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Streszczenie

W niniejszym artykule przedstawiono energetyczne podejscie do wieloskalowego modelowania
ewolucji mikrostruktur martenzytycznych w stopach z pamigcia ksztattu. Energia swobodna Helm-
holtza i energia dyssypowana w uktadzie reprezentowane s przez sumy cztondéw odpowiadajacych
energii objgtosciowej oraz energii powierzchniowej na granicach mikro-strukturalnych pomigdzy
poszczegolnymi wariantami martenzytu, fazami lub ziarnami. Ewolucja mikrostruktury jest wyzna-
czana droga przyrostowej minimalizacji catkowitej energii dostarczanej do rozpatrywanego uktadu
w procesie makroskopowo quasi-statycznym i izotermicznym. Ogolna procedurg zastosowano do
numerycznych symulacji powstawania i ewolucji warstwowych struktur martenzytycznych indu-
kowanych naprezeniowo w stopach z pamigcia ksztattu. W energii powierzchniowej uwzgledniono
energi¢ mikroodksztalcen sprezystych w otoczeniu granic mikrostrukturalnych, wyznaczona przy
uzyciu metody elementow skonczonych. Policzone przyktady opisuja ewolucje mikrostruktury
martenzytycznej w formie laminatu trzeciego rzedu w stopie CuAINi dla przemiany 3, — y; oraz
jej zalezno$¢ od sposobu uwzglednienia dyssypacji energii powierzchniowe;.

Stowa kluczowe: interfacial energy, energy minimization, martensitic transformation

Abstract

The energy approach to multiscale modelling of evolution of martensitic microstructures in shape
memory alloys (SMA) is presented. Both the Helmholtz free energy and the energy dissipated in
the system comprise the usual bulk energy contributions as well as the interfacial energy terms
corresponding to different scales, namely martensite-martensite, austenite-martensite and grain
boundaries. Microstructure evolution is determined by incremental minimization of the energy
supplied to the system in a macroscopically quasi-static and isothermal process. As an application
of the general approach, the formation and evolution of stress-induced laminated microstructures
in SMA has been studied. The interfacial energy of elastic micro-strains at microstructured in-
terfaces has been estimated using the finite element method. Evolution of a rank-three laminated
microstructure in a CuAINi alloy undergoing the 3, — y/ transformation has been determined,
showing the effect of size-dependent dissipation related to the release of interfacial energy.
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1. Wstep

Mikrostruktury powstajace w materiatach wskutek przemian martenztycznych moga mie¢
skomplikowany i wieloskalowy charakter. Niniejsza praca dotyczy modelowania wielostop-
niowych struktur martenzytycznych typu warstwowego (laminatow), czgsto obserwowanych
w stopach z pamigcia ksztattu [3].

Ze wzgledu na mnogos¢ mozliwych mikrostruktur, do modelowania ich ewolucji nie-
zbedne jest przyjecie pewnych ogodlnych regut. Klasyczne podejécie polegajace na mini-
malizacji objgtosciowe] energii swobodnej (sprezystej), por. [2, 3], wyjasnia powstawanie
mikrostruktur warstwowych i dostarcza podstawowych oszacowan ich parametrow geome-
trycznych. Dotyczy to jednak tylko parametrow bezwymiarowych, a ponadto zaniedbywa-
na jest dyssypacja przy przejsciach pomigdzy kolejnymi stanami réwnowagi. W ostatnio
opublikowanej pracy [11] przedstawiono ogdlniejsze podejsScie wariacyjne do modelowania
ewolucji mikrostruktur martenzytycznych przy uwzglednieniu zaréwno dyssypacji (nieza-
leznej od skali czasu), jak i energii powierzchniowej na réznych poziomach mikrostruktury.
Podstawowa koncepcja, motywowana wymogami stabilnosci, polega na przyrostowej mini-
malizacji calkowitej energii dostarczanej do rozpatrywanego uktadu w procesiec modelowa-
nym jako makroskopowo quasi-statyczny i izotermiczny, por. [10]. W procesach sterowa-
nych kinematycznie sprowadza si¢ to do minimalizacji sumy przyrostow energii swobodnej
Helmholtza i energii dyssypowanej w materiale. Takie podejscie zastosowano niedawno do
symulacji ewolucji struktur martenzytycznych indukowanych naprgzeniowo w stopach z pa-
migcia ksztattu, bez uwzglednienia energii powierzchniowej [1, 4, 8] oraz z jej uwzglednie-
niem [12]. Celem niniejszej pracy jest analiza wptywu dyssypacji energii powierzchniowe;j
na ewolucj¢ mikrostruktury martenzytycznej, majacej forme¢ laminatu trzeciego rzgdu w sto-
pie CuAlINi z pamigcig ksztaltu, w nawiazaniu do pracy [12].

Efekty skali przestrzennej, a wigc charakterystycznych wymiarow struktury, wynikaja tu
z energii powierzchniowej na granicach pomigdzy poszczegdlnymi wariantami martenzytu,
fazami lub ziarnami. Jest to zgodne z wczesniejszymi analizami dotyczacymi laminatow
prostych [6, 15, 18]. Efekty skali czgsto modeluje si¢ przez wprowadzenie do wyrazenia na
energi¢ cztonow nielokalnych lub zaleznych od wyzszych gradientow, por. [7, 14]. W pre-
zentowanych tu badaniach nie wprowadzamy takich cztonow, natomiast uwzglgdniamy ener-
gi¢ mikroodksztalcen sprezystych w otoczeniu zygzakowatej granicy pomigdzy austenitem
i zblizniaczonym martenzytem, jak rowniez przy granicy laminatow typu austenit-martenzyt.
Ta czg$¢ energii jest najpierw wyznaczana dla komorki jednostkowej laminatu na drodze ob-
liczen numerycznych metoda elementow skonczonych, przy czym nieznany ksztalt granicy
rozdziatu faz jest okre$lany z warunku minimum energii wzgledem swobodnych parametrow
ksztattu [16]. Pozostata czg¢$¢ energii powierzchniowej wynikajaca z oddziatywan w skali
atomowej jest okreslana na podstawie oszacowan dostgpnych w literaturze. W przypadku
anihilacji granic mikrostrukturalnych, energia powierzchniowa moze by¢ dyssypowana albo
przeksztalcana w energi¢ swobodna typu objgtosciowego. Analiza wynikajacych stad roz-
nic w przewidywanej ewolucji parametréw mikrostrukturalnych jest przedmiotem niniejszej

pracy.
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2. Podejscie energetyczne do zagadnien wieloskalowych
2.1. Przyrostowa minimalizacja energii

Zastosowane tu podejscie polega na przyrostowej minimalizacji energii dostarczanej
do uktadu w celu wyznaczenia ewolucji mikrostruktury; syntetyczny opis tej metody zostat
podany w pracy [10]. Przyjeto, ze makroskopowa deformacja i przemiana martenzytyczna
zachodza w warunkach quasi-statycznych i izotermicznych w skali czasu stowarzyszonej
z wolno zmieniajacym si¢ obciazeniem zewngtrznym. Chociaz przemiana martenzytyczna
ma charakter dynamiczny i nieizotermiczny w krotkich przedziatach czasu rzeczywistego, to
zastosowanie odpowiedniego usredniania, po przejsciu do wolniejszej skali czasu, prowadzi
do zagadnienia quasi-statycznego z dyssypacja niezalezna od tej skali [11].

Dla zadanego przyrostu parametru obciazenia zewngtrznego, rozwiazywane jest nastepu-
jace podstawowe zagadnienie minimalizacji:

AE — min  przy ograniczeniach kinematycznych, )

gdzie AE oznacza ilo$¢ energii dostarczonej do ztozonego uktadu termodynamicznego {ciato
materialne + urzadzenie obciazajace + rezerwuar ciepla} w trakcie realizacji wirtualnych
przyrostow, oznaczanych ponizej przez symbol A, w quasi-statycznym i izotermicznym pro-
cesie deformacji i przemiany fazowe;.

W niniejszej pracy, gdzie wymuszenie zewngtrzne jest typu kinematycznego przy zero-
wej energii urzadzenia obcigzajacego, przyrost energii AE wyraza si¢ wzorem:

AE = A® +AD, )

gdzie @ jest calkowita energia swobodna Helmholtza, a AD jest przyrostem energii dyssypo-
wanej, w obu przypadkach na jednostke objgtosci reprezentatywnej. Wielko$¢ przyrostu jest
kazdorazowo ograniczona wymogiem jednokierunkowej przemiany fazowej przy okreslaniu
przyrostu AD.

2.2. Energia swobodna wraz z energia powierzchniowa

Catkowita energia swobodna Helmholtza ® w reprezentatywnym elemencie materiatu
z mikrostrukturg wyraza sig przez sume energii objgtosciowej @ i kilku cztonow energii
powierzchniowej @, na réznych poziomach,

=D +d, D =), )
k

Kazdy sktadnik @, energii powierzchniowej wynika z ggstosci energii powierzchniowej
w okreslonej skali przestrzennej, scatkowanej po wszystkich granicach strukturalnych w tej
skali i podzielonej przez objgtos¢ elementu reprezentatywnego. Wyr6znione sa dwa rodzaje
energii powierzchniowej, mianowicie energia oddziatywan w skali atomowej i energia kon-
tynualnych mikro-odksztatcen sprezystych przy granicach obszaro6w o wewngtrznej mikro-
strukturze. Ta druga energia jest w istocie energia objgtosciowa w nizszej skali wymiarowej,
jednakze odniesiona do jednostkowej powierzchni w skali wyzszej (zgrubnej), jest interpre-
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towana jako energia powierzchniowa. Ta czg$¢ energii w sposoéb istotny zalezy od charak-
terystycznego wymiaru mikrostruktury, tak wigc warto$¢ odpowiedniego cztonu energii @,
zalezy od skali wymiarowej.

Natomiast czton energii objgtosciowej @ nie zalezy od skali wymiarowej i obejmuje nie-
zalezny od skali wplyw odksztatcen sprezystych, jak rowniez energi¢ chemiczna zwiazana
z przemiang fazowa. Nalezy podkresli¢, ze w podejsciu mikromechanicznym przy wyzna-
czaniu energii objgtosciowej @ stosowane sa metody usredniania bazujace na zatozeniu se-
paracji skal. Dzigki uwzglednieniu energii mikro-odksztatcen sprezystych w cztonach ener-
gii powierzchniowej, wymagania dotyczace separacji skal sq mniej restrykcyjne.

2.3. Dyssypacja

Analogicznie do energii swobodnej, przyrost dyssypacji roéwniez sktada si¢ z cztonu
dyssypacji objgtosciowej AD niezaleznego od skali oraz zaleznych od skali cztonow dyssy-
pacji powierzchniowej AD,,

AD=AD,+D,,  AD, =Y AD,. (4)
k

Ewolucji mikrostruktury towarzyszy powstawanie nowych lub anihilacja istniejacych
granic strukturalnych. Dyssypacja towarzyszaca powstawaniu nowych granic strukturalnych
jest tu wiaczona do niezaleznego od skali cztonu AD, Natomiast dyssypacja towarzyszaca
uwalnianiu zaleznej od skali energii powierzchniowej ®, musi rowniez zaleze¢ od skali. Jako
ze przeksztatcenie energii powierzchniowej w obj¢tosciowa energi¢ swobodna jest mozliwe
jedynie w ograniczonym zakresie, warto$¢ tej czesci dyssypacji moze by¢ znaczaca. Przyj-
mujemy zatozenie, ze zalezny od skali czton dyssypacji AD, jest okre$lany jako cze$¢ uwal-
nianej energii powierzchniowej (-A®,) > 0,

ify>0
a0, = a0, fy=]? 1Y v

gdzie x,_jest wspotczynnikiem z zakresu 0 <x, < 1.
Niezalezny od skali przyrost dyssypacji objgtosciowej AD, obejmuje wszystkie pozo-

stale mechanizmy dyssypacyjne i jest dla uproszczenia przyjety jako proporcjonalny do
bezwzglednej wartosci przyrostu udziatu objetosciowego 1 martenzytu, tj.:

AD, = f.

An|, (6)

gdzie f, > 0 oznacza warto$¢ progowa termodynamicznej sity napedowej f =—-9® /an.
Powyzsze wzory maja zastosowanie do wirtualnych przyrostow dostatecznie matych dla
zapewnienia jednokierunkowos$ci zachodzacych przemian w ramach pojedynczego kroku
obliczeniowego. Przy zaniedbaniu wszystkich cztondw zwiazanych z energia powierzchnio-
wa, przyrostowa minimalizacja energii z przyrostem dyssypacji AD  okreslonym przez (6)
prowadzi do kryterium przemiany fazowej w postaci | f | < f, wykorzystywanej uprzednio,
np. w pracy [17].
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3. Ewolucja mikrostruktury w laminacie trzeciego rzedu

Rozpatrzmy periodyczny laminat trzeciego rzgdu jako mozliwie najprostszy model poli-
krysztatu stopu z pamigcia ksztattu (rys. 1). Na najwyzszym poziomie mikrostruktury, ziarna
o dwoch orientacjach krystalograficznych i ptaskich granicach ziaren tworzg laminat prosty.
Pod wptywem obciazenia, na skutek indukowanej naprgzeniowo przemiany martenzytycz-
nej, w kazdym ziarnie powstaje jedna rodzina rownolegtych ptytek martenzytu. Z kolei kaz-
da ptytka martenzytu jest zblizniaczona, to znaczy sktada si¢ z dwoch wariantow martenzy-
tu rozdzielonych rownolegtymi ptaszczyznami blizniakowania, a wigc rowniez ma formg
laminatu. Charakterystyczne wymiary mikrostruktury pokazano na rysunku 1: B oznacza
wielkos¢ ziarna, M — grubo$¢ plytki martenzytu, /1 — odstep ptytek martenzytu, 2, — grubo$¢
pary blizniakow.

Przyjmujac, ze orientacje ziaren spetniaja pewne warunki symetrii (por. [12]) i stosujac
zwiazki liniowej teorii sprezystosci dla materiatu jednorodnego i izotropowego sprezyscie
z odksztatceniami wlasnymi, gesto$¢ objgtosciowej energii swobodnej ® mozna wyrazi¢
w nastgpujacej postaci:

am 1 —t 2 1
®, =0, +NA"0, + £ (e, ~NE') +—qEN’, %)

gdzie n oznacza udzial objgtoSciowy martenzytu, A“'¢,— tzw. energi¢ chemiczng prze-
miany, £ — modul Younga, &€ — makroskopowe odksztatcenie osiowe, &' — sktadowa osiowa
odksztalcenia transformacji, natomiast ¢ jest parametrem wzmocnienia, ktore zwigzane jest
z brakiem kompatybilno$ci odksztatcen transformacji w obu rozwazanych ziarnach. Wzor
(7) jest wynikiem S$cistego przej$cia mikro-makro z uwzglednieniem petnego tréjwymiaro-
wego stanu naprezenia i odksztatcenia.

NN

Rys. 1. Laminat trzeciego rzedu jako prosty model polikrysztatu

Fig. 1. Rank-three laminate as an idealized polycrystal
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Energia powierzchniowa rozpartywana jest na trzech poziomach: na granicach blizniaczych
(v,,), na powierzchniach rozdziatu austenitu i martenzytu (y,, ) oraz na granicach ziaren (ygb):

YM = ,Y;zw’ yam = YZm +’Y2m = ’ng + 1—‘tht’w’ ng = ,Yzb = F;bH . (8)

Y; oznacza energie w skali atomowej, natomiast y; oznacza energie mikroodksztatcen spre-
zystych, ktora jest iloczynem niezaleznego od skali parametru I} oraz charakterystycznego
wymiaru mikrostruktury na danym poziomie, por. rysunek 1.

Energia mikroodksztatcen sprezystych ¢ =T h  wynika z lokalnego niedopasowa-
nia poszczegolnych wariantow martenzytu i austenitu (zblizniaczona ptytka martenzytu jest
kompatybilna z austenitem jedynie w sensie §rednim). Jest ona iloczynem niezaleznego od
skali parametru ¢ = oraz charakterystycznego wymiaru mikrostruktury na tym poziomie,
czyli grubo$ci pary blizniakéw 4, . Podobne zaleznosci zachodza dla energii g, na grani-
cach ziaren. Parametry I"¢ ~oraz I, oszacowano w pracach [9, 12, 16] z wykorzystaniem
metody elementow skonczonych. Parametry y¢ i y% = charakteryzujace energig w skali ato-
mowej oszacowano na podstawie literatury [5, 13], por. [12].

Wktad energii powierzchniowej do catkowitej energii swobodnej wyznaczamy jako ilo-
czyn ggstosci energii powierzchniowej na danym poziomie i catkowitej powierzchni granic
migdzyfazowych na tym poziomie. Dla prostej mikrostruktury pokazanej na rysunku 1 nie
stanowi to problemu i w efekcie otrzymujemy ggstos¢ energii powierzchniowej na jednost-
kowa objetos¢ w postaci:

D=0 +® + )
X i w am gb
gdzie:
2ny! 2T, by, +Y° 2r,H
q)tw — QYM , q)am — ( am [t\-; ,Yam)’ (I)gb — ;b . (10)
o

W potlaczeniu z przyrostowym schematem minimalizacji energii (1) oraz wyrazenia-
mi (4)—(6) na dyssypacj¢, powyzsze zalezno$ci stanowia kompletny model konstytutywny
rozpatrywanego uktadu. Ponizej podano przyktadowe wyniki obliczen uzyskane dla prze-
miany B, — v, w stopie CuAINi. W szczegodlnosci pokazano wptyw dyssypacji, w tym dys-
sypacji zaleznej od skali, na ewolucjg parametréw mikrostruktury i na makroskopowa odpo-
wiedz materiatu. Wartosci parametrow materialowych podano w pracy [12].

Na rysunku 2 pokazano przyktadowa mikrostruktur¢ uzyskana w wyniku obliczen
przeprowadzonych dla wielkosci ziarna B = 20 pm. Mikrostruktura ta odpowiada chwili,
gdy udziat objgtosciowy martenzytu jest rowny n = 0,127 (podczas obcigzania). Wszystkie
wymiary charakterystyczne pokazane sa w skali (patrz znaczniki skali).

Rysunek 3 (a, c, e) (kolumna lewa) przedstawia wyniki uzyskane z uwzglgdnieniem za-
leznej od skali dyssypacji opisanej rownaniem (5) dla parametréw dyssypacji «, bliskich jed-
nosci (x, =1,k =0,95, K, = 0,9). Rysunki te ilustruja wpltyw wielkosci ziarna B na makro-
skopowa zaleznos¢ naprgzenie-odksztatcenie oraz na ewolucjg¢ parametrow mikrostruktury
H i M (na rysunku podano ewolucj¢ parametru H ', ktory odpowiada ggstosci ptytek mar-
tenzytu). Zgodnie z argumentacja podana w pracy [12] przyjgto, ze dyssypacja zwigzana
ze zmianami parametru /2, jest na tyle duza, ze A, nie ulega zmianie podczas procesu. Tak
wige w obliczeniach przyjeto, ze h, = h? , gdzie kY, oznacza grubos¢ pary blizniakow, gdy
powstaja pierwsze plytki martenzytu.
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Rys. 2. Przyktadowa mikrostruktura laminatu trzeciego rzedu (na rysunku austenit jest przezroczysty,
wida¢ ptytki martenzytu). Rysunek zaczerpnigty z pracy [12]

Fig. 2. An example of a rank-three laminated microstructure (in the figure, austenite is transparent and
martensite plates are only visible). The figure is taken from Ref. [12]

Ewolucja parametrow mikrostruktury jest wynikiem sukcesywnej minimalizacji ener-
gii przyrostowej (2), z uwzglednieniem dyssypacji zadanej wzorem (5). W szczegdlnosci,
przy tym samym udziale objgtos§ciowym martenzytu 1, parametry te przyjmuja inne wartosci
podczas obcigzania (linie ciagte na rys. 3 (c, e)) i podczas odcigzania (linie przerywane na
rysunku 3 (c, e)). Nalezy zwroci¢ uwage, ze charakter zmian parametréw mikrostruktury
W sposob istotny zalezy od niewielkich zmian warto$ci parametrow dyssypacji «,. Na ry-
sunku 4 pokazano ewolucjg parametru /7' dla przypadku k= K,, oraz dla przypadku k<
K, (przypadek zaprezentowany na rysunku 3 (c) odpowiada > Kgb). Jednoczesnie, wptyw
tak niewielkich zmian wartosci parametrow «, na makroskopowq odpowiedz materiatu jest
zaniedbywalny.

Dla poréwnania, na rysunku 3 (kolumna prawa) pokazano wyniki uzyskane dla przy-
padku bez dyssypacji zaleznej od skali, czyli dla parametrow dyssypacji k, rownych zero
(k, =x, = K, = 0). W tym przypadku parametry mikrostruktury (H, M, h, ) minimalizuja
energig powierzchniowa @, a ich wartosci nie zaleza od Sciezki. Parametr 4, , ktdrego zmian
nie pokazano na rysunku 3, zwigzany jest z grubos$cia ptytki M dobrze znana zalezno$cia,

h, = / My‘, /T¢ , por. [6, 12]. Mimo réznego charakteru zmian parametrow mikrostruktu-
ry, ich wartosci uzyskane przez minimalizacj¢ samej tylko energii powierzchniowej s dosy¢
bliskie wartosciom odpowiadajacym pelnej minimalizacji energii przyrostowej zawierajacej
dyssypacje zalezna od skali. Jednakze makroskopowe zalezno$ci naprezenie-odksztatcenie
uzyskane w obu przypadkach sa zasadniczo roézne, por. rysunek 3 (a, b).

Wyniki przedstawione na rysunku 3 (a, b) pokazuja rowniez, ze wptyw energii powierzch-
niowej na wlasciwosci makroskopowe jest znaczny i ro$nie wraz ze spadkiem wielkosci ziar-
na. Dla poréwnania, linia przyrywang oznaczono zalezno$¢ naprezenie-odksztalcenie bez
efektow energii powierzchniowej (B = o). Zalezno$¢ naprezenia, przy ktéorym rozpoczyna
si¢ przemiana fazowa, od wielkosci ziarna przypomina zalezno$¢ Halla-Petcha. Nalezy si¢
spodziewac, ze dla bardzo malych ziaren (tzn. dla materialéw ultradrobnoziarnistych i nano-
krystalicznych) nastgpuje zmiana mechanizmu przemiany fazowej i towarzyszaca jej zmiana
charakteru zaleznos$ci naprezenia przemiany od wielko$ci ziarna.
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Rys. 3. Makroskopowa zalezno$¢ naprezenie-odksztatcenie (a, b) oraz ewolucja parametrow
mikrostruktury (c-f) uzyskane przez minimalizacj¢ energii przyrostowej z uwzglednieniem
dyssypacji zaleznej od skali (kolumna lewa) oraz bez dyssypacji zaleznej od skali (kolumna prawa)

Fig. 3. The macroscopic stress-strain response (a, b) and evolution of microstructural parameters
(c, d) determined by incremental energy minimization, with scale-dependent dissipation accounted for
(left column) or not (right column)
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Fig. 4. The influence of parameters K, andx on evolution of plate density H': (a) x, = 0,9,
x,=09;(b)x, =09,x, =095
g am gl
4. Whnioski

Przedstawiono wyniki zastosowania metody przyrostowej minimalizacji energii do anali-
zy ewolucji mikrostruktury w quasi-statycznym i izotermicznym procesie deformacji i prze-
miany martenzytycznej w stopie CuAINi z pamigcia ksztaltu. Wptyw energii powierzch-
niowej na wlasciwosci makroskopowe przyjetego wieloskalowego modelu materialu z pa-
migcia ksztaltu jest znaczny i rosnie wraz ze spadkiem wielkos$ci ziarna. W niniejszej pracy
wykazano, ze znaczacy wptyw na uzyskane przebiegi zaleznosci napre¢zenie-odksztatcenie
przy jednoosiowym rozciagganiu ma roéwniez sposob transformacji energii powierzchniowej
uwalnianej wskutek anihilacji granic mikrostrukturalych. Gdy uwalniana energia powierzch-
niowa jest z powrotem przeksztalcana w objgtosciowq energi¢ odksztatcen sprezystych, to
moze wystapi¢ znaczny spadek napr¢zenia potrzebnego do wysycenia przemiany. Natomiast
przyjecie bardziej realistycznego zatozenia, ze uwalniana energia powierzchniowa jest gtow-
nie dyssypowana, prowadzi do zniwelowania takiego spadku z rdwnoczesnym poszerzeniem
petli histerezy. Z kolei wptyw dyssypacji energii powierzchniowej na ewolucj¢ parametrow
mikrostrukturalnych, cho¢ rowniez widoczny, okazuje si¢ mniej znaczacy.

Winiki przedstawione w niniejszej pracy zostaty uzyskane w ramach grantu MNiSW nr N N501 267734.
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