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Wytwarzanie materialow nanokrystalicznych
metoda wyciskania hydrostatycznego

Fabrication of nanocrystalline materials
by hydrostatic extrusion

Streszczenie

W pracy badano mozliwo§¢ ksztattowania struktury nanometrycznej metoda wyciskania hydrostatycznego
w materiatach metalicznych. Wykazano, ze wyciskanie hydrostatyczne jest skuteczna metoda rozdrobnienia
ziarna i swoja efektywnos$cia nie odbiega od innych metod duzego odksztalcenia plastycznego. W aluminium
1050 uzyskano mikrostrukturg o $redniej $rednicy ziaren 500 nm, natomiast w stopach 2017 1 7475 okoto 90 nm.
Dodatkowa zaleta tej metody jest péiciagly charakter i mozliwo$§¢ otrzymywania wyrobow o duzej objgtosci,
co stwarza szans¢ na jej przemystowe wykorzystanie.

Abstract

The possibilities of fabrication of nanocrystalline metallic materials via hydrostatic extrusion have been investi-
gated. A significant grain refinement has been obtained which is similar to other severe plastic deformation
methods. In aluminium 1050, the average equivalent diameter of grains amounts to 500 nm, whereas in 2017
and 7475 aluminium alloys it is equal to 90 nm. An additional advantage of hydrostatic extrusion is its semi-
continuous character and the possibility to obtain large volumes of deformed materials which may allow their
industrial applications.
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1. WPROWADZENIE

Materialy o strukturze nanokrystalicznej,
tzw. nanomateriaty staty si¢ w ostatnich latach
obiektem zainteresowania licznych os$rodkow
naukowych. Zainteresowanie to wynika z fak-
tu, ze charakteryzuja si¢ one bardzo wysokimi
wlasciwosciami wytrzymato$ciowymi. Pomi-
mo ze brak jest jednej ogdlnie akceptowanej
definicji nanomaterialéw, to jednak dos$¢ po-
wszechnie przyjmuje sig, ze material nanokry-
staliczny zbudowany jest z elementéw (krysta-
litbw, ziaren, blokéw warstw, widkien itp.),
ktoérych rozmiar nie przekracza 100 nm przy-
najmniej w jednym kierunku [1]. Definicja ta
obejmuje wigc zaréwno materialy skladajace
si¢ z rownoosiowych ziaren, jaki i materialy
warstwowe oraz widkniste.

Wzrost zainteresowania materiatami nano-
krystalicznymi doprowadzit takze do postgpu
w zakresie metod ich otrzymywania. Wsréd
nich wazna role odgrywaja metody wykorzy-
stujace duze odksztalcenie plastyczne, np.
ECAP (equal channel angular pressing), HPT
(high pressure torsion), CEC (cyclic extrusion
compression), ARB (accumulative roll bond-
ing). W odréznieniu od konwencjonalnych
metod obrébki plastycznej, np. walcowania na
zimno (cold rolling — CR), ktére wykorzystuje
si¢ do jednoczesnej zmiany formy i mikro-
struktury obrabianych materiatéw, metody du-
zego odksztalcenia plastycznego stosuje si¢
przede wszystkim w celu rozdrobnienia ziaren,
a ich skuteczno$¢ w tym zakresie zostata udo-
wodniona dla licznych materialéw na bazie
aluminium [2], miedzi [3], tytanu [4] i Zzelaza

[5].
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Wsréd czynnikéw ograniczajacych mozli-
wosci przemystowego zastosowania tych me-
tod wymieni¢ nalezy: niezadowalajaca jedno-
rodno$¢ wytwarzanych materialéw, duze straty
materialowe oraz mata wydajnos¢ proceséw
duzego odksztalcenia plastycznego.

Wspomniane niedogodnosci zachgcaja do
dalszych prac nad rozwojem metod duzego
odksztatcenia plastycznego oraz do poszuki-
wania nowych metod ksztaltowania materiatow
w zakresie niekonwencjonalnie duzych od-
ksztatcen plastycznych. Z tego wzgledu na
Wydziale Inzynierii Materialowej we wspot-
pracy z Instytutem Wysokich Cisnieh PAN
podjeto zagadnienie wykorzystania wyciskania
hydrostatycznego do ksztaltowania struktury
nanokrystalicznej materiatéw metalicznych.

2. KSZTALTOWANIE MIKROSTRUK-
TURY METALI METODAMI DUZEGO
ODKSZTALCENIA PLASTYCZNEGO

Mikrostruktura materiatéw otrzymywa-
nych metodami duzego odksztalcenia plastycz-
nego zalezy od nastgpujacych czynnikéw zwia-
zanych z procesem odksztatcenia: (1) wartosci
odksztatcenia skumulowanego, €, (2) szybkosci
odksztatcenia, di:/dt, (3) odwracalnosci od-
ksztalcenia oraz (4) temperatury, T i (5) wzro-
stu temperatury, AT.

Wigkszos¢ metod duzego odksztalcenia
plastycznego pozwala na stosowanie nieskon-
czenie duzych odksztalcen. W przypadku wy-
ciskania hydrostatycznego ograniczeniem jest
jednak koncowy wymiar wyrobu. Warto$¢ od-
ksztalcenia skumulowanego decyduje o ilosci
generowanych defektow, ktére wraz ze wzro-
stem odksztalcenia zmieniaja swoje rozmiesz-
czenie, prowadzac do tworzenia struktury
ultradrobnoziarnistej i/lub nanokrystaliczne;j.
Pomimo ze brak jest jednej spdjnej teorii roz-
drobnienia ziarna, to do$¢ powszechnie przyj-
muje sig, ze nastgpuje ono w wyniku fragmen-
tacji struktury dyslokacyjnej [6], lub ciaglej
rekrystalizacji dynamicznej [7], lub przecinania
pasm $cinania [8]. Niezaleznie od przyjetej
koncepcji, koncowa wielko$¢ ziarna nie moze
by¢ mniejsza niz wymiar charakterystyczny dla
struktury dyslokacyjnej (np. srednica komoérek,
odlegtos¢ pomiedzy Scianami dyslokacyjnymi

lub szeroko$¢ pasm $cinania). Oznacza to, ze
zazwyczaj] w materiatach wytwarza si¢ stan
rownowagi pomigdzy iloscia defektéw gene-
rowanych 1 anihilowanych, co prowadzi
w konsekwencji do stabilizacji wielkos$ci ziar-
na. Tak wigc mozliwo$¢ stosowania nieskon-
czenie duzych wartos$ci odksztatcenia nie jest
warunkiem koniecznym rozdrobnienia ziaren.

Metody duzego odksztatcenia plastyczne-
go charakteryzuja si¢ zréznicowanymi warto-
Sciami szybkoéci odksztalcenia: od 107 do
10*s™. Na tym tle metoda wyciskania hydro-
statycznego wyrdznia si¢ bardzo duza szybko-
scig odksztatcenia. Duze szybkosci odksztalce-
nia sprzyjaja akumulacji defektéw, a wigc
w konsekwencji spodziewaC si¢ mozna, ze
sprzyja¢ beda rozdrobnieniu ziarna. Z drugiej
strony szybko$¢ odksztalcenia wptywa na efekt
cieplny procesu, ktéry jest kolejnym waznym
czynnikiem wptywajacym na ksztaltowanie
mikrostruktury podczas duzego odksztalcenia
plastycznego. Dla matych szybkosci, odksztat-
cenie zachodzi w spos6b izotermiczny, nato-
miast dla duzych szybkosci w sposéb adiaba-
tyczny, a praca odksztalcenia jest w przewaza-
jacej czesci zamieniana na ciepto. Ciepto gene-
rowane w materiale moze z kolei wywotywac
aktywowane cieplnie zjawiska zdrowienia,
rekrystalizacji  dynamicznej i/lub  post-
dynamicznej. W tym sensie moze ulatwiac
ksztaltowanie réwnoosiowej mikrostruktury
0 duzym udziale granic szerokokatowych. Pro-
blemem zazwyczaj jest niedopuszczenie do
nadmiernego rozrostu ziarna. Jednak duze
szybkosci odksztatcenia stwarzaja mozliwosci
ograniczenia tych proceséw, szczegdlnie
w przypadku chlodzenia ksztaltowanego pro-
duktu.

Zagadnienie wptywu charakteru odksztat-
cenia na proces rozdrobnienia ziarna nalezy
rozpatrywa¢ z punktu widzenia cyklicznosci
i odwracalnosci odksztatcen. Cykliczne, od-
wracalne odksztatcenie zachodzace wzdtuz
tych samych ptaszczyzn poslizgu opdznia
przegrupowanie dyslokacji, a w konsekwencji
rozdrobnienie ziarna [9]. Oznacza to, ze meto-
dy oferujace mozliwo$¢ odksztatcania monoto-
nicznego beda korzystniejsze z punktu widze-
nia rozdrobnienia ziaren.

Przeprowadzona analiza pozwala przy-
puszczaé, ze charakterystyczne cechy procesu
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wyciskania hydrostatycznego pozwola osia-
gna¢ podobne efekty mikrostrukturalne dla
mniejszych warto$ci odksztatcenia, jak w przy-
padku innych metod w zakresie znacznie wigk-
szych wartos$ci odksztatcenia plastycznego.

3. ROZDROBNIENIE ZIAREN METODA
WY CISKANIA HYDROSTATYCZNEGO

Na rys. 1 pokazano mikrostrukturg alumi-
nium 1050 po wyciskaniu hydrostatycznym
z catkowita redukcja przekroju 44,8, co odpo-
wiada odksztalceniu rzeczywistemu 3,79. Ob-
serwacje na przekroju poprzecznym pozwolity
stwierdzi¢, ze ztozona jest ona z dobrze wy-
ksztatconych, matych, réwnoosiowych ziaren
o $redniej srednicy réwnowaznej 600 nm. Ob-
serwacje  przeprowadzone na  przekroju

wzdluznym (rys. 1b) ujawnily ziarna o ksztal-
cie wydtuzonym zgodnie z kierunkiem wyci-
sredniej

skania 1
680 nm.

a)

srednicy réwnowaznej

b)

Rys. 1. Mikrostruktura aluminium 1050 po wyciskaniu hydro-
statycznym: (a) przekrdj poprzeczny, (b) przekrdj wzdtuzny
Fig. 1. Microstructure of aluminium 1050 processed
by hydrostatic extrusion: (a) transverse section,

(b) longitudinal section

Drugim waznym parametrem mikrostruk-
tury ksztattowanej metodami duzego odksztat-
cenia plastycznego jest udzial szerokokato-
wych granic ziaren w populacji wszystkich
granic. Granice szerokokatowe definiowane sa
jako granice charakteryzujace si¢ wartoscia
kata dezorientacji powyzej 15°. Rys. 2 przed-
stawia mikrostrukturg¢ aluminium 1050 po wy-
ciskaniu hydrostatycznym 2z zaznaczonymi
warto$ciami katow dezorientacji poszczegol-
nych ziaren oraz rozklad wartosci katéw dez-
orientacji granic ziaren. Nalezy zaznaczy¢, ze
granice szerokokatowe stanowia w tym mate-
riale 60% wszystkich granic.

b)

czestosc
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Rys. 2. Warto$ci katéw dezorientacji poszczegblnych
granic (a) oraz rozktad warto$ci katoéw dezorientacji (b)
w aluminium 1050 po wyciskaniu hydrostatycznym

Fig. 2. Values of misorientation angles of individual
grain boundaries (a) and misorientation angle
distribution (b) in aluminium 1050 processed
by hydrostatic extrusion

Przedstawione wyniki wskazuja na duza
skuteczno$¢ metody wyciskania hydrostatycz-
nego w zakresie rozdrobnienia ziaren. Nalezy
wigc postawi¢ pytanie o wzgledna efektywnos¢
tej metody na tle innych metod duzego od-
ksztatcenia plastycznego. Na rys. 3 przedsta-
wiono graficznie dane dotyczace wielkoSci
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ziarna 1 udzialu granic szerokokatowych
w czystym aluminium poddanym duzemu od-
ksztalceniu plastycznemu réznymi metodami.
Analiza tych danych pozwala stwierdzi¢, ze
uzyskana w procesie wyciskania hydrostatycz-
nego mikrostruktura (srednia Srednica ziaren
i udziat granic szerokokatowych) jest zblizona
do $rednich uzyskanych dla pozostatych metod
duzego odksztatcenia plastycznego. Dla
wszystkich metod $rednie S$rednice ziaren
mieszcza si¢ w zakresie 0,3—1,5 um, a udziat
granic szerokokatowych wynosi okoto 60-70%,
natomiast dla wyciskania hydrostatycznego
uzyskano odpowiednio 0,6 um i 60%. Nalezy
ponadto podkresli¢, ze osiagnigto je w wyniku
znacznie mniejszych wartosci odksztalcenia
rzeczywistego, co pozwala traktowa¢ metode
wyciskania  hydrostatycznego jako jedna
z efektywniejszych metod rozdrobnienia ziarna
w materiatach metalicznych.
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Rys. 3. Wielkos¢ ziarna i udziat granic szerokokatowych
w aluminium 1050 poddanym duzemu odksztatceniu
plastycznemu réznymi metodami

Fig. 3. Grain size and fraction of high angle grain
boundaries in aluminium 1050 processed by various
severe plastic deformation methods

Analiza danych dotyczacych rozdrobnienia
ziaren pozwala stwierdzi¢, ze rozdrobnienie
ziaren w czystym aluminium wydaje si¢ by¢
ograniczone. W przypadku wyciskania hydro-
statycznego przyczyna tego moze byC efekt

cieplny generowany podczas odksztalcenia
plastycznego z duzymi szybkosciami odksztat-
cenia. Przyrost temperatury podczas wyciska-
nia hydrostatycznego mozna oszacowa¢ z na-
stgpujacej zaleznosci:

Qv=cpAT

gdzie:

Qv — 1ilos¢ ciepta na jednostke objgtosci,

¢ — ciepto wlasciwe (900 J/kg K dla czyste-
go aluminium),

p - gestos¢ (2700 kg/m® dla czystego alu-
minium),

AT — przyrost temperatury.

Zakladajac, ze cata praca odksztalcenia
jest catkowicie zamieniana na ciepto i znajac
warto$¢ pracy odksztalcenia, ktéra co do war-
tosci réwna jest cisnieniu wyciskania (dla alu-
minium 1050 wynosi ono 300 MPa), obliczo-
no, ze przyrost temperatury moze osiaga¢ war-
tos¢ 123 K. Jest to wartos¢ temperatury, ktéra
w czystym aluminium moze powodowa¢ zmia-
ny mikrostruktury na skutek proceséw zdro-
wienia i rekrystalizacji post-dynamicznej.

Przedstawione rozwazania dowodza, ze ze
wzgledu na efekt cieplny procesu wyciskania
hydrostatycznego mozliwo$¢ rozdrobnienia
ziarna czystego aluminium jest ograniczona.
Z drugiej strony efekt cieplny zapewnia uzy-
skanie dobrze wyksztalconej ziarnistej mikro-
struktury wolnej od dyslokacji. Jednocze$nie
mozna przypuszczaé, ze lepsze efekty z punktu
widzenia rozdrobnienia ziarna mozna uzyskac
w materiatach bardziej odpornych na aktywo-
wane cieplnie procesy zdrowienia i rekrystali-
zacji, np. w stopach aluminium. Potwierdzaja
to badania wykonane dla stopéw aluminium
serii 2000 [10], 5000 [11], 6000 [12] i 7000
[13]. Na rys. 4 przedstawiono mikrostruktury
stopu 2017 i 7475 po wyciskaniu hydrostatycz-
nym (odksztalcenie rzeczywiste 3,79). Cecha
charakterystyczna tych mikrostruktur sa row-
noosiowe ziarna o sredniej Srednicy réwno-
waznej okoto 90 nm.
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4.

Rys. 4. Mikrostruktura stopu 2017 (a) i 7475 (b)
po wyciskaniu hydrostatycznym

Fig. 4. Microstructure of 2017 (a) and 7475 (b)
aluminium alloys processed by hydrostatic extrusion

WNIOSKI

Metoda wyciskania hydrostatycznego po-
zwala na skuteczne ksztaltowanie mikro-
struktury 1 wlasciwosci stopéw aluminium.

W przypadku czystego aluminium w wyni-
ku odksztalcenia rzeczywistego ~4 mozna
rozdrobni¢ ziarna do wielkos$ci okoto
0,5 wm, a uzyskana ziarnista mikrostruktura
charakteryzuje si¢ 60% udziatem granic
szerokokatowych.

Ograniczenie mozliwosci rozdrobnienia
ziarna w czystym aluminium wynika z wa-
runkéw procesu wyciskania hydrostatycz-
nego (duza szybko$¢ odksztalcenia 1 wyni-
kajacy stad efekt cieplny).

Rozdrobnienie ziarna jest znacznie bardziej
efektywne w przypadku stopéw aluminium
serii 2000 i 7000, dla ktérych mozliwe jest
uzyskanie $redniej Srednicy ziarna ponizej
100 nm.
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