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Streszczenie

Metoda tarcia wewnetrznego jest szczegolnie przydatna do badania kinetyki przemian fazowych i zmian w strukturze,
ktore zachodzq w materiale. Pomiary zmian tarcia wewnetrznego w funkcji amplitudy odksztalcen, czestotliwosci
odksztatcen i temperatury dajq wiele informacji na temat procesow zachodzqcych w rzeczywistej strukturze badanych

materiatow.

W obecnej pracy zostaly przedstawione temperaturowe zaleznosci O *=f(T) i E=K(T) otrzymane za pomocq automatycznego
releksatora czestotliwosci akustycznych RAK-3 dla roznych sktadéw chemicznych ceramiki typu PZT.

Na krzywej tarcia wewnetrznego O*=Ff(T) zaobserwowano maksima Pg, i Pg, zwiqzane sq z procesami relaksacyjnymi oraz
maksimum Pg zwiqzane z przemiang fazowq. Dla maksimow Pg obliczono parametry relaksacyjne na podstawie prawa

Arrheniusa.

Wszystkie pomiary zostaly przeprowadzone dla probek w stanie wyjsciowym, po polaryzacji i napromieniowaniu

promieniami .

1. WSTEP

Tarcie wewngtrzne spowodowane jest nieodwracalnymi
Stratami energii, zachodzacymi w ciatach stalych w wyniku
wielu réznych proceséw, w ktorych biora udziat defekty
sieci krystalicznej.

Doktadne badania sprezystych wiasnosci ciat statych
doprowadzily do stwierdzenia, ze rzeczywiste ciata stale nie
sa doskonale sprezyste, w wyniku czego podczas ich
odksztalcen ze skonczona predkoscia cze$¢ energii
mechanicznej zamienia si¢ w energi¢ cieplna, ulegajac
rozproszeniu. Rozpraszanie energii drgan mechanicznych
w ciele statym zwiazane jest z nieodwracalnym przejsciem
w nowy stan roéwnowagi; przejScie to nie nastgpuje
natychmiastowo, lecz w ciagu danego czasu. Opo6zniong
reakcje ciata statego mozna opisaé czasem retardacji albo
czasem relaksacji po zdjeciu zewngtrznego pola sik.
Kinetyka przejScia do nowego stanu réwnowagi
w znacznym stopniu zalezy od jego whasciwosci. Badanie
tej kinetyki daje mozliwosci poznania procesOw
wewngtrznych zachodzacych w ciatach statych.

Metoda tarcia wewngtrznego pozwala na uzyskanie
informacji o zachowaniu si¢ ciat stalych na poziomie
atomowym z obserwacji makroskopowych drgan probki.
Za pomoca tej metody otrzymuje si¢ liczne dane,

pozwalajace lepiej zrozumie¢ mikroprocesy zachodzace
podczas odksztalcen, a takze ustali¢ zwiazek migdzy
mikrostruktura a  makroskopowymi  wilasciwo$ciami.
Metoda tarcia wewngtrznego jest szczegdlnie przydatna
do badania kinetyki przemian fazowych, proceséw
uporzadkowania, zmian strukturalnych zachodzacych
podczas starzenia, a takze do precyzyjnego okres§lania
stezenia atomow tworzacych roztwor miedzyweztowy.
Umozliwia réwniez badanie dynamiki ruchu dyslokacji
oraz charakteru wzajemnego oddziatywania migdzy
dyslokacjami a defektami punktowymi.

Do iloSciowego okreslania tarcia wewngtrznego uzywa
sig, migdzy innymi, jednej z kilku wielkosci, ktorymi sa:
1. Logarytmiczny dekrement thtumienia

A
§_NInAN, 1)

gdzie: A, jest poczatkowa amplituda odksztalcenia,
a Ag — po wykonaniu N drgan;

2. Odwrotno$¢ dobroci uktadu drgajacego Q™

3. Tangens kata przesunigcia fazowego pomigdzy
naprezeniem a odksztatceniem — tgo;



4. Wspotczynnik strat mechanicznych

V=

gdzie: AW jest energia rozproszona w ciagu jednego okresu
drgan, a W— calkowita energia drgan

Gdy tarcie wewngtrzne jest male i nie zalezy
od amplitudy odksztalcenia, miedzy przytoczonymi
miarami zachodzg zwiazki [1,2]

®)

2. MATERIAL I METODYKA BADAN

Badaniom wtasciwosci mechanicznych poddano probki

wielosktadnikowej ceramiki typu PZT o nastgpujacych

sktadach:

sktad I — szr03-PbTiO3'PbNb2/3Mn1/303-PbW1/2Mn1/203

sktad IT — (Pb0,9Ba 0’1) (Zroyngi0147)O3+2% mol. szOs,

otrzymane w postaci ptytek.
Ceramike¢ o skladzie I

przenikalno$¢ elektryczna (gérglgo <260) i wysoki

charakteryzuje  niska

wspotczynnik dobroci mechanicznej (Q,>2000). Z tego
powodu materiat ten jest uzywany
w wysokoczgstotliwosciowych przetwornikach
elektrycznych i detektorach piroelektrycznych [3].

Badane probki o sktadzie I zostaly otrzymane metoda
prasowania na goraco i poddane polaryzowaniu metoda
niskotemperaturowa, = W  nast¢pujacych  warunkach
temperatura polaryzacji Tp,=(410+430) K, wartos¢ pola
polaryzacji Eyo=(3,5+4,5) - 10° kV/cm, czas polaryzacji
40 minut. W pomiarach tarcia wewngtrznego zastosowano
prébki o wymiarach (30x10x0,9) mm®,

Ceramika o sktadzie I charakteryzuje si¢ nastgpujacymi
warto§ciami  parametrow:  przenikalnos¢  elektryczna

(3315 — 1700), tgs — <0,025, sktadowa tensora modutu

piezoelektrycznego ( dg; — 120-10™% C/N, dg3— 350-107*
C/N), wspotczynnik sprzgzenia elektromechanicznego
(ky— 0,5), wspotczynnik dobroci mechanicznej (Qm>40).
Na bazie tej ceramiki buduje si¢ przetworniki bimorficzne
i zaptonowe, pracujace w zakresie temperatur 233 — 358 K.

Probki o skladzie II zostaly otrzymane metoda
klasycznego spiekania. Otrzymane probki byty szlifowane,
polerowane, a nastgpnie naniesiono na nie elektrody z pasty
srebrnej metoda wpalania. Po przeprowadzeniu tych
czynnos$ci napromieniowano je promieniowaniem y dawka
20R. Zrédtem promieniowania byt Ir — 192 o aktywnosci
zrodia 1,354 TBq. Dla wszystkich probek wyznaczono
temperaturowe zalezno$ci tarcia wewngtrznego i zmian
dynamicznego modulu Younga podczas nagrzewania przy
szybkosci zmian temperatury 3 deg/min.

Tarcie wewngtrzne Q~ Wwyznaczono za pomoca
automatycznego relaksatora czgstotliwosci akustycznych
RAK-3. Cecha, ktéra wyrdznia to urzadzenie na tle innych
urzadzen do pomiaru tarcia wewngtrznego jest jego Scista

wspolpraca z komputerem, ktory przy uzyciu specjalnie
opracowane]j aplikacji o nazwie ,Tarcie”, na biezaco
dokonuje = pomiardéw, poddajac  rezultaty  analizie
i przeliczeniom, by ostatecznie przedstawi¢ je na ekranie
monitora w postaci krzywych tarcia wewngtrznego
i kwadratu mierzonej f, probki. Tego typu rozwiazanie
zapewnia przede wszystkim ulatwienie i przyspieszenie
przeprowadzonych badan, oraz mozliwo$¢ zmian zadanych
warunkow  wejsciowych 1 zwigkszenie doktadnosci
wykonywanych pomiaréw [4].

Pomiary te zostaly przeprowadzone z szybkosScia
nagrzewania 3 deg/min. Réwnolegle z pomiarami tarcia
wewngtrznego  wykonywano  pomiary  czgstotliwosci
rezonansowej drgan probki, na podstawie, ktorych
obliczono warto$¢ dynamicznego modutu Younga:

| 3
E-= 94,68-(—rj
h

gdzie: I, h, b, my — odpowiednio dtugos$é, grubosc,
szeroko$¢, masa drgajacej probki.

12 [Pl (4)

3. WYNIKI POMIAROW I ICH OMOWIENIE
Rysunek 1 przedstawia temperaturowe zaleznosci tarcia
wewngetrznego Q'=f(T) i dynamicznego modutu Younga
E=f(T) otrzymane dla probki o skladzie I w stanie
wyjsciowym i po spolaryzowaniu.

—o— prébka przed spolaryzowaniem
_ —+— prébka po spolaryzowaniu
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Rys. 1. Temperaturowe zaleznosci tarcia wewnetrznego Q=f(T)
i dynamicznego modutu Younga E=f(T) dla ceramiki o sktadzie I
w stanie wyj$ciowym i po spolaryzowaniu

Na krzywej Q=f(T) uzyskanej podczas nagrzewania
zaobserwowano trzy maksima; dwa z nich zwiazane z
procesami relaksacyjnymi (Pgr; i Pgry) oOraz maksimum

pochodzace od przemiany fazowej ferroelektryk
paraelektryk (Pg).
Temperatury maksimum Pr; i Pr, wynosza

odpowiednio 377 i 467 K dla probki niespolaryzowanej,
natomiast 363 1489 K dla prébki spolaryzowanej (Pry
i Pry). Po polaryzacji widzimy znaczny wzrost zaréwno
tarcia wewngtrznego jak i dynamicznego modutu Yougna.



Proces ten zwiazany jest z uporzadkowaniem struktury
domenowej w wyniku polaryzacji i zanikiem niektérych
defektow punktowych w wyniku, czego zwigksza si¢
ruchliwos$¢ $cian domenowych co powoduje zwigkszenie tla
tarcia wewngtrznego. Obserwuje si¢ rowniez przesunigcie
polozenia maksimum Pg;- w kierunku nizszych temperatur.

Dla maksiméw Pg; i Pr, zostaly obliczone warto$ci
energii aktywacji oraz czasy relaksacji na podstawie prawa
Arrheniusa [5]. Warto$ci te przedstawiono w tabeli 1.

Pochodzenie maksiméw Pgr; i Pgy jest glownie
zwigzane z oddzialywaniem defektow punktowych
z wakansami tlenowymi. Warto$ci energii aktywacji
w materiatach typu PZT jest Scisle zwigzana z migracja
wakansow tlenowych. Energia ta zawiera si¢ w przedziale
0,6-0,8 eV, co potwierdza mechanizm piku Pg; [6].

Wzrost energii aktywacji w przypadku maksiméw Pg,
i Pror  jest zwiazany z wzajemnym oddziatywaniem
defektow punktowych i lepkosprgzystym poruszaniem sie
$cian domenowych.

Tab. 1. Zestawienie charakterystycznych parametréw maksiméw
PRr; i Pry dla ceramiki o sktadzie I

Rodzaj Probka Prébka
para- niespolaryzowana spolaryzowana
metru PR]_ PRZ PRl’ PRZ’
T, [K] 377 467 363 489
H [eV] 0,89+0,03 1,83+0,03 | 0,79+0,03 | 1,90+0,03
7, [s] (242:0,06) | (1,35:0,06) [ (1,69:0,06) | (8,22£0,06)
10 10 10 10

Rysunek 2 przedstawia temperaturowe zalezno$ci tarcia
wewnetrznego Q'=f(T) i dynamicznego modutu Younga
E=f(T) otrzymane dla probki o skladzie II w stanie
wyjéciowym i po napromieniowaniu promieniowaniem y 0O
dawce 20R.

Na krzywej Q*=f(T) uzyskanej podczas nagrzewania
zaobserwowano trzy maksima, dwa zwiazane z procesami
relaksacyjnymi (Pry i Pry) oraz maksimum pochodzace od
przemiany fazowej ferroelektryk <> paraelektryk (P).

Po napromieniowaniu dawka 20 R widzimy znaczacy
spadek tarcia wewngtrznego oraz wzrost dynamicznego
modutu Younga, jak rowniez zanik maksiméw Pry i Pgo.
W wyniku napromieniowania tak silna dawka struktura
probki ulega bardzo silnej degradacji, co prowadzi
do unieruchomienia $cian domenowych wskutek ich
silnego kotwiczenia przez wprowadzone defekty. Uzyskane
wyniki sa zgodne z modelem Postnikova [7].

Po napromieniowaniu dawka 20 R  zostalo
zaobserwowane przesuni¢cie maksimum Pg; w kierunku
nizszych temperatur oraz obnizenie warto$ci tarcia
wewnetrznego. Pochodzenie tego maksimum jest zwiazane
z oddziatywaniem defektow punktowych z wakansami
tlenowymi. Spadek wartosci energii aktywacji potwierdza
zjawisko unieruchomienia $cian domenowych powstale
w wyniku degradacji struktury materiatu
napromieniowaniem tak silna dawka.
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Rys. 2. Temperaturowe zaleznosci tarcia wewnetrznego Q'=f(T)
i dynamicznego modutu Younga E=f(T) dla ceramiki o sktadzie
II nie napromieniowanej i napromieniowanej dawka 20 R (a) oraz
maksimum Pg, (b).

W tabeli 2 zestawiono warto$ci energii aktywacji oraz
czasy relaksacji wyznaczone na podstawie prawa
Arrheniusa.

W obszarze temperatur poprzedzajacych przemiang fazy
ferroelektrycznej w fazg paraelektryczna wraz ze wzrostem
temperatury ros$nie liczba domen, co powoduje wzrost
tarcia wewngtrznego. Z drugiej strony, wzrost liczby domen
powoduje zmniejszenie ruchliwosci $cian domenowych,
co prowadzi do zmniejszenia tarcia wewngtrznego. Zatem
wysokotemperaturowe maksimum Pg, nalezy wiazaé
z niesprezystym ruchem $cian domenowych.
Na mechanizm tego maksimum wptyw wywiera rowniez
obecno$¢ wakansow tlenowych i ich oddzialywanie
ze $ciankami domenowymi.

Tab. 2. Zestawienie charakterystycznych parametréw maksimum
Pr1 dla ceramiki o sktadzie 11

Rodzaj Probka nie Prébka po
para- napromieniowana napromieniowaniu
metru Pr1 Pry
T, [K] 355 377
H [eV] 1,14£0,02 0,6+0,02
7, [5] (6,8+0,04) .10 (3,06+0,04) -10%




Napromieniowanie prébki prowadzi do wazrostu
dynamicznego modutu Younga w zakresie od 102 GPa
do 120 GPa po napromieniowaniu (dane dla temperatury
pokojowej).

4 WNIOSKI

- Temperaturowe zaleznoS$ci tarcia wewngtrzne, otrzymane
podczas nagrzewania wykazuja maksimum zwiazane
z przemiana z fazy ferroelektrycznej do paraelektrycznej
oraz dwa maksima relaksacyjne w obszarze temperatur
poprzedzajacych przemiang w temperaturze Curie.

- Niskotemperaturowe maksimum relaksacyjne Pg;
zwiazane jest z oddziatywaniem defektow punktowych
ze $ciankami domenowymi.

- Wysokotemperaturowe maksimum Pgr,, znajdujace sie
w poblizu temperatury Curie jest ztozonym procesem
zwigzanym z lepkim ruchem $cian domenowych, a takze
oddzialywaniem wakanséw tlenowych ze S$ciankami
domenowymi

- Polaryzacja powoduje wzrost tla tarcia wewngtrznego
oraz przesunigcie maksimum Pg; w kierunku nizszych
temperatur, natomiast maksimum Pg, w kierunku
wyzszych.

- Woprowadzenie dodatkowych defektow punktowych
podczas napromieniowania dawka 20 R powoduje spadek
wysoko$ci maksimow relaksacyjnych oraz wzrost warto$ci
dynamicznego modutu Younga.

- Napromieniowanie prowadzi réwniez do obnizenia
warto$ci  energii aktywacji oraz wzrostu czynnika
przedeksponencjalnego.

- Pokazano, ze metoda tarcia wewngtrznego jest metoda
niezwykle czula na zmiany strukturalne zachodzace
w wielosktadnikowych ceramikach typu PZT. Umozliwia
ona badanie przemian fazowych, proceséw relaksacyjnych
zwigzanych z oddzialywaniem defektow punktowych
(wakansow tlenowych) ze $ciankami domenowymi oraz
lepkosprezystym ruchem §cian domenowych.
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