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Kasutatud lithendeid

AFM — Atomic Force Microscopy, aatomjoumikroskoopia

ARB — Accumulative Rolling-Bonding, korduv rull-valtsimine

CEC — Cyclic-Extrusion-Compression, tsiikliline vormist labipressimine-kokkusurumine
ECAE — Equal - Channel Angular Extrusion, homogeense kanaliga vormist ldbipressimine
ECAP — Equal - Channel Angular Pressing, homogeense kanaliga vormist ldbipressimine
fcc — Face-Centered Cubic, tahkkeskendatud kuubiline (vore)

HAB — High Angle Boundary, terakesed suure misorientatsiooninurgaga

HCV — Hard Cyclic Viscoplastic, tsiikliline viskoplastne (deformatsioon)

HPT — High Pressure Torsion, vidnamine koos vilisrohu avaldamisega

MDF — Multi-Directional Forging, mitmesuunaline valtsimine

RCS — Repetitive Corrugation and Straightening, korduv painutamine ja dgvendamine
SPD — Severe Plastic Deformation, korduv plastiline deformatsioon

SEM — Scanning Electron Microscopy, skaneeriv elektronmikroskoopia

TE — Twist Extrusion, 1dbipressimine kruviprofiiliga kanalist

UFG — Ultra Fine Grained, ilipeenterastruktuur
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1. Sissejuhatus

Esimesed ajaloolised jdljed materjalide korduvast plastilisest deformeerimisest
ulatuvad juba muistsesse Hiinasse [1] ja seda eelkdige erinevate sepistamistehnikate néol.
Kaasaegses teaduses vOib esimeseks tosiseks katseks seletada korduva plastilise
deformatsiooni mehhanisme pidada Bridgmani klassikalisi katseid USA-s 1950-ndate
alguses [2]. Laboratoorsetes ja ka moningates toOstusrakendustes osutus teedrajavaks V.M.
Segal et al artikkel 1980-ndate alguses [38], mis tutvustas ECAP meetodit sellisel kujul,
nagu see on enimkasutatav tdnapédeval. Artiklite suur tdhtsus tulenes meetodi uudsusest, mis
vOimaldas ka massiivsemates objektides tekitada peeneteralisi struktuure [3 , 4].

Erinevad peeneteralise ja nanokristallilise struktuuriga materjalide tootmise
tehnoloogiad on eriti viimasel dekaadil korge teadusliku ja kommertshuvi all. Ajalooliselt
kujunesid siin teedrajavaiks artiklid [5 , 13] ja nendest edasiarendatu [6]. Sellised
materjalid omavad toostuslikes rakendustes tavaliste ees palju eeliseid: suur tugevus, sitkus,
superplastsus. Superplastsed materjalid vdoimaldavad suure voolavuse tttu endas suhtelisi
deformatsioone 200% ja rohkemgi ilma et nad katkeks [7 , 41]. Tavapirastest
tehnoloogiatest voiks nimetada termotdotlust, mille kdigus esineb aines deformatsioon ja
rekristallisatsioon; terastes ja titaansulamites lisaks faasi muundumine tahkes olekus.
Sellisel viisil saadud materjali terakese joonmddtmed iiletavad 1pum [8].

Viimastel aastatel on suur osa submikromeetrilise terasuurusega materjalide
saamisviiside teaduslikest ja tehnilistest uurimustest koondunud iihte — ulatusliku plastilise
deformatsiooni (SPD — Severe Plastic Deformation) — harru. SPD holmab omakorda enda
all mitmeid erinevaid meetodeid, kuid koigile on omane see, et protsessi kordamisel
suhteline deformatsioon materjalis akumuleerub [9, 10].

Seni on uuritud peeneteraliste materjalide mikrostruktuuri peamiselt skaneeriva
elektronmikroskoobi (SEM — Scanning Electron Microscopy) abil, mis vdimaldab
uuritavast ainest saada tasapinnalisusesse, kahemodtmelisusesse kalduva iseloomuga pildi,
millelt on raske, kui mitte vOimatu ligikaudseltki hinnata kolmandat, sligavus/kor-
gusmdoddet. Selles t60s on iiritatud probleemi lahendada ning voetud uudse meetodina
kasutusele aatomjoumikroskoopia (4FM — Atomic Force Microscopy) materjalipindade

profiilide modtmisel. Seejuures tuleb tépsustada, et aatomjoumikroskoopia meetodeid



endid tarvitatakse praeguseks ajaks laialdaselt juba mdonda aega (AFM-i leiutasid teadlased
Binnig, Quate ja Gerber 1986. a. [11]), kuid antud valdkonnas on kasutamisjuhud seni
suhteliselt harvad.

AFM omaduste rakendamine vdimaldab meil aine struktuurist lisaks teada saada
muud kasulikku informatsiooni. AFM abil saame leida niiteks materjali terakeste moot-
meid (lisaks tavapirastele kahele mootmele ka kolmanda, nagu juba mainitud) ja seda
vihemalt suurusjark suurema lahutusega kui SEM-iga saavutatav. Samuti saame AFM abil
moddetud faasipildist vélja lugeda, kas materjalis pole vddrainest tingitud teralisi defekte
ning samas hinnata ka nende suurusi ja paiknemist.

Mehaaniliselt tavalistest tugevamate peenstruktuuriga materjalide omadused leiavad
laialdast kasutamist néiteks lennuki- ja autotddstuses. Nende valdkondade kiire arengu tdttu
kaasajal on antud t00s uuritu aktuaalne. T6Os uuriti vase kditumist staatilise ja
vibratsioonkoormuse all, mis sageli esinevad materjalide kasutamisel reaalses elus.

Autori osa to0s seisneb eksperimendis osalemises ja AFM abil pinnaprofiilide
moddistamises. Samuti viis ta ennast kirjanduse abil kurssi erialase terminoloogiaga,
kasutatavate eksperimentaalsete ja tehnoloogiliste votetega ning piiiidis saada ettekujutust
konkreetselt vaske kui meie katseobjekti puudutavatest edusammudest antud vallas.

Kiesolev t66 on teostatud TU Fiiiisika Instituudi ning TTU Materjalitehnika Insti-
tuudi metallide tehnoloogia dppetooli ja metallurgialabori koostddna. TUFI-s teostati vase
pinnaprofiilide mddtmised AFM-iga, TTU-s mehaaniline té6tlemine ning pinnaprofiilide

modtmine SEM-iga.



2. Teoreetiline Ulevaade

2.1 Nanostruktuursete materjalide saamisviise

Nanostruktuurseid materjale saadakse kahel pohimatteliselt erineval viisil [12].

Esimene, nn “alt {iles” ldhenemine tdhendab nanomaterjalide koostamist
elementaarkoostisosadest — liksikutest aatomitest, nanomoodtmelistest osakestest. Ent
nanopulbrite konsolideerimine esitab suuri véljakutseid tehnoloogiate osas, kuna enamik
praegu kasutusel olevatest meetoditest holmab soojendamise ja vélisrohu avaldamist.
Konsolideerumise kdigus toimivad negatiivsete kdrvalefektidena graanulite kasv, mida saab
vihendada voi1 aeglustada nanopulbri oksiideerimise voi lisandite lisamisega, ning liigne
poorsus ja absorbeerunud gaasid.

Teine, nn “ilalt alla” ldhenemine tdhendab kokkuvotlikult olemasoleva
jamedateralise materjali peenestamist nanostruktuurseks. Koige laialdasemat kasutamist on
leidnud SPD [9]. SPD teel saadud materjalidel on keskmine graanuli 1dbimodt tiitipiliselt
>100nm. Siiski on viikeste misorientatsiooninurkadega subgraanulite, dislokatsioon-
struktuuride ja koherentsete kristalldomeenide suuruseks mdddetud tavaliselt alla 100nm.

Seega saab SPD — t66deldud materjale klassifitseerida nanostruktuurseteks materjalideks.

2.2 Korduv plastiline deformatsioon

2.2.1. Terminoloogia ja materjalide klassifitseerimine

SPD valdkonna kiire arengu tottu valitses terminoloogia osas senini moningane
segadus ja mitmetimdistetavus [9].

Materjali terakeste (graanulite) suuruste jérgi jaotatakse materjalid mitmesse klassi.
Niitidseks on kokku lepitud iildised iileminekupiirid: poliikristallilise materjali terakese
keskmine suurus iile 10um — jamestruktuur, 1-10um — peenstruktuur; alla Ipum —
iilipeenterastruktuur (UFG — Ultra Fine Grained, ultra fine structured), ka submikroniline
struktuur, tiitipiliselt 100nm — 1pum ; alla 100nm — nanostruktuur, tiitipiliselt 2nm — 100nm
[9,13]. Kihilist {lipeenstruktuuri loetakse iihe-, kiulist kahe- ja teralist kolme-

dimensionaalseks.



UFG materjalidele lisanduvad nimetatutele veel tdiendavad nduded (eeldades, et me
el vaatle mikroskoopilise suurusega materjalitiikke): peavad sisaldama iildiselt homo-
geenseid ja paraleelsete telgedega mikrostruktuure, kusjuures terade tahkudel on
subgraanulite telg enamasti hilbinud tera {ildisest pikiteljest kiillaltki suure nurga (>10° [14
, 15]) vorra. Selliste subgraanulite kohta kasutatakse kirjanduses spetsiifilist terminit: HAB
— High Angle Boundary. Eksperimendid niitavad, et tdhtis on HAB struktuuride esinemine
suhteliselt suure murdosana graanulite koguhulgast, mis kindlustab materjalile vajalikud
unikaalsed omadused [9].

Uurimused on nididanud, et ulatuslik plastiline deformatsioon osutub materjalis
submikronilise struktuuri tekitamisel efektiivseks meetodiks. Eksperimentaalsetel vaatlustel
on leitud, et suhtelistel deformatsioonidel &:

- &0 — kristallivore;

- &=0,04  — hakkab juba moodustuma teraline struktuur;

- =02 — terastruktuur selgelt eristatav;

- 4 — ulatuslik plastiline deformatsioon;

- &= — peenstruktuur selgelt vilja kujunenud; tera mddde suurusjirgus
I pm.

Materjalide korduvaks plastiliseks deformeerimiseks kasutatakse erinevaid
tehnikaid: homogeense kanaliga vormist labipressimine (ECAE — Equal - Channel Angular
Extrusion), tsiikliline vormist ldbipressimine koos kokkusurumisega (CEC — Cyclic-
Extrusion-Compression), vidgnamine koos vilisrohu avaldamisega (HPT — High Pressure
Torsion), ldbipressimine kruviprofiiliga kanalist (TE — Twist Extrusion), mitmesuunaline
valtsimine (MDF — Multi-Directional Forging), korduv painutamine ja dgvendamine (RCS
— Repetitive Corrugation and Straightening) ning korduv rull-valtsimine (ARB -
Accumulative Rolling-Bonding). Viimane sobib suure ldbilaskevoime tottu industriaal-
rakendusteks.

Ulatuslikku plastilist deformatsiooni saab materjalis tekitada ka alternatiivsel

meetodil — aurustades materjali ning lastes seejdrel uuesti kondenseeruda.



ECAE asemel kasutatakse viimasel ajal terminoloogias véga sageli samavéérselt
ECAP — Equal-Channel Angular Pressing. Seda hakkamegi niiid t60s kasutama, kuigi

sisuliselt on need kaks moistet samavéaarsed.

2.2.2. ECAP ajaloost

ECAP meetodi tootas vilja Vladimir Segal endises Noukogude Liidus 1977. a,
saades selle eest ka NL leiutissertifikaadi, mis oli tol ajal patendi analoogiks.

ECAP-ist kujunes originaalne viis tekitamaks ulatuslikku plastilist deformatsiooni
erinevates materjalides pdhjustamata seejuures geomeetrilise kuju ja ristldike olulist
muutust. Seejuures saab protsessi pohimdatteliselt piiramatu arv kordi jérjest rakendada ning
kui lisaks veel materjali peale iga ldbipressimist timber oma pikitelje erinevate nurkade all
poorata, saab luua erineva keerukusastmega, ka iisna kompleksseid, mikrostruktuure ja
tekstuure. ECAP on andnud suurepéraseid tulemusi ka pulbriliste materjalide tihendamisel
[16].

Uurimine kontsentreerub pohiliselt 2 harru:

1) plastilise deformatsiooni mehhanismide teoreetiline (matemaatiline model-

leerimine, jne.) ja eksperimentaalne uurimine;

2) uute ECAP tehnoloogiate otsimine ja juurutamine, eeliste ja puuduste analiiiis.

2.2.3. ECAP olemus

1

ECAP meetod tekitab iihtlase ja ulatusliku
plastilise  deformatsiooni  kristallvore  solmede
nihkumise teel. Tiiiipiline katse iilesehitus on
kujutatud joonisel 1 [17]. Kaks pressimiskanalit
tihendatakse otsapidi teatud nurga all murdetasandil .

Vilisjou rakendamisega (joonisel 1 noole suunas)

surutakse uuritav materjal 1dbi vormi. Murdetasandil

murdetasand Joonis 1. ECAP pdhimdte.




(joonisel 2 AA’B'B) toimub materjali deformeerumine, kujuteldava materjalitiiki
viljavenimist ndeme joonistel 1 ja 3. Lisaks tasub tdhele panna asjaolu, et teatud viike osa
tiiki esiotsast ei deformeeru plastiliselt isegi ka mitmekordsel ldbimisel, juhul kui me
protsessi kordamisel sisestame materjali vormi kogu aeg sama ots ees. HOOrdumise
vihendamiseks kasutatakse méidrdeainena sageli Oliga segatud moliibdeensulfiidi MoS,,
pressimise kiiruseks on kirjanduse andmeil 30 mm/min, rull-valtsimisel voib kiirus

kiitindida suurusjarku 1 m/min.

Enamikes rakendustes valitakse kanalite ristldige iihtlane ruudukujuline nagu
joonisel 2 [18], et holbustada protsessi korratavust. On moistetav, et pdhimotteliselt voiks
kasutada ka iihtlast immargust kanalit, ent seejuures vOib materjalitiikk l&bipressimise

rakendatay 1 kdigus lmber oma pikitelje

J5ud

poorduda ning eelnevalt soovitud

azimens

mikrostruktuuride saavutamine

‘\\ voib muutuda raskemaks. Veidi

kanal

materjal |

P
‘ ) tapsem arutlus jargneb allpool.

Kasutatakse 4 erinevat

B M a5
A /\/ fundamentaalset teekonda

~ erinevate mikrostruktuuride

kanal . moodustamiseks, ainetiikki
poOoratakse limber oma pikitelje
kahe jarjestikuse labimise
Joonis 2. ECAP ruudukujulise kanaliga. vahepeal (+ n 90°, n valitakse 0,1
voi 2):
- A —ainetiikki ei poorata (0°)
- B, —ainetiikki p6dratakse 90° vastupédeva (-90°)
- B — ainetiikki podratakse 90° paripdeva (+90°)

- C — ainetiikki pooratakse 180° péripdeva (+180°)

Ainetiiki pooramine tdhendab sisuliselt murdetasandi iimberorienteerimist ainetiiki suhtes.



Teekondade valimine ja nende jérjestuse planeerimine osutub védga oluliseks, eriti
kui tahetakse moodustada mingi kindla terade orientatsiooni ja kujuga mikrostruktuure [8,
18].

Teekond A tekitab enim pikliku kujuga terasid ning kihilisi mikrostruktuure (algne
ristldige venib ainult litkumise suunas pikemaks), B, aga sama teljeorientatsiooniga terasid
ning kiulisi struktuure (algne ristldige podrdub ja pikeneb liikkumise suunas, deformatsioon
pole paris lihtlane kogu katsekeha piirides — enam deformeerub keskmine osa, mille ulatus
korduvprotsessil kitseneb). Samuti tekib mitteiihtlasi pinnaefekte. Teekonnal C jddb
voresdOlmede nihe plastsel deformatsioonil samasse tasandisse ning saab uurida sisepinge
suurust voi selle muutust labimise kohta. Vastavad eksperimendid kinnitavad seaduspéra, et
valides teekonna B¢ ja @=90°, dnnestub tdhusaimal viisil tekitada UFG HAB struktuure
homogeensetest ja samateljelistest graanulitest [8 , 18].

Kanali suunanurk @ (joonis 3) valitakse tavaliselt vahemikus 90°-120° ja ta avaldab

Joonis 3. Vasakul: deformatsiooni kujunemine ECAP protsessis. Paremal:
vaadeldava aineelemendi kiirusvektori muutumine [18].

moju terade suurusele ning kujule: 120°-ne nurk tekitab ECAE protsessil suuremaid terasid

koos suurema kiiljepikkuste erinevusega kui 90°-ne. Sageli timardatakse kanali murdekoha
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véilimist nurka AOB. Koverusraadiusele AB vastav nurk W valitakse artiklite pohjal
vahemikus 0°-20° .
Suhteline deformatsioon € 1abimi kohta soltub rohkem ®-st, vihemal mééaral ka V-

st. On tuletatud seos [19 , 42]

1 (ONE S o V¥
E=—F" 2-cot(—+—j+®-cosec(—+—j
3 2 2 2 2

Kui W=0, lihtsustub viimane valem nii, et alles jadb vaid esimene liige. Mitmekordsel
labimisel tuleb deformatsioonide akumuleerumise tottu suhtelise deformatsiooni arvuliseks
hindamiseks viimast seost vastava arvuga korrutada.

Sageli tehakse ECAP aparaadi konstruktsioon juba selline, et nurki ®@ ja ¥ oleks
vOimalik teatud vahemikes muuta kas vormi kuju muutes vdi siis erinevaid vorme

vahetades.

2.2.4. ECAP numbrilise analtiiisi meetoditest

Enamikel juhtudel teatakse ette, millist aine mikrostruktuuri soovitakse saavutada.
Seega tuleks sobivalt kombineerida ECAP fundamentaalteekondi. On pakutud vélja mdned

matemaatilised lahendusvotted [18], kuidas kirjeldada mingi aine ruumalaelemendi

X,=£%) X,= £, (X) X,=£(X)

X

= wr

Joonis 4. Tiitipiline ECAP tsiikkel [18].
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teisenemist erinevate fundamentaalteekondade kasutamisel. Kéesolev t66 pole kiill
piihendatud deformatsioonide numbrilisele arvutamisele, kuid antud tdhtsat valdkonda
oleks motekas pdgusalt puudutada, kuna nditeks iga deformatsiooni graafilise
visualiseerimise katsele eelnevad sageli pdhjalikud ning mahukad matemaatilised arvutu-

sed.

Joonisel 4 on kujutatud tiiipilist ECAP tsiiklit, kus Xy, X;, X,, X3 kirjeldavad
materjalitiiki asendit absoluutkoordinaatides. Nagu ndha, saab tsiikli jaotada kolmeks
alamtsiikliks [18]. Esimene neist

fi: X, X,
kirjeldab algasendis X, materjalitiiki deformeerumist labiminekul vormist asendisse X;.
Teises alamtsiiklis

fri X, > X,

toimub asendist X; materjalitiiki vertikaalne reorienteerimine asendisse X,. Kolmandas

alamtsiiklis fiiX, > X
3" 2 3

pooratakse asendist X, materjalitiikk timber oma pikitelje nurga n-90° vorra asendisse X3
ning tihtlasi on materjalitiikk uueks vormi ldbimiseks valmis.
Eelmises kolmes avaldises f;, f>, f; omasid matemaatilise teisenduse téhendust.

Seega peab eksisteerima seos jdrjestikuste teisenduste vahel [18]

Xy= f3(X2)=f3(f2(X2))=]%(fz(fl(Xo)))=f(XO)

ja saame poOhimdtteliselt leida teisenduse f, mis seob materjalitiiki algasendit X, ja
1oppasendit X3 peale iihekordset vormi ldbimist. Teooriat saab pohimotteliselt rakendada
suvalisele materjalitiiki elementaarruumalale. Teisendused f> ja f; kirjelduvad lihtsasti jdiga
keha translatsioonide ja podrete kaudu. Seevastu kahemddtmelise “murdeteisenduse” f;

analiiiitilist kuju ei eksisteeri ning seos
fii X, > 4X,
tuleb leida numbriliselt. Uks vdimalus seda teha on jargmine. Olgu X' materjalitiiki mingi

vahepealne asend X, ja X; vahel ajahetkel t. Muutugu aeg At vorra, vastav X **avaldub

12



XM= X'+ AU = X' +V(X1) A
Seejuures materjalitiiki elementaarruumala kiirusvektor V(X ’) leitakse ECAP-i enese-
kooskodlalisest kiirusvektorite véljast [18].

2.2.5. Enesekooskdlaline kiirusvektorite vali

Leidmaks materjali elementaarruumala kiirusi erinevates piirkondades, tehakse
moned eeldused [18]. Viidates joonisele 3, loetakse ECAP protsessis deformatsiooniaalaks
piirkond PABP. Viljaspool seda ala loetakse materjali litkumine absoluutselt jdiga keha
seadustele vastavaks kiirustega x ja y. Kui elementaarruumala moddub murdejoontest AC
voi BD, muutuvad tema kiirusvektorid vastavalt X—U ja w—yY.

Nagu nditab joonise 3 parempoolne osa, muutub materjali elementaarruumala
kiirusvektori suund deformatsiooniala PABP piires pidevalt, sidilitades ka suurusjarku, st
|u=wl. X ja u, X ja 'y omavahelised suurusjirgulised hinnangud saab leida ruumala jddvuse
piirangust:

X|-sin(6)-|4C| = |u-|4C| =|y|-sin(6)-|BD]

e

0, @ ja ¥ tdhendused selguvad samalt jooniselt. Seetdttu voib kirjutada, et

milles

|u| = |X| -sin(0)
Y=l

2.2.6. Voolamise seadusparasused

Defineeritud enesekooskdlalist kiirusvektorite vilja ja iile-eelmise alajaotise viimast
valemit kasutades saab numbriliste arvutuste abil leida algselt ruumiliselt eri kohtades
asuvate materjali elementaarruumalade limberpaiknemist [18]. Jargnevatel joonistel on

kujutatud oodatavaid seaduspérasusi 15cm x 2.5cm x 2.5c¢m katsekehas.
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90°

elementaarruumalade vélispindade kuju muutumine peale fundamentaalteekonna B

labimist

D

]

. 4-kordset labimist, ®
elementaarruumalade vélispindade kuju

90°, W=0° [18]; all vasakul:

18].

=0° [

b3

o
E

90

D

)

kordset labimist, ®
muutumine peale fundamentaalteekonna B, 2-kordset 14bimist

iilal paremal: elementaarruumalade vélispindade kuju muutumine peale fundamentaalteekonna B,

1

Joonis 6. Ulal vasakul: ristldike muutus peale fundamentaalteekonna B



2.3. Teisi materjalide korduva plastilise deformeerimise viise

2.3.1 CEC - tsukliline vormist labipressimine-kokkusurumine

Meetodit, kus toimub tsiikliline vormist l&bipressimine koos kokkusurumisega,
nimetatakse kirjanduses vahel ka hourglass — pressing, seda just pressimisvormi
iseloomuliku liivakellakujulisuse tottu [9].

Antud protsessi pohimdtteskeemi ndeme korval-
oleval joonisel 7. Materjali pressitakse 1dbi tihtlase silind- e
rilise vormi diameetriga dy, millel on eriline kitsam “kae-
lakoht” diameetriga d,, (d,,<dy) [20]. Kaelakoht takistab
materjali hdlpsat liikumist vormi iilemises osas, kus toi-
mub kokkupressimine. Tsiikli esimeses osas peale iihe-

kordset ldbimist saavutatakse materjali suhtelise

deformatsiooni juurdekasvuks [20]

Ae=4. lntﬁj
dWl

Joonis 7. CEC — protsess
[20].

Tstikli teises osas pOdratakse materjali litkumissuund vormis vastupidiseks — alt {iles —

ning kokkupressimine toimub niilid vormi alumises osas. On selge, et pdhimotteliselt
vOib protsessi korrata suvaline arv N korda, saades summaarseks deformatsiooniks
N -Ag. Tiipiliselt valitakse diameetrite suhe dn ~ 0.9, jarelikult saadakse tiihe
0

kogutsiikli ldbimisel materjali deformatsiooniks &= N-Ag = 0.4. Artiklite pohjal on
saadud akumulatiivdeformatsioone kuni & =90 umbes 25mm pikkuse ja 10mm jédme-
duse materjalitiikiga [20]. Et aga hoida dra materjali soojenemist rohkem kui 5K vorra,
valitakse pressimiskiirus madal — mitte iile 0.2mm/s.

Kuigi selle meetodiga saadakse materjalitiikis holpsamalt oluliselt suuremaid
deformatsioone kui mistahes muu iihesuunalisel pressimisel pohineva SPD tehnikaga,
osutuvad t6ddeldud ainetiikki mikrostruktuur ja mehaanilised omadused sarnasteks.
Nimelt kaob teatud osa dislokatsioone taolisel tsiiklilisel edasi-tagasi viisil

deformeerimisel [21].
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2.3.2. HPT - vaanamine koos valisrdhu avaldamisega

Selline nimetus viitab materjalitiiki vdinamisele korge hiidrostaatilise rohu all.
Tavaliselt on toéodeldav objekt dhukese ketta kujuline, mis asetatakse vastava objekti-
hoidja (litkumatu alasi) donsusesse. Korget vilisrohku avaldatakse liikuva alasiga, mida

saab samal ajal ka timber oma pikitelje podrata (joonisel 8 vasakul) [22]. Kui on vaja

rakendada vilisrohke iile 2GPa, osutub v

otstarbekaks teha tihe alasi ots tiivi-
Upper Plunger

koonuse kujuliseks, kusjuures niiiid
liiguvad molemad alasid ning nende _
Specimen
otstes on objekti paigutamiseks sobi-

vad 00nsused, nagu ndidatud joonisel 8 Lower Plunger

Torsion

Joonis 8. HPT — protsess [22]

paremal [23 , 24]. Kuna antud juhul ei
esine materjali viljavoolamist &0n-
susest ning ka materjali paksus jadb
samaks, saadakse kettakujulises mater-

jalitiikkis  vddndedeformatsiooni suu-
ruseks y = 7 @, kusjuures » on kaugus ketta tsentrist, 4 ketta paksus ja ¢ viédndenurk

radiaanides [23 , 24]. Alternatiivne teooria arvestab veel deformeeritava aine teatavat
viljavoolu 00nsusest ning sellest tingitud kettapaksuse 4 kahanemist [22].
Teiste SPD meetoditega vorreldes saadakse deformatsiooni arvutamise

avaldiseks

1
E=—y
a

kus a v0ib omandada erinevaid vairtusi soltuvalt plastilise voolamise miératluse kritee-

riumidest: @ = 2 Tresca, a = V3 von Mises jargi; voi a = 1.65 tekstuurivabades fcc
metallides Taylori poliikristallide teooria kohaselt. Viimasel juhul on eksperimentides
taheldatud @ moningast vahenemist korduval deformeerimisel.

HPT meetodil deformeeritakse sageli modtmetelt {isna vdikesi objekte ja seega
leidnud rakendamist vdikesemodtmeliste pehmete voi kalkide magnetite valmistamisel,
nditeks mikroelektromehaanikas. HPT — tehnoloogiat on hiljuti proovitud rakendada ka

suuremate modtmetega materjalitiikkide deformeerimisel [25].
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2.3.3. TE - labipressimine kruviprofiiliga kanalist

Tehnoloogiat, kus materjalitiikk
pressitakse deformeerimiseks 14bi {iht-
lase ristldike ja kruviprofiiliga kanalist,
esitleti 2004. a.[26].

Vastavalt joonisele 9 ndeme t66-
deldava materjalitiiki kuju enne kana-
lisse sisenemist, kanalis liikumisel ja
viljumisel kanalist. Deformatsioone

tekitabki  vddndumine  kruvikujulise

profiiliga kanalis. Kanali {ihtlase rist-

Joonis 9. TE — protsessi pohimotteskeem [26]

16ike tottu omandab pressitav ainetiikk

endise kuju peale igakordset kanali labimist ning seetdttu on protsess hdlpsalt korratav
ning peenestab seejuures efektiivselt terakesi. Eksperimentides on kasutatud erineva
ristldigete kujuga kanaleid v.a. ringikujulisi, mille puhul sellisel meetodil vddnamine
pole vdimalikki.

Sarnaselt HPT meetodiga pole plastilise deformatsiooni suurus iihtlane kogu
materjalitiiki ristldike ulatuses, omades suuremaid vadrtusi kaugemates piirkondades
ainetiiki pikiteljest koos vastavalt viiksemate terakestega. Selline heterogeensus mikro-
struktuaalsel tasemel viib materjali mittehomogeensete omadusteni: védikseim mehaani-
line tugevus ristldike tsentris. Samuti saab intuitiivselt jareldada, et taoline heterogeen-

sus siiveneb TE — protsessi mitmekordsel rakendamisel, mis on leidnud ka kinnitust [9].

2.3.4. MDF — mitmesuunaline valtsimine

Esimest korda ilmusid seda meetodit UFG — struktuuride saamiseks kirjeldavad
artiklid 1990-ndate algul [27 , 28]. Mikrotasemel on deformeerumist kujundavaks jouks
diinaamiline rekristallisatsioon lihefaasilistes metallides ja sulamites.

Meetodi olemus seisneb korduvas materjalitiiki sepistamises, suuremate objek-
tide puhul valtsimises, erinevates, enamasti kolmes, sihtides. Sepistamisega kaasneb
materjali véljavenimine ristuva(te)s sih(tide)is (joonis 10). Peale véiljavenitamist

vahetatakse sepistamise sihti ning korratakse protsessi.
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MDF-t66deldud materjali deformat-
sioonide homogeensus on viiksem kui
ECAP- vo1 HPT-to6deldud materjalidel. Ent
tehnoloogia leiab rakendust nanostruk-
tuursuse saavutamiseks rabedamates mater-
jalides, sest tootlemine toimub toatempera-
tuurist korgematel temperatuuridel ning ka
kasutatavad vilisjoud on suhteliselt viike-
sed. Vajaliku terakeste keskmiste 1abimod-
tude jargi valitakse tootlemistemperatuur ja
deformatsiooni suurus. Todtlemistempera-
tuuriks sobib tavaliselt nditeks moni viirtus
vahemikust 0.1...0.5 7, kus T, tihistab
materjali absoluutset sulamistemperatuuri.
Meetod on osutunud otstarbekaks suuremate
nanokristallilise  struktuuriga  objektide

valmistamisel [29].

&

Joonis 10. MDF - protsess [27]. (a), (b),

(©); (d), (&), (H; (). (h), ()
viitavad ~ vastavalt  ainetiiki
orienteerimisele ja sepistamisele
kolmes tiksteisega ristuvas sihis.

2.3.5. RCS - korduv painutamine ja dgvendamine

See meetod on kéesolevaks ajaks
kiibel olnud juba pool kiimnendit. Tegemist on
korratava kaheastmelise protsessiga [30 , 31].
Viidates joonisele 11, pressitakse objekt iilalt
alla suunatud jouga laineliseks, kasutades
selleks terava otsaga haamrit ning erilise
kujuga alasit. Peale seda asendatakse need
tasapinnaliste plaatidega; pressimisel saadakse
niitid jéllegi tasapinnaline objekt. Nii saame
kogu protsessi korrata palju kordi. Naiteks
joonisel 11 toodud haamri ja alasi kuju korral

allub objekt tdotlemisel nii painutamisele kui

Press

RN

Joonis

11. RCS - protsess, pohi-
motteskeem [30 , 31].

murdmisele, mdlemaga kaasneb terakeste joonmodtmete vdahenemine. Néiiteks saadi
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RCS meetodil mikrostruktuurse vase terakeste keskmiseks 1abimodduks 760um [30 ,
31]. Sama protseduuri kasutati hiljem ka alumiiniumi peal [32].

Uheks RCS meetodi eeliseks on vdimalus viia see viheste lisakulutustega
toostuslikesse valtsimisrakendustesse. Néiteks voib pohimotteskeemil kujutatud haamri
ja alasi asendada sobivate hambuliste rullidega, moodustades seega pidevalt kulgeva ja
majanduslikult 6konoomse protsessi [33].

Hoolimata sellest, et kirjeldatud meetod on juba mdnda aega kasutusel, vajab see
ikkagi edaspidiseid uuringuid, et votta ta kasutusele toostusliku SPD tehnoloogiana
nanostruktuursete materjalide valmistamiseks. Erilist tdhelepanu vajavad seadmete

konstruktsioonilahendused ning mikrostruktuuri homogeensuse kontrollimise meetodid

[9].

2.3.6. ARB — korduv rull-valtsimine

Seda tehnoloogiat on voimalik vdheste majanduslike kulutustega liita juba ole-

masolevatele rullvaltsimisliinidele. S uiface Tatnet Cutting :
Nagu ndeme kdrvalolevalt jooni- g
L 1

selt 12, valtsitakse  plaadikujulist  Degreasing
Wire-Brushing

materjali nii, et paksuseks saadakse pool

sellest, mis oli materjalil enne valtsimist

[34]. Seejérel loigatakse plaat pooleks. | Stacking Heating \ \

Pooled asetatakse iiksteise peale, et Z%E——: o L
moodustuks kihiline “voileivastruktuur”.
Enne iiksteisele asetamist plaaditiikid
rasvatustatakse ja harjatakse puhtaks. Joonis 12. ARB — protsess [34].
Koik see on vajalik hea kontakti
saavutamiseks plaaditiikkide vahel. Seejarel valtsitakse kokkuasetatud plaate uuesti
poole paksuseni ning protsess kordub.

Ulalkirjeldatud operatsioonide paljukordsel rakendamisel akumuleeruvad leht-
materjalis suured deformatsioonid. ARB — protsessi N — kordsel rakendamisel saadav

deformatsioon avaldub valemiga ¢, =0.8- N [34]. Pohimdtteliselt voib valtsimise ajal

materjali ka soojendada piirini, mil veel ei alga rekristallisatsioon.
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Praktikas saadakse ARB — toddeldud materjalides ellipsoidsetest terakestest
koosnev struktuur, millede materjali valtsimisel liikumise suunaline telg on teistest
pikem. Terakeste liks lineaarne mddde tiletab monekordselt teisi. Samas on tdheldatud,
et see mikrostruktuuri omadus ei sdltu kasutatava metalli voi sulami tiiiibist. Kattes
valtsitavat materjali protsessi vaheetappidel erinevate pulbriliste ainetega, saadakse
metallides omandolised maatriksstruktuurid, mis vodivad tunduvalt muuta esialgse

materjali mehaanilisi omadusi [35].
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2.4. Aatomjoudude mikroskoopia ja profilomeetria

Aatomjoudude mikroskoopia (AFM — Atomic Force Microscopy) kuulub iihe
alaliigina skaneeriva teravikmikroskoopia alla, olles kindlasti tiheks enimlevinumaks.
Moddetakse interaktsioonijoude teraviku tipu ja uuritava pinna vahel, mis sdltuvad
pinna iseloomust, teravikust ning kaugusest teraviku ja pinna vahel. Teravik voib
skaneerimise ajal olla paigal voi vonkuda teatud sagedusega.

Skaneeritava pinna suurus on tiilipilistes konstruktsioonides kuni 100 x 100 um

horisontaalses (XY-suunas) ja 4-6 um vertikaalses (Z-suunas).

2.4.1. Luhidalt teooriast

Kui néiteks kaks elektriliselt neutraalset ja mittemagnetilist keha on eraldatud
tiksteisest kiimne kuni monekiimne nanomeetrise vahega, on nendevaheline domineeriv
joud van der Waalsi (vdW) interaktsioonijoud [36].

2 aatomi vOi molekuli vahelised vdW interaktsioonijoud saab jaotada kolmeks:

- orientatsioonilised — pisivat dipool- v4i multipoolmomenti omavate

polaarsete osakeste vahel,

- induktsioonilised — polaarsete ja neutraalsete osakeste vahel, kus polaarne

osake indutseerib lahedases neutraalses naabris dipoolmomendi;

- dispersioonijoud — mittepolaarsete osakeste vahel, kelle vdga liihiajaliselt

fluktueeruvad dipool- vdi multipoolmomendid interageeruvad omavahel.

Dispersioonijoud iildiselt prevaleerivad orientatsioon- ja induktsioonjdudude
tile. Nimetame dispersioonijoude niiiid juba iildiselt vdW joududeks. Tavaliselt on need
tombejou iseloomuga ning kahanevad kiiresti osakestevahelise vahemaa s kasvamisel:

. 1
Fopw (S ) o _S_7
Seda nimetatakse ka Londoni jouks. Kui s on suurem kui moni nanomeeter, kahaneb
dispersioonijoudude kaugusesdltuvus kiiremini:
Fiow (S ) o _Sig
Seda nimetatakse ka Casimiri jouks.
vdW joude kahe makroskoopilise keha vahel saab esimeses ldhenduses arvutada,

kui jatame Casimiri joud korvale ja oletame, et vdW joud on aditiivsed. Sfaari

raadiusega R, mis asub pinnast kaugusel s, jaoks saame
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H-R
FVDW(S)OC_6_S2 ,

kus H on materjalidest sdltuv Hamakeri konstant.

vdW joude on eksperimentaalselt uuritud juba ammu enne AFM-i siindi — 1970.-
ndate algusest. Mdotmismeetod on aga jadnud samaks: konsooli painde registreerimine

ning Hooke’i seadusest jou vastava arvulise vairtuse leidmine.

2.4.2. Uldine tehnika, tootamispdhimatted

AFM tehnoloogias skaneeritakse {ildiselt “vdga terava” teravikuga (tipu
koverusraadius 3-50 nm) iile

uuritava objekti pinna. Kohe

konsool
saab selgeks, et pohimotteliselt
o . uuritav
on voimalik skaneerimist .
pind A

teostada 2 wviisil:  liigutada Z
objekti, hoides teravikku paigal, i

] vikku paig _d______,.,teravﬂ«:

ja  vastupidi. Tehnoloogia
algusaegadel levisid seadmed,

kus ei  skaneeritud mitte

uuritavat objekti, vaid teravikku

. o . Joonis 13. Teravik pinda skaneerimas (esemed ei ole
— uuritavat objekti ennast hoiti omavahel proportsioonis).

paigal [36].

Teravik ise aga monteeritakse kergele ning painduvale konsoolile, mis
voimaldab teravikul voimalikult kiiresti ja tépselt jargida pinna profiili (vt. joonis 13).
Kui teraviku tipp satub uuritavale pinnale piisavalt 1dhedale, pohjustavad pinna ja
teraviku vahelised interaktsioonijoud konsooli paindes hilbeid, mida registreeritakse
erinevate anduritega (pole joonisel 13 kujutatud) sdltuvalt uuritavate joudude
iseloomust. Nditeks voib tuua mitmesegmendilised fotodioodid, mille kiirgustundlikesse
piirkondadesse langev kiirgusvoog tekitab fotoelektrilise efekti abil neid ldbiva voolu.
Kiirgusallikana kasutatakse iildjuhul laserit. Otseselt registreeritakse erinevate
segmentide voolude erinevust (diferentsiaalsed suurused), kuna konsooli otsa {lilemisele
poolele paigutatud peegel suunab laserist ldhtuvat kiirt fotodioodi erinevatesse
segmentidesse erinevalt vastavalt konsooli otsa hilbele, mis, nagu juba teada, on

omakorda pohjustatud teraviku ja uuritava pinna omavahelisest interaktsioonist.
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Uldiselt on kasutusel 2- vdi 4-segmendilised fotodioodid.

Esimesed hakkavad siiski juba tasapisi kéibelt kaduma, kuna nende

kasutusvaldkond on piiratum. 2-segmendilisi kasutatakse ainult

oy,

aatomjoudude mikroskoopias, 4-segmendilisi nii aatomjoudude kui

hoorde- ning pindjdudude mikroskoopias. Nimelt ei suudeta 2-

segmendilise ~ fotodioodiga  médrata  konsooli  védnet, 4- | A B

segmendilisega see Onnestub. Samas saab teraviku ja uuritava pinna

vahelisi hoordejoude médrata samal ajal topograafiliste mdotmistega,

hoides oluliselt kokku eksperimendiks kulutatavat acga [36].

Fotodioodi segmentide signaalide (voolude) lugemisest
Joonis 14. 2- ja 4-

saab tuua lihtsa niite. Genereerigu segmendid signaalid vastavalt segmen-
. o . . . .- diline
A, B, C ja D. Kooskdlas joonisega 14 leitakse 2-segmendilise foto-
diood.

fotodioodi puhul nditeks suurus A-B. 4-segmendilise fotodioodi
puhul eristub 2 voimalust:
- konsooli otsa vertikaalse hilbe detekteerimiseks leitakse néiteks (A+B) — (C+D);
- vadnde  detekteerimiseks
nditeks (A+C) — (B+D).

Joonisel 15 on AFM konst- fotodiood

laser
ruktsiooni illustratiivselt kujutatud.

Lisaks kirjeldatule tuntakse ka

votet panna koherentne kiirgus-

konsool

allikas ja kiirgusvoogu detek-

teerivad seadmed toole optilise teravik

signaalitoétlus- e uuritav pind
interferomeetri ~ reziimis,  kus o musiie
elektroonika (—})

piesotoruskanner

fotodiood registreerib niitid juba

muutusi interferentspildis, mis on Joonis 15. AFM pohimétteskeem.
pohjustatud kiirte optilise

teepikkuse muutumises laserist fotodioodini. Selle konstruktsiooni juures on kindlasti
otstarbekas skaneerida pinda, mitte teravikku, mille puhul osutub tiilikaks
interferomeetri kui muude konstruktsioonielementidega vorreldes suhteliselt massiivse
ja inertse komponendi piisava tdpsusega ‘kaasaliigutamine” ning seda eriti
kiirskaneerimisel.

Tagasiside olemus erineb sdltuvalt kasutatavast topograafilisest meetodist ning

natuke pikemalt peatutakse neil jargmises alajaotises.
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2.4.3. Erinevad topograafilised meetodid

Nende all mdeldakse erinevaid j("jud
aatomjou mikroskoobi kasutamise viise. A
Paljude hulgast eristub 3 peamist, millel téukejdud
alljargnevas lithidalt peatume. Ar’/l

! >

Kontaktmeetod (Contact Mode). raadius
Kasutatakse kovade pindade puhul. Nagu \\
nimetusest juba jireldada voib, hoitakse tombejoud
teravikku ning uuritavat pinda ‘“kontaktis” Joonis 16. Van der Waalsi jou kdver.

kogu skaneerimise aja. “Kontaktis olemise”

all moeldakse van der Waalsi aatomjoukdvera tdukejoudude ala, mis asub pealpool
raadiusetelge (joonis 16). Toukejoudude osalusel uuritava pinna ja teraviku vahel
tekitatakse konsoolis (joonised 13, 15) paine, mida piiiitakse tagasisidega
piesotoruskanneri abil konstantsena hoida ning jérelikult hoitakse piisivana ka teraviku
tipu ja pinna vahelist kaugust. Teisiti seletades tekitatakse konsooli otsa iilemiselt
kiiljelt peegeldunud (laseri)kiirguse valguslaik fotodioodil teatud kindlas kohas, selle
erinevate segmentide vahel tekib voolude erinevus, mida piiiitakse konstantsena hoida.
Toukejoud on suurusjargus 10° — 10® N. Sellise mikroskoobiga saavutatakse
pseudoaatomlahutus, mis tdhendab seda, et skaneerides niiteks korrapdraselt korvuti-
asuvate aatomitega kalibreerimisvoret, mille mingis kohas esineb vakants — mingi
suvaline aatom on vdrest puudu — siis vakantsi kohta AFM kontaktmeetodis ei tunneta

[36].

Puutekontaktne meetod (7Tapping Mode). Samuti viaga levinud. Kasutatakse nii
kovade kui pehmete pindade puhul. Meetodi isedrasus seisneb selles, et gaasilises
keskkonnas (dhk, vms.) tootamisel pannakse konsool oma resonantssagedusel vonkuma
(sageli sajad kilohertsid). Tapsustuseks tuleb mérkida, et vonkumapanev joud ei mdju
konsoolile otseselt, vaid vilisel mojul sundvonkuva konsoolihoidja kaudu. Joonistele 13
ja 15 viidates peaks konsool kinnituma konsoolihoidja kiillge oma parempoolset otsa
pidi, kuigi hoidjat pole neil joonistel kujutatud. Konsoolihoidja on oma mddtmetelt
konsoolist tunduvalt suurem ja massiivsem ning ta kinnitatakse aparatuuri kiilge jdigalt.
Tulemusena konsooli ja konsoolihoidja vonkesagedused 16puks vdordsustuvadki.

Vonkuv konsool ldhendatakse siis uuritavale pinnale, nii et ta puudutab pinda
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vonkeperioodi vdikese murdosa jooksul. Sarnasus kontaktmeetodiga on olemas, sest
kontakt kui selline leiab aset, ent iililithikese toimimisaja tottu vihenevad skaneerimisel
oluliselt pindjoud. Suur efektiivsus saavutataksegi just pehmete pindade topograafias.
Antud ideoloogia edasisel arendamisel saadakse konstantse jou meetod — ostsilleeriva
teraviku asendit piesotoruskanneril oleva uuritava pinna suhtes korrigeeritakse
tagasiside elektroonika poolt nii, et konsooli vOnkumise resonantssagedus jadb
ligikaudu konstantseks. Sona “ligikaudu” all mdeldakse seda, et reaalses olukorras
tagasisideseadmed ei joua hetkeliselt reageerida pinna reljeefi muutustele. Hoolimata
sellest saavutatakse aatomlahutus. Pinda iseloomustavad saadud konstantse jou
nomogrammid. Siingi on tdukejoud suurusjirgus 10 — 10® N. Lisaks pakuvad suurt
huvi ka faasipildid, millel on kujutatud kindla sagedusega vonkuva konsoolihoidja ja
vahetult moddetud konsooli vOnkesageduse faasinihe, vdimaldades saada
informatsiooni pinna jaikusest ja viskoelastsusest. Faasinihe on pohjendatav jargmiselt:
vabas 0hus vonkuv konsool resoneerib iihel sagedusel, ent uuritavat pinda kombates
tekivad héiritused, mis pdhjustavad resonantssageduse nihkumise — reeglina see teatud

sumbumise tottu viheneb [36].

Mittekontaktne meetod (Non-Contact Mode). Konsool pannakse vonkuma
uuritava pinna kohal nagu eelmisel juhul. Erinevus seisneb selles, et kaugus valitakse
selline, et see ei mahu enam aatomjoukdvera tduke-, vaid tdmbejoudude piirkonda
(joonis 16). Interaktsioonijdud on selle meetodi puhul ligikaudu 10" N. Seega on
vOimalik uurida ilidrna struktuuriga pindu voi pinnakihte, mis kinnituvad ndrgalt
mingile alusele. Kdige tavalisemal juhul, kui timbritsevaks keskkonnaks on dhk, osutub
meetod tsna komplitseerituks, kuna uuritav pind kattub iilidhukese veekihiga.
Skaneerimisel moodustub kapillaarne kanal teraviku ja pinna vahel, pdhjustades
teraviku tOmbumist pinna ldhedale ja kontaktmeetodi realiseerumist. Joudude
kompenseerimiseks asetatakse konsool koos teraviku ja uuritava pinnaga
vedelikkeskkonda. Vedelikkeskkonda kasutatakse laialdaselt ka elusrakkude ja —
organismide uurimisel, mis haviksid 6hus viibides iisna ruttu. Mittekontaktse meetodi
puhul registreeritakse Van der Waalsi, vahetus-, elektrostaatilisi voi magnetjoude. Neist
viimane ei vdimalda saada aatomlahutust, aga annab seevastu olulist informatsiooni

pinnast. Elektrostaatilised ja magnetjoud kuuluvad kaugjoudude nimetuse alla [36].
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3. Eksperimentaalne osa.

3.1 Katse ulesehitus

Kéesolevas t00s rakendati SEM ja AFM vdimalusi uurimaks korduvalt
plastiliselt deformeeritud nanovase pindstruktuure.

Seejuures vaadeldi pohiliselt deformatsioonide kujunemist ja mikroskoopiliste
pragude vdimalikku edasiarenemist eelnevalt ECAP tehnoloogia abil ettevalmistatud
nanokristallilises vases. Analiiiisiti metallitiiki pinnatopograafia muutusi, pind-
stuktuuride reageerimist ja kujumuutusi rakendatavatele vilisetele joududele ja kuu-
mutamisele ning kuidas need mdjutavad vase moningaid mehaanilisi omadusi nagu

plastsus, voolavus. Uurimistulemused avaldati artiklitekogumikus [37].

Pinnamorfoloogia on iiks tdhtsamaid omadusi, mis maddrab jou(dude)ga
koormatud materjalide mehaanilised omadused. Kuna AFM voimaldab uuritavaid pindu
efektiivselt erinevatel ajahetkedel kolmemodtmeliselt mikro- ja nanoskaalas visuali-
seerida, kasutatakse teda laialdaselt nanomaterjalide ja nende omaduste uurimiseks.
Vaadeldes mingit suuremat objekti AFM abil tiksikute pinnafragmentide kaupa, saame
hea lahutusega jilgida mehaaniliselt vOi termiliselt toddeldud materjalide mikro-
struktuuride evolutsiooni.

AFM piesotoruskannerite (joonis 15) skaneerimisulatus horisontaal- ja
vertikaalsihis soltub kasutatavast skannerist, mis on tinapédeval lildjuhul vahetatavad
ning ka parameetrite poolest enam-vihem standardiseeritud. Suurte objektide puhul
kasutatakse tiitipiliselt moodulit skaneerimisulatusega 100um x 100pum horisontaal- ja
umbes Spum verikaalsihis. Parema lahutuse saamiseks kasutatakse 50pum x 50um ja
2.5um, 10pm % 10um ja 0.5um, aga ka 20nm x 20nm ja Inm skannereid. Viimane
voimaldas loetelust parimat lahutust — suure skaneerimisulatusega skannerid ei
voimalda head lahutust. Kuid meie katses kasutati 50um % 50pum ja 2.5um skannerit,
kuna uuritavate objektide pindade topograafiliste kdrguste erinevus iiletas muidu AFM
vertikaalset skaneerimisulatust, samuti objekti ettevalmistamisel — alusele liimimisel —
jai see paratamatult horisontaalsihis veidi kaldu. Valiti skanner, mille vertikaalne
skaneerimisulatus juba voimaldas tdielikult mddta topograafilisi korgusi, samas ei

tahetud oluliselt kaotada lahutuses.

26



Uuritavaks materjaliks valiti
tehniliselt puhas (>99.98%) vask, mille
struktuur  klassifitseerub tahkkeskendatud
kuubiliseks voreks (fcc). Peale 10dmutamist
kujuneb selle mikrostruktuur selliseks, nagu
korvaloleval joonisel.

Sellel lahutusel vaib jdédda siiski sel-

gusetuks vase pinna iildisem mikrostruktuur,
Joonis 17. Tehniliselt puhta vase pind

kuna vaatevélja mahub vaid moni terake optilises mikroskoobis (OM)
S . - . Nikon CX; ndeme terade
(joonis 17). Joonis 18 piitiab edasi anda mStmete vihenemist voimal-

suuremat vaatlusala, kuid tuleb samas ka davaid nihkumistasandeid.

rohutada, et niitid on see registreeritud juba iihe teostatud ECAP tsiikliga.

Uuritavat vaske toodeldi ECAP teekonnal B¢ [38 , 39]. Vaadeldi HAB

stuktuuride orientatsioone ja nende evolutsiooni [40].

Joonis 18. Vase peenestatud mikrostruktuur optilises mikroskoobis peale esimest ECAP tsiiklit.

ECAP labiviimiseks saime kasutada 2000kN surumisvoimega hiidraulilist pressi
J12430b, mille otsevaadet ndeme joonisel 19. Veel ndeme joonisel 19
tootlemisprotsessis kasutatud vormi, mille immarguse ristldikega kanali diameeter oli
16mm ja @ = 90°. Pressitavat ettevalmistatud vasetiikki ligikaudse pikkusega 150mm

suruti 1dbi kanali suure kulumiskindluse ja tugevusega babediit-kdvasulampulgaga BK-
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Joonis 19. Vasakul: hiidrauliline press /124305, paremal: vormi kooste.

8. Babediidigi puhul miadrab tema tugevuse viiksemateralisem sideaine
suuremateralises struktuurimaatriksis.

Veidi ldhemalt voiks tutvustada ka vormi koostet. Kanali saab koostada modda
selle pikitelge kahest, kolme tapi abil fikseeruvast, vormipoolest, mis seejdrel asetatakse
kooniline ots ees kesta sisse. Kest suletakse joonisel 19 paremal asuva kaanega 4 poldi,
millest iihte ndeme ka joonisel, abil. Pressitav materjal asetatakse kanalisse kaane keskel
asuva iimmarguse ava kaudu, sealtsamast rakendatakse materjalile vélist deformatsioon-
joudu kdvasulampulga abil. Kui vorm on koostatud, pannakse see hiidraulilise pressi
alasile ning protsess voib alata.

Meie ECAP to6tlus viidi 1dbi toatemperatuuril 6hu keskkonnas. Katseseadme
jduanduri skaalalt vdis lugeda pressimiseks vajaliku ligikaudse jou 30-10*N. Materjal
labis 11 jarjestikust ECAP tsiiklit ning ka hilisema kuumutamise. SEM-iga ja AFM-iga
mootmiseks sobivate objektide ettevalmistamisel voeti toddeldud materjalitiikkidest
erinevates kohtades 18ikeid, mis liimiti epoksiitidliimiga objektihoidjatele, mustuse ja

saasteainete eemaldamiseks soovitati jargnevalt happes.

3.2 Tulemused

Ulipeenteralise ja nanokristallilise vase omadusi mehaaniliselt koormatud olekus
on detailselt uuritud artiklites [33 , 40 , 41 , 42]. Tuleb maérkida, et kéesoleva

eksperimendi vase (sise)pinge — deformatsioon (¢ = f(€)) koverad olid vdga ldhedased
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artiklites [33 , 40 , 41 , 42 , 43] viidatutele. Nende kohaselt nanostruktuurne vask
mehaanilise pinge rakendamisel ja hiljemal vabastamisel mérgatavalt kalestub.
Materjali terakeste tahud kiituvad neeludena dislokatsioonidele, pdhjustades materjalis
sisepingeid vidhendavaid protsesse, nagu terakeste tahkude nihkumine, difundeerumine,

terakeste podrdumine ruumis [44].

ECAP meetodil saadud nanokristallilist vaske terakeste keskmise suurusega
40nm toodeldi tsiikliliselt viskoplastselt (HCV — Hard Cyclic Viscoplastic). Spetsiaalselt
ettevalmistatud silindrilist katsekeha pikkusega 30+0.2mm ja diameetriga 10+£0.05mm
allutati vahelduvalt tdmbele-survele pikenemis/lithenemiskiirustega 0.03mm/sek,
kusjuures suhteliste deformatsioonide amplituudid olid 1% ja 2%. Lugemeid vdeti
konstantse sagedusega: 3000 mddtepunkti sekundis. Tehti kolm 30-tsiiklilist seeriat: 1)
katsekeha suhtelise deformatsiooni amplituud 1% ja 2) 1%-liselt suhteliselt

deformeeritud 2%-lise suhtelise deformatsiooni amplituudiga (joonis 20); 3) 2%-liselt

BELES.BEE58

Joonis 20. Vasakul: HCV tsiikkel — deformatsioon 1% pikitelje suunas; paremal: HCV tsiikkel —
deformatsioon 2% pikitelje suunas.

suhteliselt deformeeritud katsekeha jille

s 1%-lise suhtelise deformatsiooni

amplituudiga (joonis 21). Kdigil 3 joonisel

on horisontaalteljel katsekeha pikitelje

suunaline deformatsioon millimeetrites,

vertikaalteljel pikitelje suunaline

tombe/survepinge iihikutes MPa. Tdmbe-

surve ja voolavuse eksperimendid viidi

Joonis 21. HCV tsiikkel — deformatsioon 1%
pikitelje suunas.
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Joonis 22. Vase tdombe- ja voolavuskdverad: N1 — jimedateraline; N2 — nanokristalliline ECAP-
vask; N3 — nanokristalliline ECAP-vask peale HCV-deformatsiooni; N4 —
nanokristalliline ECAP-vask peale 200°C termo- ja HCV-t66tlust ja N5 — peale 400°C
termo- ja HCV-t66tlust.

Vilise koormava jouga “visitamine” poOhjustab toatemperatuuril astmelist
pehmenemist venitustsiiklil ning terakeste mootmete kasvu naaberterakeste liitumise
teel. Selline diinaamiline terade suurenemine tundub olevat termiliselt aktiveeritava
lokaalse  rekristallisatsiooniprotsessi ~ tulemus. Vase mehaanilise stabiilsuse
parandamiseks kasutati kuumutamist (I00mutamist). Selleks soojendati materjalitiikke
aeglaselt, temperatuurikasvuga 1°C / min, kuni 200°C ja 400°C — ni véltimaks terakeste
margatavat suurenemist protsessi ajal. Kuumutusprotsessi labinud vaskobjektid osutusid
visitamisele ligildhedaselt samavairselt kiituvaiks vorreldes tavaparaste modtmetega
terakesi omavate katsekehadega (vt. ka joonis 22). Siit tehti jareldused, et taoline
bimodaalne struktuur on optimaalne — rekristalliseerunud suuremad terakesed
nanoterakeste maatriksis. Veelgi enam, kuumutamine pohjustas optimumi saabumise
venitamisel, kusjuures saavutati materjali suur tugevus ja voolavus (joonis 22, N4 ja
N5) [45]. Soojendamise ajal saavad dislokatsioonid piisava energia, et iimber korrastuda
madalama koguenergiaga struktuurideks.

Deformatsiooniprotsessi kédigus esineb mesoskoopiline terakeste tahkude
nihkumine. Korvutiolevad terad on iiksteisest eraldatud murdetasandis ligikaudu 70 nm
vahega. Terade suurenenud difundeerumisvdimalus on hésti tuntud deformatsiooni-
mehhanism kuumtdddeldud materjalide puhul. Veelgi enam, ECAP protsessil saadud
tilipeenstruktuuriga matejalides voOib esineda ka terakeste tahkude eneste

difundeerumisvdimalus [46], mis juba toatemperatuuril holbustab margatavalt
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nihkumisprotsesse. Kiesolevas t06s on kasutatud AFM hiid lahutusvéimalusi saamaks
pilte terade peenstruktuurist, mis on seotud dislokatsioonliikumistega deformat-
sioonidel. Peenstruktuuri astmete keskmine korgus jadb alla 10 nm, mis on antud juhul

nihkedislokatsiooni karakteristlikuks suuruseks.

Korduvalt plastiliselt deformeeritud vase peeneteralist struktuuri vaadeldi esmalt

elektronmikroskoobis (Gemini, LEO, Supra 35).

Joonis 23. Korduvalt plastiliselt deformeeritud vask skaneerivas elektronmikroskoobis : a) rist-
16ikes; b) SPD protsessil liikumise suunas; c¢) koaguleerunud iihekordselt
kuumtdodeldud UFG struktuur ristldikes; d) sama peale kahekordset kuumtdotlemist.

ECAP protsessiga tekitati materjalis vdga suured sisepinged ja tihtlasi ka
arvukalt dislokatsioone. Korduva ekstensiivse deformeerimise tulemusena tekib
enamasti vase viikeseteraline mikrostruktuur, kusjuures terade misorientatsiooninurgad
omavad samuti suhteliselt suuri védartusi (HAB — High Angle Boundary). Jérjestikuste

ECAP ldbimiste tulemusena materjali mikrostruktuur muundub jérkjirgult iilipeente
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ning eelistatult pikitelgedega paralleelselt paiknevate teradega HAB struktuuriks.
Selline astmeline evolutsioon on votmetdhtsusega saavutamaks ECAP protsessil erineva
jarguga HAB struktuure ning moningaid materjali eriomadusi — kdrge védsimus- ja

murdumistugevus, kulumiskindlus, superplastsus.

Plastne voolamine makrotasemel seletub vastavate nihketasandite moodus-
tumisega (kaob stabiilsus) (joonis 24), mikrotasemel aga dislokatsioonide litkumise voi
nihkumisega. Nihketasanditel ja nende vahetus 1dheduses esineb enam-vihem {ihtlaselt

nanomodotmelisi subgraanuleid. Samuti v3ib néha, et lokaalne plastne deformatsioon ei

ole piiritletud subgraanuli sisemusega ning plastset voolamist kontrollivaks

Joonis 24. UFG vask skaneerivas elektronmikroskoobis: a) nihkumistasandite
moodustumine; b) rakuline struktuur nihkumistasandi timbruses.

mehhanismiks on tdendolisimalt graanulite vilistahkude nihkumine iiksteise suhtes.

Veelgi parema lahutuse saamiseks voeti kasutusele AFM. Kéiesolevas to0s
kasutati AFM-na seadet Smena B (NTMDT) 50um X 50pum ja 2.5um skaneerimis-
mooduliga (pdhjendus lk. 26).

Dislokatsioonide suur tihedus suuremates graanulites pohjustab SPD materjalis
héstindhtava rakustruktuuri dislokatsioonidest. Lokaalne deformatsioon pdhjustab nih-
ketasandite tekkimise, dislokatsioonide interaktsioon dislokatsioonitasandite tekkimise,
mis viib uute terakeste piirjoonte moodustumiseni ning see omakorda uute nano-
modtmeliste terakeste moodustumiseni. Seejuures HAB — struktuurid prevaleerivad
nihketasandite piirkonnas. Tekkivad nanoterakesed on ellipsoidiaalsed mddtmetega alla
200nm. ECAP-protsessi jirgne uurimine nditas materjali subgraanulite joonmddtmete

vihenemist alla 100nm (joonisel 24 paremal). Tuleb siiski mérkida, et terade suurus
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moodustas iisna laia jaotuse vahemikus 10nm kuni 200nm, ent keskmine tera 14bimdot
oli umbes 60nm.

Joonisel 25 ndeme AFM abil saadud pilti deformatsioonidest ja pragudest
jdmedateralises vases, mis on toatemperatuuril venitatud iile voolavuspiiri, kuid mitte
katkemiseni. Sel juhul esineb Poissoni efekt — katsekeha ristldikepindala vihenemine
venitamisega ristuvas sihis e. tekib iseloomulik
“kaelakoht”. Jooniselt 25 ndeme, et selgelt
eristuvad mikroskoopilised defektid katsekehas.

Graanulite vilistahkudel esinev véiksem

aatomite pakketihedus lubab nimetatud piir-

konnas kiiremat aatomite difusiooni. Tahkude

piirkonnas tekkiv tdiendav energia soodustab
kristallisatsiooni ja ka mikropragude teket.

Foonis Zs'tffﬁfﬁﬂff ude Ja ~tihinmike Intensiivsel plastilisel deformeerimisel tekivad
ainetiiki kaelakohas mikroskoopilised tiihimikud. Iseloomulike “kaelakohtade” tek-
kimine pohjustab omakorda aine pinnakareduse mirgatavat kasvu, sageli tekivad aine

pinnal pinnalainetele sarnased profiilid.

Height

Joonis 26. a) nanopraod ja -tiihimikud pealtvaates; b) nanopragude ja —tiihimike profiil kahe-
mdotmelisel skaneerimisel (line scan).

Tugevalt deformeerunud katsekehade kaelakohtadest voetud niidiseid AFM —
ga mootes leiti, et rebenemiskoha 1dheduses esineb ka materjali tuntav dhenemine nn
“litvakellaprofiili” moodustumise ndol.

Modotmisel osutusid nanotithimike diameeter ja siigavus suurusjiargu vorra
suuremaks kui keskmine tera 1abimdot. Tithimike 1abimddtude hajuvus oli siiski lisna

suur, mis voib viidata pragude ebaiihtlasele levikule materjalis.
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3.4 Jareldused

Too kdigus veenduti AFM kasutamise efektiivsuses ja perspektiivikuses
nanokristalliliste materjalide pinnastruktuursete omaduste uurimisel.

Sobiva kuumutamisreziimi valik viib aine terakeste mootmete kasvuni, kuid
need jddvad siiski piiridesse, et materjal kuuluks siiski iilipeen- voi nanostruktuurilisse
méadratlusse.

Pragude ja kahjustuste levik, evolutsioon ning 16plik rebenemine sdltuvad kodik
olulisel maiéral aine esialgsest mikrostruktuurist. Liihidalt oeldes, aine esialgne
mikrostruktuur médrab edaspidise tee.

Meie katses saadud tulemused, arvestades ka teiste autorite tulemusi [40 , 47],
kinnitavad dislokatsioonide vahendatud plastsust kui domineerivat deformatsiooni-
mehhanismi.

AFM abil saime vaadelda nano- ja mikromddtmeliste tiihimike teket ning
evolutsiooni kahe teratahu ja ka kolme tera kokkupuutel nendevahelises osas.

Deformatsiooni soodustab terakeste tahkudelt 1dhtuv dislokatsioonide emissioon,
mis tdnu transgranulaarsetele nihetele ja iimbergrupeerumistele uuteks terakesteks
moodustavad materjalis tiihimikke ja kiilukujulisi pragusid. Mitte alati ei moodustu
tithimikud iga kahe naaberterakese tahkude kokkupuutepunktis.

Deformatsiooni- ja murdumisprotsessid on tihedalt seotud dislokatsioonide
vahendatud plastsuse ja tiihimike formeerumise ning kasvu koosmagjuga.

Kinnitust on leidnud tdsiasi, et nanopragude kristallisatsioon deformeeritud
mikrokristallilistes materjalides voib efektiivselt toimida teratahkude nihkumise tottu ka
kolme naabertera vahelises tiihimikus. Liikumapanevaks jouks on sel juhul
elastsusenergia vabanemine juba eelneva terakeste nihkumise teel moodustunud
dislokatsioonidest. Analoogne mehhanism esineb ka nanokristallilistes materjalides.

ECAP — protsessi ldbinud nanokristallilised ja iilipeenstruktuuriga ained defor-
meeruvad ja  kalestuvad tugevasti. Jarelikult on nende  mikrostruktuur
mittetasakaalulises olekus ning ka termiline, mehaaniline stabiilsus on piiritletud ja
lisaks veel védheneb voolavus. Selline mikrostruktuurne mittestabiilsus védheneb
modduka kuumutamise ja/voi vilise mehaanilise pingestamisega.

Nanokristalliliste metalliliste materjalide deformatsioon ja rebenemine on

tihedalt seotud lokaalsete deformatsioonisihtidega, dislokatsioonide vahendatud
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deformatsiooniga graanulites, “liivakellakujulise” loikeprofiiliga alade olemasolust
rebenemiskoha {imbruses ja nende modotmetest vorreldes materjali terade suurusega,

ning mikropragude vdimalikust rekristallisatsioonist vaadeldava koha ldheduses.

3.5 Kokkuvote

Kéesolevas t60s uuriti eksperimentaalselt korduvalt plastiliselt deformeeritud
vase pinnastruktuurseid omadusi ning kuumutamise ja visitamise mdju nendele.

Veenduti SEM kasutamise vodimalikkuses nihkumistasandite struktuuri
moodustumise ja terakeste orientatsiooni jalgimisel UFG vases.

Piistitatud eesmiark AFM rakendamise voimalustest pinnatopograafias tdideti.
Leiti, et AFM — tehnoloogia leiab edukalt rakendust kolmemodtmeliste pinnaprofiilide
modtmisel nanomeeterskaalas ning vdimaldab hinnata struktuursete korvalekallete,
pragude ja tithimike suurust ja siigavust materjalis, samuti nende mdju vilise

mehaanilise koormuse ja/voi termotddtluse all olnud materjalidele.

3.6 Tanuavaldused

Siinkohal kasutab autor head voimalust avaldada tdnu mitmetele inimestele, kes
lahkelt ndustasid mitmete probleemide lahendamisel ja analiitisil. Kdigepealt tdnan oma
juhendajat vanemteadur Riinno Lohmust abivalmiduse ja kasulike mérkuste eest t60
erinevatel arenguetappidel ja dr. Ants Lohmust abi eest iildises taustinfos
orienteerumisel. Eriline tinu liheb meeldiva koostdd eest TTU tddtajatele: vanemteadur
Irina Hussainovale juhatuste eest erialases terminoloogias ja vanemteaduritele Lembit
Kommelile ja Jiiri Pirsole ning teadur Lauri Kollole abi eest eksperimendiseadmete
hiilestamisel. Seejuures peab autor vajalikuks eraldi rohutada TTU toétajate
vastutulelikkust teatud spetsiifiliste eksperimendietappide ldbiviimise voimaldamisel
tdnu millele sai t606 tildse valmida.

Kéesoleva t60 valmimist toetasid Eesti Teadusfond (Estonian Science
Foundation) (grandid 5015, 5875, 6163, 6658) ja Euroopa Teadusfond (European
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4. Summary

This work is dedicated to experimental investigation of severe plastic
deformation in bulk copper. The copper surface microstructure evolutions were
investigated before and after fatigue loading and annealing.

It was ensured that SEM can be used as a tool for imaging grain boundary
structure and orientation in UFG copper.

The purpose of involving AFM in surface topography measurements was
implemented. It was found that AFM technology can be successfully incorporated in
three-dimension nanometer-scale measuring of surface profiles. It can also be applied to
evaluate the dimensions of structural disorders, cracks and voids in mechanically

stressed and/or thermally annealed materials.

Keywords: copper, ultra fine grained (UFG), severe plastic deformation (SPD), equal
channel angular pressing (ECAP), scanning electron microscopy (SEM), atomic force

microscopy (AFM).
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