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Pouziti identifika¢nich metod v resonan¢ni ultrazvukové
spektroskopii

M. Landa, J. Kozanek, I. Zolotarev, J. Plesek *

Uvod

Pro studium krystaltt novych materidld je nutné znat atomarni strukturu definovanou pozici
atomu pri minimélni volné energii a tvar funkce volné energie v okoli tohoto minima, daného
elastickymi konstantami. Elastické konstanty, jakozto derivace volné energie, maji vztah k
zékladnim termodynamickym vlastnostem materialu. Jejich zavislosti na teploté a aplikovaném
napéti jsou rovnéz vyznamnymi charakteristikami fazovych transformaci materialu.

Elastické konstanty, ve smyslu tuhostnich charakteristik, je mozné urcovat statickymi meto-
dami z linearni zévislosti zatézné sily na malém posunuti. Pfi dynamickém méfeni se vyuziva
$ifeni akustickych vln ve zkoumaném materidlu. Vétsina tabelovanych hodnot elastickych kon-
stant zndmych materidlia byla ziskdna na zakladé méfeni doby priletu (Time Of Flight, TOF)
akustického pulsu [9], [8].

Relativné nedavno byla pro méfeni elastickych konstant vyvinuta metoda resonanéni ultra-
zvukové spektroskopie (Resonant Ultrasound Spectroscopy, RUS), [3], [4], [5], [6]. Touto meto-
dou jsou métfeny komplexni amplitudy vynuceného harmonického kmitéani a vyhodnoceny vlastni
frekvence (resonance) daného vzorku materidlu. Mame-li k dispozici dostateény pocet namére-
nych resonanci a zname-li hustotu materialu, mtzeme ziskat jednim méfenim na jednom vzorku
v8echny elastické konstanty (tedy obecné az 21 nezavislych konstant). Vzorky mohou mit neje-
nom prizmaticky tvar, ale i jiny napf. kulovy, [10]. Teoreticky neni nutné, aby tvar vzorku byl
orientovan vzhledem ke krystalografické souradné soustavé. Vzorky mohou mit rozméry pod
1lmm, ale naopak i jednotky cm az km (stavebnictvi, geofyzika). RUS neni ¢isté experimentalni
metoda, nebot pro vySetieni hodnot elastickych konstant je nutny vypocet vlastnich frekvenci
pro dané hodnoty elastickych konstant (forward problem). Na zakladé pfislusného vypoctového
modelu kmitani zkusebniho télesa lze pomoci minimalizace odchylek naméfenych a vypoctenych
vlastnich frekvenci urcovat hledané parametry (elastické konstanty). Vztahy mezi parametry
jsou zpravidla nelinedrni a proto je tato tloha (inverse problem) nelinedrni povahy. Uréité fe-
Seni inverzniho problému je znamo z geofyziky, kde na zakladé seismickych dat jsou ziskavany
vlastnosti struktury zemské kiry. Podobny pristup je pozdéji uplatnovan i v kvantitativnich
ultrazvukovych metodach nedestruktivniho hodnoceni materidlu a pfi kvantitativni analyze sig-
nalt akustické emise.

Vyuziti metody RUS bylo po dlouhou dobu omezeno pravé obtiznosti feSeni inverzniho pro-
blému. Resonanéni metoda byla r.1970 pouzita O. Andersonem a spol. pro méfeni rychlosti Sifeni
zvuku v kulovych vzorcich mési¢nich hornin dovezenych v ramci projektu Apollo. H. Daema-
rest pouzil krychlové vzorky a r.1971 poprvé fesil problém kmitani prizmatickych anizotropnich
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vzorkd numericky. Inverzni problém byl feSen postupem, zndmym jiz v té dobé v geofyzice, A.
Migliorim a J. Maynardem, ktefi se na zacatku 80. let zabyvali teplotnimi zavislostmi rychlosti
$ireni akustickych vin ve velmi malych vzorcich krystald vysokoteplotnich supravodivych mate-
ridla. A. Migliori v 90. letech zavedl termin resonanc¢ni ultrazvukova spektroskopie k oznaceni
vSech resonanc¢nich ultrazvukovych metod pro méreni elastickych konstant. Parametry uréované
metodu RUS lze zobecnit i o rozmérové a geometrické charakteristiky vzorku a dale o vzajemnou
orientaci vzorku a krystalografickych os.

Postupem doby se aplikace RUS rozsifily i do oblasti nedestruktivniho testovani (Non-
destructive Testing, NDT). Napi. na zdkladé sledovani zmén v méfeném spektru lze detekovat
trhliny ve valivych téliskach lozisek. Metodou RUS lze rovnéz vyhodnocovat strukturni parame-
try vrstevnatych a poréznich materiala jak z vlastnich resonanci, tak i z utlumu, [7]. V posledni
dobé se objevuji prvni prace vyuzivajici popisu nelinedrniho kmitani testovaného télesa (Sin-
gle Mode Nonlinear Ultrasound Spectroscopy, SIMONRUS). Zde je zpracovavan cely prubéh
pouze jedné, vyssi resonance (3.,4. apod.) a pouzity model zahrnuje zpravidla nelinearitu, ktera
souvisi se studovanou strukturou (trhliny, nehomogenity, tzv. mezzoscopic structures). Neli-
nearity se mohou také projevit v dusledku kinetiky sledovaného procesu (rychlost zatézovani,
vysusovani, ohfevu apod.), [1]. Ukazuje se, Ze pouzitim nelinearnich metod v defektoskopii lze
dosahovat rozliseni dokonce i pod ptislusnou vlnovou délku akustického kmitani a citlivosti vyssi
nez u konvenc¢nich metod zaloZenych na linearni akustice.
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Obrazek 1: Schéma metody resonanéni ultrazvukové spektroskopie

Experiment

Metodou RUS jsme se zacali zabyvat za tcelem méreni elastickych konstant jednotlivych
fazi slitin s tvarovou paméti. Zejména slitiny Cu vykazuji silnou smeérovou zavislost a jejich
méfeni konvencni pulsné odrazovou metodou je obtizné. Rovnéz piiprava dostatecného poctu
?velkych” vzorkli je naroéna a mnohdy pro nékteré slitiny i nemozné. Z teplotni zévislosti
elastickych vlastnosti lze pozorovat stabilitu atomarni struktury a tedy pomoci téchto zavislosti
lze studovat martenzitické transformace, které jsou mechanismem tvarové pamétové vlastnosti
téchto materidld. Schéma metody je znazornéno na obr.1. Ze syntezatorového generatoru DS345



(Stanford Research System) je piiveden zesileny harmonicky budici signal do Sirokopasmového
meénice, ktery svym pistovym kmitanim vybudi kmitani vzorku. Kmitani je na protilehlém rohu
prizmatického vzorku snimano méni¢em stejného typu. Detekovany signal je pfivadén na vstup
"lock-in” zesilovace SR844 (Stanford Research System) spolu s budicim signalem jako referenci.
Timto zafizenim je vyhodnocena okamzitda RMS (root mean square) a faze vstupniho signalu a
pro kazdou hodnotu nastavené budici frekvence zaznamenavana. Frekvenc¢ni rozsah je omezen
pouzitymi méni¢i (byly testovany dva typy : DRS -Dynamic Resonant System, Inc. - sondy
pro kryostatickd méreni s ménic¢em LiNbOg a pinducery VP-1093 s miniaturnim PZT ménicem,
viz obr.1 b) a zesilovaem (pfistrojovy zesilova¢ AD811). V soucasné dobé zafizeni umoziuje
méfeni v rozsahu 0.1 - 4MHz. V dosavadnich méfenich byla frekvence ménéna s krokem 70Hz.
Pri dosazeni maximalni nastavené frekvence byla postupné klesajici budici frekvence posunuta
o pul frekvencniho kroku, tedy po slozeni a sestaveni vysledného prubéhu spektra dosdhneme
frekvené¢niho rozliseni 35Hz, pfi¢emz je zahrnut vliv sméru rozmitani (zmény frekvence) budiciho
signalu. Realizace experimentalni ¢asti metody RUS je zatim testovana na prizmatickych
vzorcich s rozméry fadové 1mm ze skla (izotropni material) a z monokrystalu kiemiku (kubicka
symetrie), u kterych jsou znamy elastické konstanty. Méfeni doposud probihala za pokojové
teploty. Je testovana ”vybuditelnost” jednotlivich mdédt kmitani a presnost méfeni vlastnich
frekvenci.

Vysledky

Zde jsou uvedeny vysledky méfeni na vzorcich oznacené jako #4 a #6 ze skla, jehoz elastické
vlastnosti byly pfedem urceny pulsné-odrazovou metodou a hustota vézenim na vzduchu a
ve vodé (izotropni materidl, c;; = 82.04 GPa, cyy = 29.24 GPa a p = 2.4599 g/cm?).
Rozméry obou vzorki jsou uvedeny v tab.l. Vzorky byly pfipraveny a vylestény do optické
kvality ve Fyzikalnim tstavu AV CR. Komplexni amplitudy vynuceného harmonického kmitani
byly postupné zaznamendny v rozsahu 0.3 - 1.5 MHz po tsecich s pfislusné nastavenym
zesilenim, viz obr.3. Nejprve byly vyhodnoceny odhady vlastnich frekvenci jako lokalni maxima
(resonance) amplitudo-frekvenéni charakteristiky. Tato maxima jsou pouzita jako pocatecéni
hodnoty pro itera¢ni identifika¢ni metodu, kterd je podrobné popsana v [2]. Metoda je zaloZena
na predpoklddaném tvaru komplexni odezvy v(w) harmonicky buzeného linedrniho dynamického
systému frekvenci w

ay
) = 32 hiw), 1)
kde n je pocet vlastnich frekvenci v méfeném intervalu, s, = —«, +jw, je v-té komplexni vlastni
¢islo (e > 0 predstavuje Gtlum a imagindrni ¢éast znaci vlastni frekvenci), a, € C vyjadiuje
prispévek v-tého vlastniho tvaru kmitu a h(w) € C predstavuje korekéni vliv ostatnich (v
poc¢tu n neuvazovanych) vlastnich kmit.



a) Schéma zafizeni

SRS DS345
2.0Vp-p
SRS 844 AD811 )

gain=10 DRS transducers Valpey-Fisher
BW=10MHz pinducers

External .

nput ‘
reference rof, :
500
[] Elecolit
dry coupling Apiezon N
sample sample

lock-in 5001 |,_input
amplifier

b) Pohled na ustaveny vzorek
v ptipravku DRS a v ptivodnim drzaku s jehlovymi snimaci VP-1093

Obrazek 2: Realizace experimentalni ¢asti metody RUS.



—i— (a) (b) (c) (d) (e)

1 0.389197 | 0.389178 | 0.392890 | 0.390167 | 0.392722
2 0.483682 | 0.483641 | 0.490341 | 0.482360 | 0.486973
3 0.523519 | 0.523479 | 0.530443 | 0.521219 | 0.527207
4 0.643361 | 0.643324 | 0.646341 | 0.640608 | 0.643024
5 0.669089 | 0.669084 | 0.675204 | 0.664683 | 0.669824
6 0.684178 | 0.684130 | 0.683331 | 0.683807 | 0.684082
7 | 0.714713 | 0.714639 | 0.718570 | 0.712148 | 0.715201
8 0.723908 | 0.723829 | 0.728790 | 0.723915 | 0.726925
9 0.743083 | 0.743018 | 0.743364 | 0.741532 | 0.740525
10 0.806129 | 0.806078 | 0.805035 | 0.803335 | 0.802355
11 | 0.814072 | 0.814040 | 0.815506 | 0.809689 | 0.812388
12 | 0.829433 | 0.829372 | 0.830412 | 0.825370 | 0.826853
13 | 0.831530 | 0.831476 | 0.833342 | 0.831487 | 0.831550*
14 | 0.856542 | 0.856432 | 0.861490 | 0.854720 | 0.858786

vyznam rozméry vzorku [mm)]:

(a) FEM 10 x 10 x 10 a,b,c

(b) FEM 20 x 20 x 20 a,b,c

(¢) FEM 10 x 10 x 10 0.99xa,b,c

(d) Experiment vzorek #6 3.914,2.888,2.333

(e) Experiment vzorek #4  3.880,2.887,2.329

Vypocty byly provedeny pro rozméry vzorku # 6 ozn. jako a, b, c.
* frekvence lokalniho maxima.

Tabulka 1: Porovnani prvnich 14 nenulovych vlastnich frekvenci, MKP modely versus experi-

ment.
Vzorek #4 Vzorek #6
vzorekd glass, sensor :DRS, Mer 1(100uV),2(3mV),3(1mV),4(300uV), t=1ms, 12dB/oct, low noise,22.4-25.2°C vzorek6 glass, sensor :DRS, Mer 1(100uV),2(3mV),3(ImV),4(300uV), T=1ms, 12dB/oct, low noise,21.7-23.9°C
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Obréazek 3: Amplitudové ¢asti namérenych spekter

segmentace.

f[MHZ)
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v celém rozsahu 0.3 - 1.5MHz a zvolena
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Obrazek 4: Identifikace vlastnich ¢isel v prvnich tfech segmentech.




Z divodu velkych amplitudovych rozdila v jednotlivych ¢astech spektra (obr.3), je celé spek-
trum segmentovano a identifikace dynamického systému pomoci vztahu (1) je pouzita postupné
pro jednotlivé segmenty. Amplitudova ¢ast a prislusné Nyquistovy diagramy naméfenych kom-
plexnich amplitud (tenka ¢ara) prolozené teoretickym pribéhem (1), (tuéné body), jsou uvedeny
na obr.4.

Vysledkem této identifikace jsou hodnoty komplexnich vlastnich ¢isel (tedy ttlumu a vlast-
nich frekvenci). Hodnoty vlastnich frekvenci se vyznamné nelisi od hodnot uréenych z lokalnich
maxim pribéht, nebot krok zmény frekvenci pfi méfeni byl maly a ”jakost” resonanci je vysoka
(u monokrystalti kovovych material jsou resonance jesté uzsi).

Ukazuje se, ze geometrickd kvalita buzenych rohti vzorku, jeho ustaveni mezi ménice a mira
stlaceni vzorku hraje kli¢covou tlohu ve vybuditelnosti jednotlivych moédd, zatimco tvar vzorku
(vzéjemny pomér hran) mé vliv na vznik vicendsobnych popi. blizkych vlastnich frekvenci. Prvni
vliv je ryze experimentalni a zatim jej lze eliminovat pouze zkusmo, ovSem tvar vzorku lze pred
jeho realizaci navrhnout z predbéznych numerickych simulaci s predpokladanymi elastickymi
vlastnostmi.

Predbézny rozsah vlastnich frekvenci byl vypoc¢ten pomoci systému MKP Ansys V5.6.
Zde uvadime porovnani s numerickymi hodnotami prvnich 14 nenulovych vlastnich frekvenci
vypoctenych programem PMD. Byly porovnany dvé hustoty diskretizace (10 x 10 x 10 a
20 x 20 x 20) pfi pouziti prvki s kvadratickymi tvarovymi funkcemi. Déle je ukdzan vliv zmény
gitky hrany o 1% a porovnani s experimentalnimi hodnotami vlastnich frekvenci. Pro znamé
elastické konstanty a zmérené rozméry s presnosti 1pm bylo dosazeno celkové kvadratické
odchylky pod 0.02%. U krystali bude dal$im zdrojem chyby nejistota vzdjemné orientace
struktury a vzorku. Tabelovana data v tab.l jsou vynesena do grafu (obr.5), kde je zfejma
radova rezerva presnosti vypoctu a z porovnani odchylek méfenych vzorktu je patrny trend
odchylek predpovézeny simulovanym zkracenim hrany a o 1%.

Comparison with FEM model (a) meshing 10x10x10

15 T T T T T T T T
L ©

fx:

—— (b) meshing 20x20x20
—— (c) sample a.*0.99,b,c
—4— (d) DRS #vz6
—0- (e) DRS #vz4

(Fx—f)/f. [9%]

Obrazek 5: Relativni odchylky od vypoc¢tu MKP 10 x 10 x 10 prvki, (a).

Zavér

V prispévku je uveden piehled historie a jsou naznaceny moznosti aplikaci resonanéni ultrazvu-
kové spektroskopie (RUS). Je popsan systém vyvijeny pro méteni elastickych konstant vzorkua
monokrystald ze slitin s tvarovou paméti. Experimentélni usporddéani bylo testovano na pifimé
tloze méfeni vlastnich frekvenci etalonovych vzorkd ze skla.



Vyhody a nevyhody pouziti metody RUS pro méfeni elastickych konstant miizeme shrnout
do nasledujiciho vyctu :

e Vyhody

— Méfeni na malych vzorcich (fddové 1mm).
— Stanoveni uplného tensoru elastickych konstant z jednoho méfeni na jednom vzorku.

— Relativné snadné méteni teplotnich zavislosti elastickych konstant.

e Nevyhody
— Metoda vyzaduje pomérné vysokou resonancni jakost @); tedy maly Gtlum materialu
(citlivost na nemomogenity a dissipaci energie).
— Metoda je citlivd na piesnosti a geometrii vzorku.

— Nutné predbéind analyza kmitédni (vicendsobné resonance), nékteré tvary kmitani
mohou byt $patné vybuditelné ("skryté” resonance) a je nutné identifikovat posloup-
nost vlastnich frekvenci a zajistit jejich korespondenci s vypoc¢tem. Je nezbytny odhad
meéfenych konstant a predbézny vypocet vlastnich frekvenci.

— Meéfeni elastickych konstant v zavislosti na zatiZeni je obtizné a vétSinou nemozné.

— Komplikovanéjsi zpracovani (méfeni — model — inverzni problém) nez u pulsné-
odrazové metody

V prispévku byla pouzita metoda identifikace zaloZend na principu vyhlazeni frekvencéniho
prenosu, pficemz doposud byly analyzovany pouze hodnoty vlastnich frekvenci. V anizotropnim
pripadé bude zajimavé posuzovat i vyhodnoceny atlum jednotlivych vlastnich tvard kmitani.

Podékovani : Autoii dékuji panu Vladimiru Novakovi z FZU AV CR za piipravu vzorkil a
doktorandu Ing. Radkovi Kolmanovi za vypocty vlastnich frekvenci systémem PMD. Tato prace vznikla
za finanéni podpory grantového projektu GA CR. ¢. 106/01/0396.
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