Durch Einsetzen ergibt sich
dx;

Somit ist die mechanische Dehnung direkt abhéngig von der angelegten Span-
nung. Der piezoelektrische Tensor korreliert diese beiden Grofien und die Ein-
trage des Tensors definieren die Stérke der mechanischen Verformung.
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Anhang C

Zirkonoxid als Sauerstoff-Pumpe

Eine typische Anwendung von Zirkonoxid ist der Sauerstoff-Sensor zur Bestim-
mung des Sauerstoff-Partialdrucks im Abgas von Kraftfahrzeugen (Lambda-
Sonde). Diese potentiometrischen Sensoren bestehen héaufig aus Yttrium-stabi-
lisiertem Zirkonoxid (ZrO2(Y203), YSZ) und arbeiten nach dem Prinzip einer
Nernst-Zelle. Besteht zwischen den beiden Seiten des Metalloxids ein Sau-
erstoff-Partialdruckunterschied, so resultiert aufgrund der unterschiedlichem
Sauerstoff-Ionenkonzentration eine Potentialdifferenz. Uber die Nernst-Glei-
chung kann diese Sondenspannung in den Partialdruck umgerechnet werden.

RT <p62> U (1)

AF o,

Die eingesetzten Parameter sind die ideale Gaskonstante R = 8,314 .J/(mol
K), die Faraday-Konstante I’ = 96485,336 C/mol, p(,, und p{, die Sauerstoff-
Partialdriicke auf beiden Seiten der Sonde. Ublicherweise wird als Referenzgas
auf der einen Seite Luft benutzt, mit py, = 0,21 bar.

Der genannte Effekt lasst sich auch in umgekehrter Richtung als Sauerstoff-
Ionenpumpe verwenden [162]. Liegt an einer Zirkonoxid-Membran ein elektri-
sches Potential an, so werden Sauerstoff-Ionen im YSZ zur positiven Elektrode
driften. Die in dieser Arbeit verwendete Pumpe wurde fiir die Regelung von
Sauerstoff-Partialdriicken in Ofen innerhalb der Arbeitsgruppe entwickelt und
ermoglicht es, den po, zwischen 0,2 und 1072° bar mit einer Genauigkeit von
107%%2 bar zu regeln [162].

Das zugrundeliegende Prinzip wird hier auch genutzt, um die Reduktion des
PCO herbeizufiihren, wie es in Kap. 4.2.4 beschrieben ist.
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Anhang D

Anderung der
Anregungsspannung / PO,

Die hier verwendete Probe, bestehend aus dem Ionenleiter YSZ, dem gemischt
elektronisch-ionisch leitenden PCO und den Elektroden stellt ein System mit
einer frequenzabhéngigen Impedanz dar. Daraus resultieren verschiedene Ab-
hangigkeiten der physikalischen Parameter der Probe. Die Abhéangigkeiten
vom Sauerstoff-Partialdruck, der Schichtdicke und der Temperatur wurden von
Chen et al. mittels Impedanzspektroskopie bestimmt [116]. Der Volumenwider-
stand des YSZ wurde dabei als unabhangig vom Sauerstoff-Partialdruck ermit-
telt. Der Volumenwiderstand des PCO Rpco nimmt mit steigender Temperatur
ab. Die Autoren beschreiben eine Abnahme von etwa 400 auf 55 /cm? bei ei-
ner Temperaturerhohung von 560 °C bis 660 °C. Rpco ist jedoch unabhéangig
von der Schichtdicke, so dass der Ionen-Transport durch die Schicht nicht der
bestimmende Faktor fiir den Widerstand der Schicht ist, sondern die Kinetik
des Oberflichenaustauschs als dominierende Ursache ermittelt wurde. Fiir die
po,-Abhéangigkeit des spezifischen Volumenwiderstandes wurden zwei verschie-
dene Bereiche unterschiedlicher Abhingigkeit ermittelt. Fiir po, von 1 bis 1073
ist Rpco o< po, /3. Fiir geringere Partialdriicke gilt Rpco o po, !. Die aus
dem Ersatzschaltbild ermittelte Kapazitat wurde der chemischen Kapazitat
zugeordnet, die abhéngig ist von der Konzentration der Sauerstoff-Leerstellen
und somit vom po,. Die verwendeten pordsen Silber-Elektroden liefern eben-
falls einen frequenzabhéngigen Beitrag zur Impedanz des Systems.

Die zeitabhingige Anderung der Anregungsspannung, die hier die Anderung
des Gesamtwiderstands reprasentiert, ist in Abb. D.1 (linke Achse) dargestellt.
Anhand der Daten kann eine Verringerung der effektiven Spannung um ein
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D Anderung der Anregungsspannung / po,
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Abbildung D.1: Effektive Anregungsspannung — Zeitabhidngigkeit der
effektiven Anregungsspannung Ug und der Auslenkung z bei Up = const =
0,3V und einer Bias-Spannung von 0,2V, gemessen an Probe Y3 mit 1 Hz.

AUg(t) von etwa 3mV festgestellt werden. Nach etwa 30 min sinkt Uy von
226,5 auf 222,8 mV ab, um danach einen leichten Anstieg auf 223,1 mV aufzu-
weisen. Die groBte Anderung des Widerstandes der Probe durch die elektrische
Anregung erfolgt demnach innerhalb der ersten halben Stunde. Die Dauer ei-
ner einzelnen Messung betragt 86,55, so dass sich bei 10 Messwiederholungen
eine Abweichung von AUg = 0,16 mV ergibt. Der Einfluss auf die Auslenkung
Ax(Ug(t)) innerhalb einer Messung ist demnach zu vernachléssigen, wie es
auch anhand der Auslenkungsdaten in Abb.D.1 (rechte Achse) zu erkennen
ist. Selbst fiir eine gesamte Messreihe, die bis zu mehreren Stunden dauern
kann, ist der Einfluss der zeitlichen Anderung der Anregungsspannung gering
im Vergleich zur Streuung der Messdaten durch andere Einfliisse, wie Tempe-
ratur oder Fehlerquellen des Vibrometers. Als Ursache dieses zeitabhéngigen
Effekts wird eine langsame, kontinuierliche Verschiebung von Ladungstrigern
im Material bis zu einem Gleichgewichtszustand vermutet. Diese wird durch
den Offset der angelegten Spannung verursacht und wird als unabhéngig von
der Amplitude und der Frequenz angenommen.
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Abbildung D.2: Effektive Anregungsspannung — Frequenzabhéngigkeit
der effektiven Anregungsspannung Ug bei Up = const = 0,45V und einer Bias-
Spannung von 0,35V, gemessen an Probe Y3.

Im Gegensatz dazu haben sowohl die Frequenz- als auch die Temperatur einen
deutlich starkeren Einfluss auf den Widerstand der Probe. Die Frequenzab-
héangigkeit von Ug ist in Abb. D.2 abgebildet. Hier ergibt sich eine Abhangig-
keit von AUg(f) = 0,1V in einem Frequenzbereich von 0,1 bis 15Hz. Hier
spielen sowohl die genannten frequenzabhéngigen elektrischen Parameter des
Systems aus PCO und Elektroden eine Rolle, als auch die Kinematik der Dif-
fusion innerhalb der Probe. Dabei haben der Oberflichen- und Grenzflachen-
Austausch des Sauerstoffs den entscheidenden Einfluss. Durch die schnellere
Diffusion bei erhohter Temperatur sinkt der Widerstand der Probe und somit
auch die effektive Anregungsspannung, wie es auch bei Chen et al.beschrieben
wurde. In Abb.D.3 ist der hier gemessene Zusammenhang fiir fo = 1 und
3 Hz dargestellt. Bei einer Temperaturdnderung um AT = 193 °C ergeben sich
AUg(T) = 0,16 V bei einer Anregung mit 1 Hz und 0,17V bei 3 Hz.
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D Anderung der Anregungsspannung / po,
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Abbildung D.3: Effektive Anregungsspannung — Temperaturabhéngig-
keit der effektiven Anregungsspannung Ug bei Ux = const = 0,45V und einer
Bias-Spannung von 0,45V, gemessen an Probe Y3.
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Anhang E

Geratedaten

Vibrometer und Controller

— He-Ne-Laser, A = 0,63um
— Divergenz = 1 - 2 mrad

— Laser-Ausgangsleistung = 2 mW (Klasse IIa) - Austritt am Laserkopf <
1 mW (Klasse II)

— Resonatorlinge = 204 mm (2 Moden)

— Aufwarmzeit (zu 98 % der Leistung) = 15 min
— Effizienz = 0,03 %

— Lebensdauer = 15000 Stunden

— Objektiv Long Range

— minimaler Arbeitsabstand 530 mm

— maximaler Arbeitsabstand abhéngig von den Riickstreueigenschaften der
Oberflache. Bei ideal reflektierenden Oberflachen bis zu 300 m
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E Geratedaten

Tabelle E.1: Parameter der Vibrometer-Decoder — Geratedaten der De-
coder VD-09, VD-05 und DD-900 [124]

Max. Geschwindigkeit Frequenz- Auflosung

bzw. Weg bereich / Hz
kleinste Range ‘ grofite Range | min. ‘ max. typisch
VD-09 0,1 m/s 10m/s | 00] 2,5M]0,02-0,60um/(svHz)
VD-05 0,5 m/s 3m/s | 0,5|10,0M < 3pum/(svHz)
DD-900 1,0 pm 100000 pm 00| 2,5M < 0,5 pm/\/E

AD-Karten

NI PCI-5122, Messkarte

— Angzahl der Kanéle 2

— Eingangsimpedanz 1 M2, 50 {2

— Maximaler Spannungseingang 5V, bei 50§2 und 10 V, bei 1 M

— Kopplung AC und DC
Die hochste messbare Signalfrequenz betragt 100 MHz bei einer maximalen
Amplitude des Eingangssignals von 10 Vy_,. Ab Werk sind bei dieser Wandler-
karte Anti-Aliasing-Filter eingebaut, sowie interne und externe Trigger mog-

lich. Die Karte besitzt einen Onboard Speicher mit 32 MB pro Kanal bei 2
Eingangskandlen (simultan) mit 14-bit-Auflésung pro Kanal [163].

NI PClIe-6321, Positionierkarte
[163] Eingang:

— Anzahl der Kanéle 8 (differentiell), bzw. 16 (single ended)

Auflésung 16 bits
— Sampling Rate 250kS/s
— Maximaler Spannungseingang 10 V_,

— Minimale Auflésung der Eingangsspannung 72 uVy_,
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Ausgang:

— Anzahl der Kanile 2

— Auflésung 16 bits

Maximaler Spannungsausgang 10 Vy_,

— Maximale Auflésung der Ausgangsspannung 3,27 mVy_,

155



E Geratedaten

Programme

"japusag £ Bunssal)

iBiia) uonis0 4 lesaip ue UsBUnssa

alnnsUEphyjduly

ue Bunjaisie g ayasyelf

),
&

Spannung U F Y
4,
A

ZH / J Zuanbalg [ euey
02005'5 02000's 09005
oo'o ﬁ w'o
' on'o
. W =
> oo'o 3
2100 z
£ 00'n i
2 =
Z_ g
w z0'n - m
=}
5 <00 oo'n =
5 —_
g on'n <
£0'0
on'o
£0'o
03000'9- 03005'9- ne000' 2
| leuey ZH § J Fuanbalg | [euey
D 1E0EA - UOIE0LEUE] | -181n0 4
[s] Ay
¥ S'ET £ 5T [£4 51T
v e
£
5'e- ST
0
& NS
Vo

o =
sio T
o ©
sz'o
£'0
SE'D
#0
S0

i

|EURIS-42p00a0]

w1 [ ][

usuoisng ausssaliay LS04 S0g

dol5
Bunszapy

Bunszawayze Y

Bunszawjzzuy

[usBunssay § YIRU] 5 # 192308 j, !

FS

Mustunssap | 3

00&-J0 iy =217 uoIjunyayi{

Uassajy

1 d0euBI5 98 gy

]

—1 0 [eubig 330034,

sbuey ng () l II
o () lan SO0y
abuey jeus (& E
dfi | -Iapoda
ll_mgmi
B 1| wn Immm,.
E uoisodsnyo

usBuriagsung shio 4

[Fuanemsng] | £1r0e | Tsu 02 e i uEEpssapy T |

peydizeq
|eubizauanbal |eubiszusnbaiy
[Eubisiaz |eubizyaz
waydiads
144 144
ualalayy UBIBIANA Y
| [euey 0 [euey

LiELaEd S U YEmMsnE|EUES

[ree uonisog
I=h zuaiajay
000SE L ZHW g6 | 8184 2671
Jwezal 12q2q
apjunduzeg # Bunsopy 1 1l i
0005 3 -
sigm [~ swgn [~z

Loya) uEjZia|
wos apjung g

=1
=
=
]

yayay oid
apjung Hew

zuepadw| sbuebuly

"

aq Bunjddoy
o awwe
! J{ddp) abuey
[l

Ay
| [BUEY

1e)]2q  @pjundusieq lap
Bunsopyneyaz  yezuy ajewium

zuanbayssap
[RIuozIoH

_H_ zuepadw| sbuebury
-Bunjddoy
1A @0

;[ddp) abuey
[EAmEs,

3
-
ANy o—

Bunssapy | Uoysagase

Messprogramm - Screen Shot des Messprogramms und der

Inen Gerédteprogramme.

Abbildung E.1

emze

156



E® vib Scope

Lazer-Pozition | Messung |

' [oben) * [unten)

Anzahl Punkte [ Vorschau
Gesamt Test Single Step
Scan
Aktueller Schritt Gemezzene Positionen

R

Signale der Piezo-Postionssensoren

— SGSManX
— SGEMony

o

Sensorsignal £ v

0
hMeszposition

tezzsmethode Center
(®) Line Scan b 5
’ Go Center
() Raster Scan ¥ —J— 5
Einztellungen
Start Pozsition End Position
# [rechts] = [links]

——— ——

F—— —F—

Lazerdntensitat

([T |

w6 | »

1.8624 W ari
01570 oy

0

Abbildung E.2: Spiegelstellsystemprogramm — Screen Shot des Pro-

grammteils zur Steuerung der Spiegelpositionen.

157



E Geratedaten

158



Symbolverzeichnis

Tabelle E.2: Verzeichnis hiufig verwendeter Symbole.

Bezeichnung Physikalische Grofie Einheit

v Geschwindigkeit 5

f Frequenz Hz

c Lichtgeschwindigkeit, 299 792 458 m/s =

fp Doppler-Verschiebung Hz
Wellenlénge m

T Messzeit S

Anzahl der Messpunkte, Stiitzstellen der FFT

At Zeitintervall zwischen zwei Messpunkten S
F Abtastfrequenz Hz
Af Frequenzauflosung Hz
w Kreisfrequenz Hz
n Viskositéat %
o elektrische Leitfahigkeit ﬁ
Q Q-Faktor, Giitefaktor

Y Admittanz é
1) Dichte %
D; dielektrische Verschiebung %
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Tabelle E.2: Verzeichnis hiufig verwendeter Symbole. (Fortsetzung)

160

Bezeichnung physikalische Grofie Einheit
Tk mechanische Spannung %
E; elektrisches Feld %
Sij, Sx mechanische Dehnung m
dij piezoelektrischer Tensor %
Eik dielektrischer Tensor {}“—;
Sijkl> Sij Nachgiebigkeit mWQ
Cijkis Cij Steifigkeit %
Az, x mechanische Ausdehnung/Auslenkung m
F, Faktor der Resonanzfrequenzen

verschiedener Schwingungsmoden
S, S(r,0) mittlere, bzw. lokale Masseempfindlichkeit mﬁgz
PO, Sauerstoff-Partialdruck bar
ac chemischer Expansionskoeffizient
ec chemische Expansion
E Elastizitatsmodul %
Hij Poisson-Zahl
o} Winkel der Probe zum Laserstrahl °
Un, UA elektrische Anregungsspannung \%
Ug effektive Anregungsspannung A%
fa Anregungsfrequenz Hz
(U) Mittelwert des Signalrauschens \4
o Standardabweichung des Signalrauschens A%
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