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Stru¢éna charakteristika problematiky ukolu:

Tato prace, navazujici na aktualné FfeSeny védecko—vyzkumny projekt, se bude zabyvat
vypoétovym modelovanim ¢&asticovych a vrstevnatych kompozitd vytvorenych z feroelektrickych
a dielektrickych materialovych komponent. Feroelektrické, resp. piezoelekirické materialy mivaji
sami o0 sobé nizsi tuhost i lomovou houZevnatost nez bé&zné konstrukéni keramiky a nejsou tak
pfilis vhodné pro aplikace s vys$Sim zatizenim. Z tohoto dlvodu je snahou pfidat do téchto
material(l jinou (dielektrickou) komponentu, napf. na bazi korundu &i zirkonia, ktera miva tyto
mechanické vlastnosti podstatné lepsi. Cilem je ziskat kompozitni material, ktery by idealné
vykazoval alespon &asteCné funkéni vlastnosti piezoelekirické komponenty a sou¢asné mél vyssi
odolnost viéi mechanickému zatizeni zdédénou po dielektrické fazi. Takovy kompozit mize
rovnéZ navic obsahovat na hranici komponent i reakéni mezifazi, ktera mize vysledné chovani
kompozitu rovnéz ovlivnit — at jiz pozitivné tak i negativné. V praci tedy budou vytvofeny vypoctové
modely (primarné na bazi metody koneénych prvku), které umozni na parametricky definované
mikrostruktufe analyzovat homogenizované elekiro—-mechanické charakteristiky vysledného
kompozitu se snahou nalézt &i definovat nejvhodnéjSi poméry jednaotlivych komponent. Prace bude
podpofena i pfimou vyrobou téchto kompozitl a odpovidajicim méfenim na nich as témito
vysledky konfrontovana.
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ABSTRAKT

Predlozena diplomova prace se zabyva vypoctovym modelovanim keramickych feroelektric-
kych/dielektrickych ¢asticovych kompoziti. V resSerSni Casti je vysvétlen princip piezoelektric-
kého jevu, popsany veli€iny definujici piezoelektrické chovani materialu a uvedena charakte-
ristika bézné pouzivanych piezoelektrickych materialti véetné zminénych feroelektrickych/die-
lektrickych kompozith. Vypocétova Cast prace zacina homogenizaci ¢asticovych kompozitt se-
stavajicich z feroelektrické matrice a dielektrickych Castic. Otestovany jsou dostupné analy-
tické modely pro stanoveni efektivnich elektro-mechanickych vlastnosti kompozitu, dale jsou
v programu Ansys Mechanical APDL sestaveny parametrické kone¢noprvkové modely Casti-
cového kompozitu. Je zde popsan algoritmus tvorby téchto model a vysvétlen postup vypoctu
piislusnych efektivnich vlastnosti kompozitu na zaklad€ ziskanych vysledkt. Nasledné jsou
vysledky dosazené analytickymi a kone¢noprvkovymi modely porovnany a je posouzena pou-
zitelnost zvolenych analytickych modelt v zavislosti na parametrech kompozitu. Poté jsou
s vyuzitim sestavenych konecnoprvkovych modell provedeny citlivostni analyzy, prostiednic-
tvim kterych vyhodnoceno, jakym zptusobem ovliviuji urité geometrické a materialové para-
metry efektivni elektro-mechanické vlastnosti kompozitu. Tyto vlastnosti predikované meto-
dou konecnych prvka jsou v dalsi ¢asti prace konfrontovany s poskytnutymi vysledky experi-
mentt. Nasleduje vypoctova analyza zbytkovych napéti zanesenych do kompozitu béhem sin-
trovani, jejimz vystupem jsou doporuceni pro vyrobu téchto kompozitl, které by mély vést ke
snizeni zbytkovych napéti a tedy i rizika vzniku trhlin. Na zavér jsou navrzeny a analyzovany
razné designy feroelektrického/dielektrického kompozitu vyrobitelné metodou 3D tisku, pre-
zentované vysledky maji za cil slouzit jako zaklad pro budouci vyzkum.

ABSTRACT

This diploma thesis deals with the computational modeling of ceramic ferroelectric/dielectric
particle composites. The literature review section explains the principle of the piezoelectric
phenomenon, describes the quantities defining the piezoelectric behaviour of materials, and
provides characteristics of commonly used piezoelectric materials, including the mentioned fer-
roelectric/dielectric composites. The computational part of the thesis begins with the ho-
mogenization of particle composites consisting of a ferroelectric matrix and dielectric particles.
Available analytical models for determining the effective electromechanical properties of the
composite are tested, and parametric finite element models of the particle composite are as-
sembled using Ansys Mechanical APDL software. The algorithm for creating these models is
described, and the procedure for computing the relevant effective properties of the composite
based on the obtained results is explained. Subsequently, the results obtained from the analyt-
ical and finite element models are compared, and the usability of the chosen analytical models
is assessed based on the composite parameters. Sensitivity analyses are then performed using
the assembled finite element models to evaluate how specific geometric and material parame-
ters affect the effective electromechanical properties of the composite. These properties pre-
dicted by the finite element method are compared to the provided experimental results in the
next part of the thesis. A computational analysis of residual stresses induced in the composite
during sintering follows, and the output of this analysis provides recommendations for the man-
ufacturing of these composites, aiming to reduce residual stresses and, thus, the risk of crack
formation. Finally, various designs of ferroelectric/dielectric composites that can be manufac-
tured using 3D printing are proposed and analysed, with the presented results serving as a basis
for future research.
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1 UVOD

V soucasné dobé je vénovana velkd pozornost generovani elektrické energie z alternativnich
zdroji. Jednou z oblasti, v niz probiha intenzivni vyzkum, je tzv. energy harvesting. Tento
pojem vyjadiuje predevsim ziskavani energie z okolniho prostredi, ktera by jinak nebyla nijak
ucelne vyuzita. MiZze se jednat o generovani elektrické energie naptiklad z proudéni vzduchu,
kapalin, z vibraci ¢i rozdilu teplot mezi télesy. Zpravidla je takto ziskavan pomérné nizky elek-
tricky vykon (v fadu mW), ktery neni mozné vyuzit k provozu béznych spotiebicu, je vsak
dostacujici napf. pro napajeni nejriznéjSich snimaci. V situacich, kdy nelze napajet snimac
z elektrické sité a vyuziti bateriového zdroje neni zadouci z hlediska bezpecnosti ¢i jeho ome-
zené zivotnosti, mize energy harvesting predstavovat velmi zajimavou alternativu.

Pti ziskavani elektrické energie z vibraci hraji dilezitou roli tzv. piezoelektrické materialy.
Jedna se o specifickou skupinu materialti, jezjsou schopny generovat elektrické pole v dusledku
deformace a naopak, tedy vykazuji deformaci v situaci, kdy jsou vystaveny ucinkim elektric-
kého pole vytvoreného vnéjSim zdrojem. Pokud je vhodné konstruované zatizeni obsahujici
piezoelektrické materialy umisténo na zdroj vibraci, dochazi k jeho deformaci a na pfipojenych
elektrodach vznika elektrické napéti.

zakladové téleso

piezoelektrické vrstvy

elektrody

Obr. 1: Ukdzka piezoelektrického energy harvesteru [1].

Nejrozsirené€jSim typem piezoelektrického materialu jsou v soucasnosti pravdépodobné kera-
miky na bazi olova oznacované zkratkou PZT. Zasadni nevyhodou PZT keramik je vSak vysoka
toxicita olova, kvlli niz je snahou vyvinout alternativni materialy s podobnymi vlastnostmi,
které ovSem nebudou predstavovat tak vysokou zatéz pro zivotni prostredi. Jednim z nich je
keramika na bazi BaTiO3s oznacovana zkratkou BTO. Vyznamny problém této keramiky vSak
spociva v jeji nizké lomové houzevnatosti i pevnosti, které znesnadiuji pouziti BTO ve vysoce
naméhanych zafizenich, kterymi zmin&né energy harvestery bezesporu jsou. Reseni tohoto pro-
blému by mohlo spocivat v pfidani malého mnozstvi keramiky s podstatné lepSimi mechanic-
kymi vlastnostmi (napt. Al203), ¢imz by vznikl ¢asticovy kompozit vhodnéjsi pro aplikace
s vyS$Sim zatizenim v porovnani s ¢istym BTO.

Tato prace si tedy klade za cil stanovit elektro-mechanické vlastnosti uvedenych keramickych
kompoziti v zavislosti na vlastnostech jednotlivych komponent. Dale budou také pomoci vy-
poctového modelovani analyzovana zbytkova napéti vznikajici v kompozitech v dasledku vy-
robniho procesu za vysokych teplot, ktera mohou vyvolat vznik trhlin znemoziujicich pouziti
kompozitu pro dany ucel. Zjisténé zavislosti poté mohou byt vyuzity pii navrhu a vyrobé téchto
kompoziti tak, aby bylo docileno materialu s co nejlepsimi piezoelektrickymi vlastnostmi
a zaroven vysokou mechanickou odolnosti.
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2 ANALYZA PROBLEMU A FORMULACE CIiLU
PRACE

2.1 Problémova situace

Piezoelektrické materialy jsou stézejni soucasti konstrukce mnoha zafizeni, z nichz lze zminit
napf. senzory vibraci, aktuatory ¢i v posledni dobé intenzivné zkoumana zafizeni vyuzivajici
elektromechanickou pfeménu energie, tzv. energy harvestery. Pro tyto ucely jsou v soucasnosti
nejvice vyuzivany tzv. PZT keramiky, tedy materialy na bazi olova, zirkonu a titanu. Vzhledem
k vysoké toxicité olova probihaji snahy o vyvoj novych bezolovnatych materiald, které by
mohly v maximalni mozné mife zminéné PZT keramiky nahradit - jednd se zejména
o titaniCitan barnaty (BaTiO3).

Jak jiz bylo zminéno, problémem keramik vykazujicich piezoelektrické chovani je z pohledu
mechaniky primarné jejich relativné nizka tuhost, pevnost i lomova houzevnatost, coz vede ke
snaze o vytvoreni kompoziti obsahujicich vedle zminéné feroelektrické keramiky také dielek-
trickou komponentu tvorenou béznou konstrukcéni keramikou, jez ma za cil vylepsit uvedené
mechanické vlastnosti materialu a umoznit jeho pouziti 1 pfi vys$Sim mechanickém zatizeni.
V soucasné dobé vsak neni v dostatecné mife popsano chovani zejména kompozitil tvorenych
feroelektrickou bezolovnatou keramikou s minoritnim podilem dielektrickych castic. Aby bylo
mozné vyrobit ze zminénych komponent kompozit s co nejlepsimi elektro-mechanickymi vlast-
nostmi, je nutna detailni analyza toho, jakym zptsobem jsou tyto vlastnosti ovlivnény objemo-
vym podilem jednotlivych komponent a jejich materidlovymi parametry stejné jako parametry
procesu vyroby vysledného kompozitu.

Dalsim potencialnim problémem kompoziti obsahujicich bezolovnatou feroelektrickou kera-
miku na bazi BaTiO3 je vysoka reaktivita tohoto materialu a vznik reakéni vrstvy na rozhrani
raznych komponent. Na zakladé provedené reserSe neni dosud znamo, jaky vliv ma tato reakcni
vrstva na elektro-mechanické vlastnosti vyrobeného kompozitu.

2.2 Formulace problému

e Predikce elektro-mechanickych vlastnosti bezolovnatého feroelektrického/dielektric-
kého kompozitniho materialu na zakladé podilu jednotlivych komponent a jejich mate-
rialovych vlastnosti.

e Stanoveni optimalnich parametrti kompozitu pro dosazeni co nejlepSich elektro-mecha-
nickych vlastnosti.

e Posouzeni vlivu reak¢ni vrstvy na rozhrani materialovych komponent na efektivni vlast-
nosti kompozitu.
2.3 Cile reSeni problému

1. Provést resersi v oblasti keramickych kompoziti se zaméfenim na kompozity s funk¢-
nimi vlastnostmi.

2. Vytvorit parametricky 2D/3D numericky model mikrostruktury ¢asticového kompozitu
slozeného z rtizné feroelektrické a dielektrické keramické faze umoziujici libovolné
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nastaveni objemového podilu jednotlivych komponent a zohlediiujici rovnéz moznou
pritomnost mezifazové vrstvy v okoli jejich hranice.

3. S vyuzitim vypoctového modelu analyzovat efektivni elastické, piezoelektricke, pfi-
padné teplotni charakteristiky kompozitu v zavislosti na objemovém podilu kompo-
nent.

4. Ziskané poznatky srovnat s dostupnymi analytickymi homogeniza¢nimi modely a po-
soudit jejich omezeni.

5. Konfrontovat dosazené vysledky s experimentalnim pozorovanim a definovat doporu-
Ceni pro navrh feroelektrickych/dielektrickych kompoziti.
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3 RESERSE

3.1 Dielektrické materialy

Dielektrické materialy jsou takové, které se pii ptisobeni vngjsiho elektrického pole polarizuji.
V latce dochazi ke vzniku elektrickych dipolu, pficemz vysledné vnitini elektrické pole ma
opacny smér nez vngjsi elektrické pole a material se tedy chova jako izolant. Mira polarizace
dielektrika pti pasobeni vnéjsiho elektrického pole je vyjadiena permitivitou &, pficemz plati
€=¢€ € (1)

D=¢- & ()

kde &, oznacuje permitivitu vakua, &, relativni permitivitu materialu (dfive uvadéna jako die-
lektricka konstanta), D elektrickou indukci a Z intenzitu elektrického pole [2]. Dielektrika tvofi

rozsahlou skupinu materialt, kterou Ize dale roz¢lenit dle specifickych vlastnosti souvisejicich
se zpusobem polarizace viz obr. 2.

Dielectric

Piezoelectric

Pyroelectric

Ferroelectric

Obr. 2: Schéma podmnozin dielektrickych materidli [3].

Piezoelektrické materialy Ize vedle pusobeni elektrického pole polarizovat také mechanickym
zatizenim — tento jev je podrobnéji popsan v nasledujici kapitole. V ptipadé pyroelektrickych
materiala lze polarizaci vyvolat zménou teploty [4]. Material, jenz zlstava polarizovany i po
zaniku vnéjsiho elektrického pole, je oznacovan jako feroelektricky. Z vySe uvedeného vy-
plyva, ze vSechny feroelektrické materialy jsou zaroven pyroelektrické a ty jsou soucasné také
piezoelektrické a dielektrické [5].

3.2 Piezoelektricky jev

Piezoelektricky jev vyjadiuje schopnost materialu generovat elektrické napéti v dasledku me-
chanického zatizeni — v takovém piipadé se jednd o tzv. pfimy piezoelektricky jev. Neptimy
piezoelektricky jev naopak popisuje deformaci materialu (resp. vznik napjatosti) vlivem pfi-
tomnosti vnéjsiho elektrického pole [4]. Tento jev se vyskytuje vyhradné u krystala bez stiedu
symetrie, jedna se vSak o podminku nutnou, nikoli dostacyjici [6]. Podstata piezoelektrického
jevu je na jednoduchém molekularnim modelu znazornéna na obr. 3. V nedeformovaném stavu
(obr. 3a) je stied kladného naboje totozny se stfedem zaporného naboje a molekula je tedy
elektricky neutralni. Pfi deformaci (obr. 3b) vSak dochazi k posuvu naboji a vznika tak
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elektricky dipol. Pokud je té€leso zhotoveno z feroelektrického materidlu a polarizovano ve
vhodném sméru vzhledem k zatizeni, tj. vétsina takto vzniklych dipoli ma stejnou orientaci
(obr. 3c¢), vznika elektrické pole, které 1ze vyuzit k preméné mechanické energie na elektrickou

[4].
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Obr. 3: Podstata piezoelektrického jevu: a) vychozi nedeformovany stav molekuly; b) posuv
stredit nabojii pri deformaci,; c) vznik elektrického pole v materidlu [4].

Pokud neni polarizace télesa provedena, maji jednotlivé elektrické dipoly nahodnou orientaci,
navzajem se vyrusi a napfic té€lesem tedy pfi zatizeni nevznikne elektrické pole, resp. jeho vy-
sledna intenzita je zanedbatelna. Polarizovat téleso z feroelektrického materialu je mozné pu-
sobenim vnéj§iho elektrického pole o dostate¢né intenzité (fddoveé obvykle v jednotkach
kV/mm) [7] — pribéh polarizace je vysvétlen pomoci zavislosti pretvoreni na intenzité elektric-
kého pole na obr. 4, ktera je diky svému tvaru obvykle oznaCovana jako , motyli kiivka“. Pa-
sobenim elektrického pole na nepolarizovany feroelektricky material dochazi pti zvySovani in-
tenzity pole k narastu pretvoreni a postupnému nataceni jednotlivych elektrickych domén (di-
polt) do sméru pusobiciho elektrického pole, tj. polarizaci (A). Pfi ur€ité intenzité je material
saturovan a naruast pretvoreni vyrazné zpomali. Pokud je poté intenzita pole naopak snizovana
(B), velikost pretvoreni klesa — Ize si vSak pov§imnout, ze i pfi nulové intenzit€ pole zlistava
v materialu urcita hodnota pretvoreni vlivem provedené polarizace. V tomto stavu je tedy ma-
terial polarizovan a vhodny pro potencialni aplikaci. Ilustrace orientace elektrickych domén
polarizovaného feroelektrika je znazornéna na obr. 5. Jestlize je vS§ak material v tomto momenté
vystaven elektrickému poli opacného sméru, pretvoreni dale klesa a elektrické domény se ota-
¢eji do opacného sméru (C). Dosazenim tzv. koercitivni intenzity elektrického pole E, nastava
situace, kdy je v materialu srovnatelné mnozstvi elektrickych domén nato¢enych do obou
sméra, material tim padem ztraci polarizaci a pokles pretvoreni se zastavi. Pii dal§im zvySovani
intenzity pole roste pocet domén oto¢enych do nového sméru a pretvoreni opét narasta opét do
dosazeni saturace (D) [8]. Z vySe uvedeného tedy vyplyva, ze velikost koercitivni intenzity
elektrického pole E. ptislusného materialu stanovuje mezni hodnotu aplikované intenzity, resp.
odpovidajiciho elektrického napéti, do kterého lze teoreticky soucast zhotovenou z tohoto ma-
terialu pouzivat jako aktuator — pii prekroceni totiz material ztraci polarizaci a soucast prestava
plnit svou funkci.
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Obr. 5: Orientace elektrickych domén feroelektrického materidlu béhem polarizace:
a) vychozi stav; b) pusobeni polarizacniho elektrického pole; c) po provedeni polarizace [3].

Dulezitym parametrem piezoelektrickych materialti je Curieova teplota T, ktera definuje bod,
pfti jehoz prekroCeni material ztraci své piezoelektrické vlastnosti [9]. Tato teplota se pohybuje
v Sirokém rozmezi od pfiblizn€ od 60 °C v pripade nékterych polymert [10] az po fadoveé nizsi
stovky stupriti Celsia u specialnich keramik [11].

3.3 Veliciny pro popis piezoelektrickych materiali

Piezoelektrické materialy vykazuji kvali polarizaci anizotropii, resp. zpravidla ortotropii, kdy
jsou vlastnosti materialu rozdilné ve sméru polarizace a kolmo na tento smér. Z toho divodu
jsou piislusné konstanty vzdy specifikovany indexy i, j, kde i udava smér polarizace, j oznacuje
smér namahani, resp. deformace. Standardni znaceni jednotlivych sméra vhledem k polarizaci
je znazornéno na obr. 6. Nize jsou uvedeny nejdulezitejsi veliiny pro popis piezoelektrického
materialu, jejichz charakteristika byla ptevzata z [9; 12].
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Obr. 6: Souradny systém pouzivany v piezoelektrickych materidlech [13].

Piezoelektricky nabojovy koeficient d;

Tato konstanta vyjadiuje pomér mezi pretvorenim v pfislusném smeéru a intenzitou elektrického
pole, kterym bylo toto pfetvoreni zpisobeno (nepfimy piezoelektricky jev) — ma proto zasadni
vyznam pii aplikacich v aktuatorech. Alternativné je tento koeficient roven také pomeéru gene-
rovaného elektrického naboje ku pusobici sile (pfimy piezoelektricky jev). Pokud je material
vystaven pusobeni elektrického pole ve sméru polarizace, stanovuje koeficient ds3 pretvoreni
v tomto sméru, koeficient d3; pak pretvoreni ve sméru kolmém. Jednotkou je [C/N] (uvadéna
u pifimého jevu), pfipadné [m/V] (uvadéna u neptfimého jevu).

Piezoelektrické zafizeni mize v zavislosti na sméru namahani vzhledem ke sméru polarizace
pracovat ve 3 riznych modech viz obr. 7.

smér
polarizace 1 F elektroda = F
F —
- — =— piezoelektricky I
—— T material =
méd 31 méd 33 mod 15

Obr. 7: Operacni mody piezoelektrického materidlu [14].

Piezoelektricky napétovy koeficient g;;

Udava pomér generovaného elektrického pole vici mechanickému napéti vyvolanému v mate-
rialu vn¢j§im zatizenim. Hodnota tohoto koeficientu je dilezita pro pouziti v senzorech, kde je
zpravidla pozadovano maximalni generované napéti pii puasobeni vnéjSich sil. Jednotkou je
[Vm/N].

Piezoelektricky coupling koeficient k;;

Tento bezrozmérny koeficient vyjadiuje efektivitu premény mechanické energie na elektrickou
a naopak dle vztahu
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_ Jakumulované mechanicka energie J akumulovana elektricka energie 3)

privedena elektricka energie privedena mechanicka energie

Permitivita €

Permitivita je definovana jako mira polarizace dielektrika pfi ptisobeni vngjsiho elektrického

pole viz kap. 3.1. Pro popis piezoelektrickych materialt je nutné rozliSovat permitivitu pii kon-

stantnim mechanickém napéti €T a pii konstantnim pfetvoreni €.

Elasticka poddajnost s

U piezoelektrickych material se 1isi poddajnost s& pfi zapojeni typu ,,short-circuit”, kdy je
elektricky naboj na elektrodach b&hem deformace nulovy, a poddajnost sP pii zapojeni typu
,open-circuit”, kdy pfi deformaci dochézi ke kumulaci elektrického naboje na elektrodach,
piicemz plati s¥ > sP. Elastické vlastnosti piezoelektrického materialu 1ze analogicky vyjadiit
také tuhosti c&, resp. cP a plati

[c] = [s]™* @

Vztahy mezi jednotlivymi veli¢inami

Urcité konstanty piezoelektrickych materialt 1ze navzajem prevadét dle odpovidajicich vztahu.
Vysledky méteni piezoelektrickych vlastnosti jsou ¢asto udavany ve formé piezoelektrické ma-
tice napéti [e], kterou lze na piezoelektrickou matici pfetvofeni [d] tvofenou nabojovymi koe-
ficienty d;; pfeveést pomoci nasledujiciho vztahu [15]:

[d] = [s"][e] (5)
Mezi piezoelektrickymi nabojovymi koeficienty d;; a napétovymi koeficienty g;; plati zavis-
lost [16]:
d;;
J
9y == (©)
Permitivitu pfi konstantnim mechanickém napéti €T 1ze na permitivitu pfi konstantnim pietvo-
feni €5 prepocitat timto zptisobem [15]:

[€%] = [€7] — [e]"[d] @)

z &ehoz plyne, ze obecné €T > €5,

3.4 Konstitutivni vztahy piezoelektrickych materiala

Piezoelektricita predstavuje druh zavislosti mezi mechanickymi veli¢inami (napéti
a pfetvoreni) a dielektrickymi veli¢inami (elektricka indukce a intenzita elektrického pole) [4].
Tato zavislost je definovana témito konstitutivnimi vztahy [15]:

(o=l I ®

kde
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{T} je tenzor mechanického napéti

{D} je tenzor elektrické indukce

{S} je tenzor pietvoreni

{E} je vektor intenzity elektrického pole

[cE] je matice tuhosti pii konstantni intenzité elektrického pole
[e] je piezoelektricka matice napéti

[€5] je matice permitivity pii konstantnim pfetvoreni.

3.5 Vyuziti piezoelektrického jevu

Piezoelektricka zafizeni 1ze rozdélit do dvou kategorii podle toho, zda vyuzivaji piimy, ¢i ne-
ptimy piezoelektricky jev. Popis jednotlivych aplikaci byl prevzat z [17].

3.5.1 Zarizeni pracujici s primym piezoelektrickym jevem

Jedno z nejbéznéjSich vyuziti piezoelektrického efektu predstavuje klasicky zapalovac, ve kte-
rém dochazi k deformaci piezoelektrické keramiky a vygenerovani vysokého napéti, které zpt-
sobi jiskru a nasledné zazehnuti plamene. Piezoelektrické materialy jsou také integrovany do
vétSiny tlakovych senzort.

Zejména v poslednich letech probiha intenzivni vyzkum v oblasti tzv. energy harvestingu, tedy
generovani elektrické energie naptiklad z vibraci, kde piezoelektrické materialy nachazeji vy-
znamné uplatnéni. Schéma piezoelektrického harvesteru je zobrazeno na obr. 8. Tento typ har-
vesteru funguje na principu deformace piezoelektrickych vrstev nosniku, ke kterym jsou pfipo-
jeny elektrody a na nich generovano elektrické napéti (pracuje tedy v modu 31). Je zpravidla
zadouci, aby vlastni frekvence harvesteru byla co nejblize frekvenci vibraci a zafizeni tak pra-
covalo v rezonanci, kdy dochazi k nejvétsim vychylkam a tedy 1 generovanému napéti.

pridavna

piezoelektricky hmotnost

material

yi
Z/

smeér
vibraci

T

b(t)

\
substrat

Obr. 8: Schéma piezoelektrického harvesteru [18].

Dale jsou piezoelektrické materialy vyuzivany napiiklad v mikrofonech, kde slouzi k pfevodu
zvukovych vin na elektricky signal.
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3.5.2 Zarizeni pracujici s neprimym piezoelektrickym jevem

V malych elektronickych zafizenich, jako jsou hodinky ¢i levnéjsi sluchatka, mohou byt mon-
tovany piezoelektrické reproduktory, které poskytuji cenové ptijatelné feseni a snadné zapojeni
pii dostatecné kvalité vystupniho zvuku.

Neprimého piezoelektrického jevu se v poslednich letech vyuziva i ve vsttikovacich paliva spa-
lovacich motort, kde neustale roste poptavka po vyssi efektivité jejich provozu. Piezoelektrické
vstiitkovace umoziuji precizni kontrolu procesu vstiikovani paliva v nékolika cyklech béhem
jediného zdvihu pfi tlacich presahujicich 1800 bara.

Piezoelektrické aktuatory jsou také vyuzivany ve vysoce citlivych optickych zatizenich, umoz-
fiuji totiz rychlé a presné nastaveni potiebné pozice jednotlivych prvki té€chto zafizeni, pfipadné
je mozné pomoci nich také eliminovat vliv vibraci béhem provozu diky fizeni téchto aktuatoru
v realném cCase.

Sonary a ultrazvuky patii mezi zafizeni, které vyuzivaji obou typu piezoelektrického jevu. VI-
néni generované vysilaCem (nepfimy piezoelektricky jev) je po odrazu od objektu zachyceno
pfijimacem (pifimy piezoelektricky jev) a pfevedeno na elektricky signal, diky cemuz lze piesné
urcit pozici tohoto objektu.

3.6 Piezoelektrické materialy

Materialy vykazujici piezoelektricky efekt 1ze rozdelit do nekolika kategorii popsanych v na-
sledujicich kapitolach.

3.6.1 Monokrystaly

U monokrystalickych piezoelektrickych materialti se vyskytuje vyrazna anizotropie jejich vlast-
nosti, pi jejich pouziti je tedy nutné zajistit odpovidajici orientaci krystalografickych os. Jejich
klicovymi charakteristikami jsou velmi vysoky Q-faktor a teplotni stalost mechanickych vlast-
nosti, diky cemuz jsou vhodné pro konstrukci frekvencné stabilnich oscilatort. Nevyhodou jsou
ovSem relativné nizké hodnoty piezoelektrickych konstant v porovnani s keramikami, mono-
krystaly tedy nejsou piili§ vhodné pro aplikace v podobé senzort ¢i energy harvestera [19].

Pravdépodobné nejznaméjsim zastupcem této skupiny materialt je kiemen (quartz). Vyuzivan
je zejména ve stejnojmennych hodinovych strojkach typu Quartz, které se postupem ¢asu staly
dominantnim mechanismem v zafizenich na méteni asu. Princip fungovani tohoto strojku spo-
¢iva v privedeni naboje na krystal, diky jeho piezoelektrickym vlastnostem je nasledné vyvo-
lana oscilace o frekvenci 32 768 Hz. Pomoci mikroCipu je tato oscilace detekovana
a prevedena na elektricky signal po kazdych 32 768 kmitech (tedy 1 s) [20]. Dale lze mezi
piezoelektrické monokrystaly zafadit naptiklad niobi¢nan lithny (LiNbOs3) nebo tantali¢nan
lithny (LiTaOs3), které nachazeji vyuziti v tzv. SAW zafizenich (surface acoustic wave), tedy
zafizenich na ptfevod akustickych vin na elektricky signal a naopak [16].
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3.6.2 Keramiky

Piezoelektrické keramiky jsou polykrystalické materialy vyznacujici se velkym modulem pruz-
nosti a zpravidla také vysokymi hodnotami piezoelektrickych nabojovych koeficienti d;;
a coupling koeficientti k;; viz tab. 1. Dosahuji vSak relativné nizkych hodnot piezoelektrického
napétového koeficientu g;; z diivodu vysoké permitivity — tato skutenost vychazi z rovnice
(6). Z mechanického pohledu je také nevyhodou jejich kiehkost [16].

Tyto keramiky lze rozdélit do né€kolika skupin dle riznych kritérii. Zakladnim délenim je roz-
liSovani tzv. mékkych a tvrdych keramik. Mékké keramiky jsou charakteristické vysokymi hod-
notami permitivity a piezoelektrickych koeficientl, na druhé strané jsou nachylné na depolari-
zaci vlivem nizké koercitivni intenzity elektrického pole a zpravidla maji také nizkou Curieovu
teplotu (pod 300 °C), coz omezuje spektrum jejich pouziti. Tvrdé keramiky jsou pfesnym opa-
kem, jsou tedy odolnéjsi viici depolarizaci a lze je efektivné pouzivat i pii vysSich teplotach,
nedosahuji ale obecné tak vysokych hodnot piezoelektrickych koeficientt [21]. Dal§im moz-
nym rozdélenim téchto keramik je na olovnaté a bezolovnaté viz nasledujici text.

Tab. 1: Viastnosti vybranych piezoelektrickych materidlii [16].

Parametr Quartz BaTiO3 PZT 4 PZT 5H PVDF-TrFE
ds3 [pC- N71] 2.3 190 289 593 33
g33[1073Vm - N71] 57.8 12.6 26.1 19.7 380
€rgl—] 5 1700 1300 3400 6

T¢ [°C] neuvedeno 120 328 193 neuvedeno

Olovnaté piezoelektrické keramiky

Tyto keramiky byly poprvé vytvoreny v 50. letech 20. stoleti. Zakladni slouceninou pro jejich
vyrobu je v naprosté vetsiné piipada titanicitan olovnaty (PbTiOs3). Tato keramika ma vSak po-
mérné Spatné dielektrické a piezoelektrické vlastnosti souvisejici s jeji velice naro¢nou piipra-
vou — béhem procesu sintrovani dochazi k vylu¢ovani olova a navic také kvuli anizotropii tep-
lotni roztaznosti snadno k trhlinam. V prabéhu 20. stoleti tak bylo snahou nalézt latku, kterou
by bylo mozné PbTiO3s modifikovat a dosahnout tim keramiky s vylepsenymi vlastnostmi. Re-
Senim se nakonec ukazal byt zirkonicitan olovnaty (PbZrOs3). Tato latka sama o sobé nevyka-
zuje piezoelektricky efekt, ale jeji kombinaci se zminénym PbTiOs3 Ize ziskat material oznaco-
vany jako PZT s vyteCnymi dielektrickymi 1 piezoelektrickymi charakteristikami (viz tab. 1),
ktery se fadi mezi nejuniverzalnéjsi a nejpouzivanéjsi piezoelektrické keramiky. Zasadnim pro-
blémem, na ktery je zejména v soucasnosti kladen vysoky duraz, je vysoka toxicita olova, proto
probiha snaha o nahrazeni PZT jinymi druhy keramik, které piedstavuji mensi zat€z pro zivotni
prostredi [22].

Bezolovnaté piezoelektrické keramiky

Mezi bezolovnaté keramiky se fadi modifikovany niobat KNbO3-NaNbO3 oznaCovany zkrat-
kou KNN, titanat (Bio.sNao.s)TiO3 ozna¢ovany jako BNT ¢i titanicitan barnaty BaTiO3 (BTO).
Tyto materialy momentalné ve vétsiné pripadi nedosahuji z pohledu piezoelektricity kvalit
PZT, v této oblasti proto probih4 intenzivni vyzkum s cilem vyvinout takovy material, ktery se
zminénému PZT minimalné vyrovna [23].
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KNN keramika se sklada z feroelektrického KNbOs3 a antiferoelektrického NaNbOs — je zde
tedy zifetelna podobnost s PZT. Tento material vykazuje pomérné slibny potencial, v [24] bylo
jeho specifickymi modifikacemi dosazeno vysokych hodnot piezoelektrickych koeficientu
srovnatelnych s PZT. Prekazkou zustava obtizny proces sintrovani této keramiky [23].

Keramika na bazi bismutu (BNT) je vhodna pro aplikaci do zatfizeni pracujicich pii frekvenci
mikrovln diky vysoké permitivité a nizkym dielektrickym ztratam v této frekvencni oblasti.
Nevyhodu muze predstavovat vysoka hodnota koercitivni intenzity elektrického pole E, (az
70 kV/cm) zplisobujici obtiznou polarizaci a znemoziujici pouziti této keramiky v situacich,
kdy je tfeba ménit polaritu v prubéhu pracovniho cyklu zafizeni [25]. Také zde jsou zkoumany
moznosti modifikace jinymi keramikami (CaTiO3, NaNbO3) pro zlepSeni dielektrickych vlast-
nosti. Bylo zjisténo, ze nejvyraznéj§i zlepSeni téchto vlastnosti nastava v pripadé,
kdy je diky modifikaci zformovéano tzv. morfotropni fazové rozhrani mezi tetragonalni
a rhombohedralni fazi [24].

Hlavnim pfedmétem zajmu této prace je keramika typu BTO obsahujici barium, ktera nabizi
mnozstvi zajimavych vlastnosti. Jedna se o chemicky stabilni material s vysokou permitivitou
a nizkymi dielektrickymi ztratami, jehoz charakteristiky 1ze dale vylepSit vhodnym dopovanim
[26].

Vlastnosti BTO velmi vyrazné zavisi na technologii vyroby. Bylo zji§t€no, ze permitivita je
vyznamné ovlivnéna velikosti zrn viz obr. 9 — pfi stfedni velikosti zrn 0.86 pm , resp. 10 pm
byla v [27] naméfena relativni permitivita €, = 4500, resp. €, = 1800. Z pfilozeného grafu je
také patrna zavislost permitivity na teplote, pfiCemz maximum nastava tésné pod Curievou tep-
lotou.
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Obr. 9: Zavislost permitivity BT1O na teploté [27].

Velikosti zrn jsou ovlivnény také piezoelektrické charakteristiky. Dle dat naméfenych v [28]
[29] se pro velmi malé velikosti zrn (fadové jednotky um) nejprve hodnota koeficientu ds;
s rostouci velikosti zrn prudce zvySuje, pii dosazeni maxima se tento trend otaci a pri dal§im
rastu zrn se hodnota d33 jiz pouze snizuje (obr. 10). Neni bez zajimavosti, ze dle vysledka
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dosazenych v [30] je tvar zavislosti ds3 na velikosti zrn dan také typem sintrovani keramiky
viz obr. 11, kde CS oznacuje konvencni zpusob sintrovani a SPS tzv. spark plasma sintering.
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Obr. 10: Zdvislost d33 na stiedni velikosti zrn namérend v [29].
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Obr. 11: Zavislost ds5 na stredni velikosti zrn namérena v [30]; CS: konvencni sintrovani,
SPS: spark plasma sintering.

3.6.3 Polymery

Piezoelektrické polymery dosahuji pomérné nizkych piezoelektrickych koeficientl (dz3 ob-
vykle 20-30 pC/N) a jsou pouzitelné pouze do teplot neprevysujicich maximalné 100 °C. Jejich
velkou vyhodou je velmi dobra akustickd shoda (angl. acoustic matching) s vodou
a tekutinami obecné¢, jsou proto zakladnim konstrukénim prvkem vétSiny hydrofond. Domi-
nantnim zastupcem tohoto typu piezoelektrickych materialti jsou polymery typu PVDF (poly-
vinylidenfluorid) [31].

3.6.4 Kompozity

Zasadni vyhodou piezoelektrickych kompoziti jsou velmi Siroké moznosti optimalizace me-
chanickych, dielektrickych a piezoelektrickych charakteristik diky kombinaci materialt

24



s odliSnym chovanim. Tyto kompozity lze dle [32] charakterizovat v zavislosti na rozlozeni
a propojeni jednotlivych fazi (obr. 12), kde jednotlivé Cislice tohoto dvouciferného oznaceni
udavaji pocet sméru, ve kterych je dana faze propojena. Kompozit sestavajici z castic rozptyle-
nych v matrici je tedy definovan oznacenim 3-0 (faze tvofici matrici je propojena ve vSech 3
smeérech, faze tvorici ¢astice neni propojena v zadném sméru), vlaknovy kompozit je oznacen
jako 3-1 atp.
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§§> 7% <>§ >§ ® %
N
S Ta D B E
0-0 1-0 2-0 3-0
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\ S 3
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Obr. 12: Znaceni piezoelektrickych kompozitii [16].

Nejbéznéjsim typem piezoelektrickych kompoziti jsou kompozity tvoiené piezoelektrickou ke-
ramikou v polymerni matrici. Vyhodu této kombinace 1ze demonstrovat na ptikladu kompozitu
tvoreného vlakny z piezoelektrické keramiky (napt. PZT) v (dielektrické) polymerni matrici
(viz tab. 2). Vlivem fadové niz§iho Youngova modulu pruznosti polymeru neni deformace PZT
vlaken vyznamné omezena a nabojovy koeficient ds3 se tedy oproti samotnému PZT snizi re-
lativné mélo. Protoze vSak diky polymerni matrici dojde k zdsadnimu snizeni permitivity, dle
rovnice (6) se znan€ zvysi napétovy koeficient gs3, coz €ini tyto kompozity idealni pro kon-
strukci nejriznéjsich senzort [16].

Tab. 2: Charakteristiky vybranych kompozitu typu PZT-polymer [16].

Elasticka Relativni d
Konektivita Material konstanta permitivita - .313\’1_1] [pcg-gls\)l‘l]

C33 [GPa] €ra[—]

- PZT(501A) 81 2000 400 20

3-1 PZT-epoxid 19 400 300 75

PZT-silikonova
33 stikonova 3 40 110 280
pryz

Vyhodnych vlastnosti je také mozné dosahnout u kompoziti tvorenych riznymi druhy keramik,
které jsou predmétem zajmu této prace. Velkou nevyhodou piezoelektrickych keramik obecné
je jejich relativné nizka tuhost a lomova houzevnatost oproti vétSiné konvencnich druha
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technickych keramik. Bylo prokazano, ze pfidani malého mnozstvi cCastic Al2O3 nebo MgO
(okolo 1 % obj.) do PZT keramiky mé za nasledek znatelné zvySeni lomové houzevnatosti [33].

Kompozity typu BaTiO3-Al,03

V [34] byl analyzovan vliv pfidani Al2O3 do BaTiO3 na mikrostrukturu, mechanické
a dielektrické vlastnosti této keramiky. VSechny vzorky byly vyrobeny ze stejnych keramic-
kych praska totoznym technologickym postupem. Vysledkem bylo zjisténi, Ze s rostoucim ob-
jemovym podilem Al203 (méfeno v rozmezi 0 az 5 % obj.) klesa relativni hustota, stfedni veli-
kost zrn, permitivita a hodnota koeficientu dz3, roste naopak Youngtv modul pruznosti vysled-
ného kompozitu viz tab. 3.

Tab. 3: Vlastnosti kompozitu typu 3-0 BaTiO3-Al203 v zavislosti na objemovém podilu A20s

[34].
Obsah ALLO3 Relativni hustota | Stfedni velikost E €r dss
[% obj.] [%] zrn [pm] [GPa] []1 | [pCN7Y]
0,0 93,5 52,5 99 1606 173
0,5 93,5 49,8 147 1602 178
1,0 93,0 47,0 150 1581 121
3,0 89,7 39,9 161 1213 118
5,0 88,1 37,2 171 942 115

Urcitou prekazkou pii vyrobé kompoziti BaTiO3-Al203 mulze byt vysoka reaktivita téchto
komponent, v dusledku které dochazi ke vzniku reak¢ni mezifaze tvorené zpravidla BaAl2O4
a Ba4Ti10A12027 [35] [36], n€které zdroje uvadeji také pritomnost BaAleTiO12 [37] a BazAl20¢
[38].

Chlup a kol. [39] zhotovili vrstevnaty kompozit BaTiO3-Al20s3, jehoz vlastnosti byly poté zkou-
many pomoci nanoindentace. Byla pozorovana piitomnost reakéni vrstvy na rozhrani
BaTi03/Al203 viz obr. 13. Obr. 14 znazoriuje tvrdost a Youngiv modul pruznosti stanoveny
nanoindentaci v riznych mistech kompozitu. Pokles téchto vlastnosti uprostied vrstvy Al2Os je
vysvétlen vyssi porozitou v této oblasti.

Obr. 13: Pohled na vrstvu BaTiOs obklopenou reakcni vrstvou a vrstvami Al203 [39].
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Obr. 14: Mechanické viastosti kompozitu BaTiO3-Al203 urcené nanoindentaci: a) tvrdost H;
b) Youngitv modul pruznosti E;r [39].

Kompozity typu BaTiOs-ZrO:

Casticové kompozity obsahujici malé mnozstvi ZrO> ptidané do BaTiOs byly vyrobeny a ana-
lyzovéany v [40; 41]. Dle publikovanych zji§téni ma pridani ZrO2 na vyslednou mikrostrukturu
kompozitu podobny vliv jako v piipadé ptidani Al.O3, tedy s rostoucim objemovym podilem
ZrO: klesa stiedni velikost zrn BaTiOs3 a snizuje se také relativni hustota vytvorené keramiky.
Vyznamny benefit pfidani ZrO2 oproti Al2O3 vSak mize spoCivat ve skutenosti, ze ani v jed-
nom z uvedenych experimenti nebyla zjisténa pfitomnost reakéni vrstvy na rozhrani Ba-
TiO3/ZrOz2. Nevyhodou je ovSem zpravidla nizsi Youngtv modul pruznosti ZrO2 v porovnani
s Al2O3 [42; 43].
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4 HOMOGENIZACE CASTICOVYCH KOMPOZITU

Tato Cast prace se zabyva popisem a vzajemnym porovnanim moznych postupt pro stanoveni
efektivnich elektro-mechanickych charakteristik feroelektrickych/dielektrickych ¢asticovych
kompoziti. K homogenizaci kompozitu byly vyuzity jak analytické, tak i konecnoprvkové mo-
dely popsané v nasledujicich kapitolach. Konkrétné bylo analyzovano celkem 5 efektivnich
charakteristik: piezoelektrické nabojové koeficienty ds; a dss, relativni permitivita €, ,Youn-
gtv modul pruznosti E a soucinitel teplotni roztaznosti a.

Homogenizace byla provedena pro ¢asticovy kompozit BaTiO3-Al203. V ramci feseni projektu
GACR byly od CEITEC (vyzkumna skupina Pokrogilych multifunké&nich keramik) poskytnuty
vysledky méfeni materialovych vlastnosti vzorki BaTiO3 a Al2O3 (tab. 4). Hodnoty velicin, jez
nebyly pfi feseni tohoto projektu méfeny, ale byly nezbytné pro vypoctové modelovani kom-
pozitu, jsou prevzaty z dostupnych zdroja: v pfipadé Al203 relativni permitivita z [43],
u BaTiOs piezoelektrické koeficienty d3;, d;5 z Landolt-Bornsteinovych tabulek [44].

Tab. 4: Elektro-mechanické viastnosti jednotlivych fazi kompozitu BaTiO3-Al20:s.

d d d
., E [,L ET 31 33 15 a

Material ” r [E] [E] [E] )
(GPal | [ | [-] N N . K]

BaTiOs 70 0,22 3300 | —80** | 180 | 250%* | 10,49-107°

(matrice)

ALOs 380 0,26 10%* 0 0 0 8,77 1076

(Castice)

Pozn.: * prevzato z [43]; ** prevzato z [44]

Soucasti feSeni projektu byla také vyroba a meéfeni vzorkd casticového kompozitu
BaTiO3-Al203 obsahujicich 3, 5, resp. 10 % obj. Al2O3. Z téchto hodnot vychazi objemové
podily ¢astic uvazované pii vypoctovém modelovani, porovnani vysledkl experimentt a simu-
laci je poté uvedeno v kap. 6.

Nasledujici kapitoly popisuji analytické i konecnoprvkové modely pouzité pro homogenizaci
kompozitu.

4.1 Analytické modely

V literatuie l1ze nalézt relativné velké mnozstvi analytickych modelt popisujicich elektro-me-
chanické chovani casticovych kompoziti s piezoelektrickou komponentou, v drtivé vétsiné
jsou vsak sestaveny pro kompozitu s ¢asticemi z piezoelektrické keramiky v polymerni matrici.
To vede na fadu zjednoduseni diky tomu, Ze Youngiv modul pruznosti a také permitivita ¢astic
je v takovém prtipadé oproti matrici fadove vy§si. U kompozith analyzovanych v této praci vsak
piezoelektrické chovani vykazuje matrice, jeji permitivita je v porovnani s ¢asticemi radove
vyssi a ackoli pro Youngiv modul pruznosti matrice (E,,) a Castic (Ep) plati E, > E,,, pomér

E i - o , i -
E—m neni blizky nule a ¢leny obsahujici tento vyraz tak nelze zanedbat tak, jak n¢které analytické
P

modely predpokladaji. V této praci byly zkoumany celkem 4 analytické modely popsané nize,
jejichz  chovani  bylo testovano na  kompozitu typu 3-0 se  sloZenim
BaTiOs- Al2Os. VSechny uvedené analytické modely byly zpracovany v programu MATLAB.
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4.1.1 Model Jayasundere

Model publikovany v [45] (zde dle jména autora oznaCovany ,,Jayasundere*) predikuje permi-
tivitu ¢asticového kompozitu v zavislosti na permitivité jednotlivych komponent a jejich obje-
movém podilu dle rovnice

36, (1 + 3v,(€; — 61))

. €1V T €0, €, + 2¢; €, + 2¢; ©)
v+ Va1 (1, 3va(€2 —€1)
Ve, + 2¢ €, + 2¢;

kde €,, v, oznacuji permitivitu a objemovy podil matrice, €,, v, totéz pro Castice. Tento model
je odvozen z tzv. Kernerovy rovnice za piedpokladu €, > €, ktery vSak pro uvazovany kom-
pozit BaTiO3-Al203 neplati a je tedy nutné pocitat s urcitou odchylkou.

4.1.2 Model Pal

V [46] jsou popsany celkem 4 modely stanovujici Youngiv modul pruznosti kompozitu, v této
praci byl pouzit model €. 2 (zde dle jména autora oznaCovany ,,Pal®), jenz tento modul definuje
rovnici

E\[ME, — 3E,(P N4z ME — 3E,(P N-%
(_)[ m — 3Eq(P + Q) [ —3E4(P—Q) — (1 - ¢)25 (10)

En/| ME =3E,(P + Q) ME,, — 3E,(P — Q)

kde E, E,,,, E4 oznacuji Youngtv modul pruznosti kompozitu, matrice a ¢astic v tomto poradi,
¢ objemovy podil ¢astica M, N, O, P, Q jsou konstanty zavisejici na Poissonovu poméru castic.
Urcitym omezenim je predpoklad nestlacitelnosti matrice vychazejici z primarniho zaméfeni
tohoto modelu na kompozity s polymerni matrici.

4.1.3 Model Wang

Nejkomplexnéjsim pouzitym modelem je model publikovany v [47] (zde dle jména autora
oznacovany , Wang™), ktery predikuje jak elastické vlastnosti, tak i permitivitu a piezoelek-
trické nabojové koeficienty ¢asticového kompozitu sestavajiciho z piezoelektrické matrice
a dielektrickych Castic. Tento model je zalozen na homogenizacni metodé¢ Mori-Tanaka [48]
amél by dle pfedpokladt nejvérnéji popisovat chovani zkoumaného kompozitu BaTiOs3- Al20s.
Odvozeny byly dvé modifikace tohoto modelu: prvni varianta vychazi z ptredpokladu izolované
castice v teoreticky nekone¢né matrici (oznaCena ,,Wang-dilute*) a je tedy urCena pouze pro
dostate¢né nizky objemovy podil ¢astic, druha varianta uvazuje konecnou koncentraci ¢astic
a zahrnuje tak vliv jejich vzajemné interakce (oznacCena , Wang-non-dilute*), méla by proto
vérnéji modelovat chovani kompozitu pii vyssich objemovych podilech ¢astic. Nasledujici text
popisuje postup odvozeni téchto modela (pozn.: pismeno E zde oznacuje intenzitu elektrického
pole, nikoli Youngiv modul pruznosti).

Pokud je uvazovano téleso nekonecnych rozmért tvorené piezoelektrickym materialem, uvnitt
n¢hoz je umisténa dielektricka kulova Castice a je vystaveno homogennimu poli elastického
pretvoreni €% a homogennimu elektrickému poli E°, dle modelu Wang-dilute jsou pretvoreni
&' a elektrické pole E' uvniti ¢astice konstantni a dana rovnicemi
I _ Rl .0 2 RO
&j = Biji€i + BijkEx (11)

El = ngsj"k + B Ep (12)
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kde tenzory B, B2, B3, B* jsou tvoteny konstantami zavisejicimi na materiadlovych parame-
trech Castic a matrice. Potom pro efektivni elastické, piezoelektrické a dielektrické charakteris-
tiky kompozitu iy, €jj, ojj plati

(03) = Cijrfew) — emij{Em) (13)

(D) = eyifey;) + oy (Eyp) (14)

kde oj; vyjadfuje napéti, Dy elektrickou indukci a zavorky () znaci primémou hodnotu veli¢iny
napii¢ objemem. Uvedené rovnice lze piepsat do tvaru

(03) = chalEi) — emij{Em) + vp(clia(ely) — emij(El)) (15)
(Dy) = epii(es) + a(Er) + vy (ej;(eij) + aj(ED)) (16)
pfi¢emz plati
cl=c—-c° (17)
el=e—¢° (18)
al =a—a (19)

kde ¢, e, a jsou matice elastickych, piezoelektrickych a dielektrickych konstant materialu Castic,
c®, e’, a® vyjadiuje totéz pro material matrice, vy znaci objemovy podil &astic. Substituci rov-
nic (11), (12) do rovnic (15), (16) 1ze odvodit vztahy pro vypocet efektivnich vlastnosti kom-
pozitu dle modelu Wang-dilute nasledovné:

* _ .0 1 1 1 3
Cijkl = Ciji T VrCjmnBmnia — VremijBmu (20)
* _ A0 1 2 1 4
€ijki = emij T VrCijaBiam + VreiijBkm 3y
* _ 0 1 p4 1 3
Qiji = g + Vptig Bji — vreigBij (22)

Pti vy§Sim objemovém podilu Castic je jejich vzajemna interakce vyznamna a pro pietvoieni
a elektrické pole v Casticich tedy prestavaji platit vztahy (11), (12). Model Wang-non-dilute
aproximuje pretvoreni a elektrické pole v ¢asticich a matrici pomoci nasledujicich rovnic:

el = Blia(eli) + B (EX) (23)
Ei = Biji(eji) + Bil(EX) (24)
e = vp(eli) + (1 — vp)(elf (25)
Eg = vp(El) + (1 — v)(EY) (26)

ve kterych veliiny vztazeny k vnéjSimu zatizeni jsou oznacCeny indexem O, k Casticim indexem
I a k matrici indexem M. ReSenim této soustavy rovnic a nasledné dosazenim piislusnych veli-
¢in do rovnic (15), (16) jsou ziskany finalni vztahy pro vypocet efektivnich vlastnosti kompo-

zitu oznacené symbolem (*):
c1y = ve(erlly + cpliy + 313, —e3113,) + 27
+(1 - vf)(cf1M111 + ey My + e M3, — ed M3)
c33 = Vp(cizlis + ci3lis + c33l33 — e33l33) + (28)
+(1 = vp) (cfsMiz + c3Miz + 33 M35 — e93M35)
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C1p = Vp(craliz + Ci3lfy + 1313 — e3113;) +

2
F(L— v (M, + My + M, — o8y M3,) %
i3 = Vp(C1qlis + Ciplls + 13133 — e34133) +

0 1 0 11 0 g1 0 13 (30)

+(1 — vp)(ci1 My + cip My + ci3M33 — e3;1 M33)

1

Caq = Caq + (1 - vf)(c44 - C24)Mi4 + 5(1 - Uf)(eu - 634)1\/[1?’5 (3D
e31 = —Vr(ci1lfs + ciplfs + 13133 — e31133) — (32)

-(1- vf)(cflM123 + ey MPs + e M3 — e3;, M33)
e33 = —Vr(C13lfs + c13lfs + c33135 — e33ld3) — (33)

—(1 = vp)(c3Mis + cf3sMis + c3s M55 — egsM33)
ay; = ayq — (1 - Uf)(“u - “91)M‘1}1 - 2(1 - Uf)(eu - 634)M42}2 (34)
a3z = Vp(es1lfs + e3qlis + es3lis — azslis) — (35)

—-(1- vf)(e§1M123 +eg1 Mfs + efsM35 — adsM3s)

kde I, M jsou matice tvofené konstantami stanovenymi z materialovych parametrt jednotlivych
komponent a jejich objemovych podili.

4.1.4 Model Kerner

Posledni pouzity model [49] (zde dle jména autora oznaCovany ,, Kerner*) slouzi pro predikci
koeficientu teplotni roztaznosti kompozitu, jenz je v tomto piipadé dan rovnici

Ky, — Kn

A= Ay + AUy + V¥, (@ — ) - 3K K, (36)

4Gy,
kde ay,, Vm, K, G, 0znacuji v tomto poradi koeficient teplotni roztaznosti, objemovy podil,
objemovy modul pruznosti a modul pruznosti ve smyku matrice, &, vy, K, G, totéz pro Cas-
tice.

UmKm + K, +

4.2 Konecnoprvkové modely

Veskera priprava modeli, nasledné vypocty a vyhodnoceni byly provedeny v programu Ansys,
konkrétn€ v prostiedi Ansys Mechanical APDL verze 2021 R2, n¢které grafické vystupy byly
vytvoreny v prostfedi Ansys Workbench. Pro ucely homogenizace byly sestaveny dva rtizné
konecnoprvkové modely — prvni model je tvofen pouze jednou castici, druhy obsahuje vétsi
mnozstvi ¢astic a mél by tak zohledfiovat jejich interakci zejména pfi jejich vy§Sim objemovém
podilu. V nasledujicich kapitolach jsou tyto modely podrobné popsany.

4.2.1 Model jedné castice

Geometrie jednocasticového modelu je tvofena kulovou ¢astici obklopenou matrici, jejiz obal-
kou je jednotkova krychle (délka hrany a = 1) viz obr. 15a.

Konecnoprvkova sit’ se sklada z prvka typu SOLID227. Jedna se o tetraedricky 10-uzlovy kva-
draticky prvek s az 6 stupni volnosti v kazdém uzlu umoziujici vypocty tzv. Coupled Field
analyz, coz jsou analyzy, kde dochazi ke vzajemné interakci mezi riznymi typy fyzikalnich
jevi — u piezoelektrickych materialti se jedna o vazbu mezi deformaci (resp. mechanickym
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napétim) a elektrickym polem. Pro tento konkrétni pfipad ma prvek SOLID227 celkem 4 stupné
volnosti: vedle posuvii UX, UY, UZ je to navic hodnota elektrického potencialu oznacovana
v manualu programu Ansys zkratkou VOLT [50]. Vliv hustoty sité konecnych prvkt tohoto
modelu je analyzovan v kap. 4.2.4.

Coupling
Coupling uz
uy . /
1
Uxeo ! \\\\‘ Coupling
=0 \ | UX
e !
: d
1
uY=0 //E/‘
. I
Z A y //
X X /
uz=0
a) b)

Obr. 15: a) geometrie modelu jedné cdstice; b) periodické okrajové podminky.

Na takto vytvorenou buriku byly predepsany periodické okrajové podminky. Na plochach, kde
vzdy jedna ze soufadnic je nulova, byla aplikovana podminka nulového posuvu ve sméru nor-
maly pfislusné plochy, na protéjsi plochu byla poté pouzita podminka typu coupling predepi-
sujici totozny posuv vSech uzla této plochy ve sméru normaly viz obr. 15b. Mechanické zatizeni
a zatizeni elektrickym polem se liSila v zéavislosti na pozadované vystupni veli€iné
a jsou popsana v kap. 4.2.3.

4.2.2 Model vice Castic

Obalku tohoto modelu tvoti rovnéz jednotkova krychle. Za ucelem modelovani reprezentativni
objemové buriky obsahujici vétsi pocet Castic byl zvolen tzv. voxelovy model, kdy je dany ob-
jem vyplnén velkym pocétem dostatecné malych elementt krychlového tvaru, pficemz Castice
jsou nasledné vytvoreny predepsanim piislusného materialu na elementy lezici uvnitf zvole-
nych sférickych oblasti. Na zaklad¢ zadaného objemového podilu Castic a jejich poctu byl au-
tomaticky vypocitan odpovidajici priimér jedné Castice d,, jako

(37)

kde v, oznacuje zadany objemovy podil Castic, n, jejich poCet v modelu, a délku hrany ele-
mentarni krychle. Poté byly v oblasti elementarni buiiky nahodné vygenerovany sférické sou-
fadné systémy a vybrany prvky, jejichz vzdalenost od téchto systému byla mensi nebo rovna
hodnoté d,, /2. Vzhledem k charakteru voxelového modelovani a moznosti priiniku ¢astic bylo
po jejich vygenerovani nezbytné kontrolovat jejich skute€ny objemovy podil. Za timto ucelem
byl implementovan cyklus, ktery po minimalnich pfirastcich postupné zvétsoval ¢i zmensoval
pramér jednotlivych Castic d,,; aZ do okamZiku, kdy se skuteny objemovy podil ¢astic lisil od
zadaného o méné nez 0,5 %. Algoritmus tvorby tohoto modelu je znadzornén na obr. 16.
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Obr. 16: Algoritmus tvorby voxelového modelu vice Castic.

Vyhodou voxelového modelovani je moznost pouziti jednodusSich linearnich prvka typu
SOLID225 (Ize pouzit jejich hexaedrickou variantu, pfi modelovani pomoci jednotlivych obje-
movych téles by bylo nutné pouzit tetraedrickou variantu téchto prvku, ktera neni kvuli nizké
presnosti doporuc¢ovana), snadn€jsi vytvoreni kompozita s vysokym objemovym podilem Cas-
tic oproti modelovani pomoci jednotlivych objemovych téles, odstranéni problému pfi vytva-
feni sité koneCnych prvka a rychlejsi vypocet efektivnich vlastnosti viz kap. 4.2.3. Vliv hustoty
sité konecnych prvkd a poctu Castic uvniti elementarni bunky je popsan v kap. 4.2.5. Na
obr. 17 jsou zobrazeny Castice ve voxelovém modelu pii poctu 20 Castic, 60 prvka na hrané
elementarni buriky (216 000 prvkd celkem) a objemovém podilu astic v, = 0,1.
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Obr. 17: Voxelovy model 20 castic pri 60 elementech na hrané elementdrni burniky a v, = 0,1.

Periodické okrajové podminky byly predepsany shodné s modelem jedné Castice viz obr. 15b.

4.2.3 Postup vypoctu homogenizovanych velicin
Vypocet piezoelektrickych nabojovych koeficientu d54, d33

Piezoelektrické nabojové koeficienty jsou rovny poméru pretvoreni v piislusném sméru a in-
tenzité vnéjsiho elektrického pole viz kap. 3.3. Na spodni plochu elementarni krychle (z = 0)
byl predepsan elektricky potencial ¢, = 0, na horni plochu (z = a) potencial ¢, = 1V viz
obr. 18a. Koeficienty d3;, d33 jsou poté ureny dle vztahti

_&tE &t
d3; =

2F 29— % (38)
d _ 82 _ 82 “
3= 07 0P (39)
a

kde € oznacuje pretvoreni v piislusném sméru, Z intenzitu vnéjsiho elektrického pole.
Vypocet permitivity €

Permitivitu je mozné urcit dvéma riznymi zpusoby. Prvnim je vyuziti vztaht pro elektricky
naboj, kapacitu a napéti na deskovém kondenzatoru z piezoelektrického materialu pfi zatizeni
tlakem p na plochach pokrytych elektrodami:

(40)
Q=ds3F (41)
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Q dsz F ds3

U= - === =t = "Dt 42
(pa (pO C 60'€g3 A EO_Eg‘?’ p ( )

kde C je kapacita kondenzatoru, Q naboj na elektrodach, A plocha pfi¢ného prutezu, t vzdale-
nost elektrod, F normalova sila aplikovana na jednu z elektrod. Permitivitu 1ze poté vyjadrit
z rovnice (40):

€0 (Pa — Po) A
Okrajové podminky pro tento vypocet jsou znazornény na obr. 18b. Nevyhodou tohoto pfistupu
je nutnad znalost hodnoty d33 pii dané konfiguraci kompozitu, je tedy tfeba nejprve provést
simulaci pro zji§téni d33 a poté dalsi simulaci s odliSnymi okrajovymi podminkami, z ni stano-
vit napéti mezi elektrodami a tyto hodnoty dosadit do uvedené rovnice (41). Efektivné;si meto-
dou je urCeni permitivity piimo pii vypoctu nabojovych koeficientd ds;, d33. Pokud jsou
vSechny elementy v modelu totozné, lze dle [51] stanovit permitivitu podilem sumy elektrické

T

€33 43)

indukce D a intenzity elektrického pole Z pres vSechny elementy:

N
T _ i=1DZi
€33 =GN = z

i=1% z;

(44)

Tato skutecnost predstavuje velky benefit voxelového modelu, u kterého je mozné vypocitat
nabojové koeficienty 1 permitivitu béhem jediné simulace na rozdil od modelu, kde jsou ¢astice
tvoreny jednotlivymi objemy, kvili tomu je nevyhnutelné vytvorit sit' z nestejné velkych tet-
raedrickych prvkl a permitivitu je tak nutné urcit dalsi simulaci a vypoctem dle rovnice (41).
Porovnani obou zptsobu vypoctu permitivity je popsano v kap. 4.2.5.

Vypocet Youngova modulu pruznosti E

Younguv modul pruznosti byl u vSech modelt pocitan separatni simulaci z divodu odlisnych

okrajovych podminek a zatizeni vykreslenych na obr. 18c. Stanoven byl poté dle vztahu
o
E=-— (45)
€

kde o je normalové napéti, € pretvoreni v tomto sméru.
Vypocet koeficientu teplotni roztaznosti a

Koeficient teplotni roztaznosti byl vypocten dle definice
€

T AT

kde ¢ vyjadiuje pretvoreni, AT zménu teploty.

a (46)
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Obr. 18: Okrajové podminky pro jednotlivé simulace: a) vypocet koeficientii d34, d33 dle rov-
nic (36),(37) a permitivity dle rovnice (42); b) vypocet permitivity dle rovnice (41); c) vypocet
Youngova modulu pruznosti dle rovnice (43); d) vypocet koeficientu teplotni roztaznosti dle
rovnice (44).

4.2.4 Odladéni modelu jedné ¢astice

Na modelu jedné ¢astice byl zkouman vliv hustoty sité, ktera byla tvofena prvky SOLID227
viz kap. 4.2.1. Vliv velikosti prvka byl analyzovan na kompozitu s minimalnim objemovym
podilem Castic, tj. v, = 0,03, kdy je Castice pfi dané velikosti prvku tvofena nejmensim poCtem
prvka a lze tedy ocekavat nejvetsi nepresnost, materialové vlastnosti komponent byly zadany
dle tab. 4. Velikost prvku byla vzdy odvozena od pozadovaného poctu déleni hran elementarni
krychle a nasledné pfedepsana na cely model. Hodnoty vSech 4 vyhodnocovanych efektivnich
vlastnosti kompozitu jsou v zavislosti na zvoleném poctu prvki uvedeny v tab. 5. Z tohoto po-
rovnani je patrné, ze hustota sit€ ma v tomto piipadé zanedbatelny vliv na presnost vysledka,
pro dalsi vypocty byl proto zvolen model s 20 prvky na hrané elementarni krychle, u néhoz se
vypoctovy Cas pii danych HW parametrech pohyboval v fadu desitek sekund.
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Tab. 5: Vliv hustoty sité konecnych prvkit modelu jedné cdstice na vypoctené efektivni viast-
nosti pri v, = 0,03.

. o . o doba d d T
gt il vt PSRRI o R S
[min] N N
10 9436 13949 0,08 -75,118 |166,364 |3139,986 | 73,248
20 67 093 94 794 1,17 -75,132 |166,386 |3139,740 | 73,238
30 225 855 313 040 10,27 -75,134 |166,390|3139,726 | 73,236

* pouzity HW: procesor Intel Core i7-6800K 3,40 GHz (vypocty provedeny na 2 jadrech),
128 GB RAM

4.2.5 Odladéni modelu vice ¢astic

Pro model vice ¢astic byl zkouman vliv n€kolika riiznych parametri potencialné ovliviyjicich
presnost vysledka. Témito parametry byly konkrétné typ pouZzitych prvkad, hustota kone¢noprv-
kové sité a poCet Castic v elementarni buiice. Materialové vlastnosti byly aplikovany dle tab. 4.

Modelovani piezoelektrického chovani v programu Ansys je mozné jak linearnimi prvky
SOLID225, tak kvadratickymi prvky SOLID226, resp. SOLID227. Velkou vyhodou linearnich
prvkl pii voxelovém modelovani je moznost pokryt elementarni buniku vyrazné hustsi siti pfi
stejné velikosti matice soustavy oproti prvkim kvadratickym. Byla proto porovnana piesnost
linearnich prvka SOLID225 oproti kvadratické variante SOLID226 na siti tvofené 40 elementy
na hrané elementarni bunky (nejnizsi uvazovana hustota), pfi¢emz model obsahoval 10 Castic
pii 3 raznych objemovych podilech viz tab. 6. Pro kazdy objemovy podil bylo vygenerovano
nahodné rozmisténi Castic, které bylo poté pouzito u obou typt prvku, aby byl eliminovan vliv
rozdilné konfigurace Castic v modelu. Nejvyssi zaznamenany rozdil hodnot vypoctenych efek-
tivnich vlastnosti mezi obéma prvky se pohyboval 1 pfi relativné hrubé siti okolo 1 % a lze
predpokladat, ze zjemnénim sité by doslo ke snizeni tohoto rozdilu. Byl tedy ucinén zavér, ze
linearni hexaedrické prvky SOLID225 jsou pro uCely homogenizace pftislusného kompozitu
dostate¢né presné a mohou byt pouzity pfi dal§ich vypoctech.

Tab. 6: Porovndni prvkit SOLID225 a SOLID226 pri 40 prvcich na hrané elementarni buriky
a 10 cdsticich v modelu.

v d d er E
[_p] typ prvku [pC .31\1]—1] [pC .31\3]—1] [ji [GPa]
SOLID225 73,78 -164,16 3119,706 73,74
0,03 SOLID226 73,83 -164,10 3115,82 73,65
rozdil [%] 0,06 20,03 012 0,12
SOLID225 46,72 -94,37 2237,27 97,63
0,20 SOLID226 46,75 -94,20 2226,75 97,27
rozdil [%] 0,08 -0,18 -0,47 -0,37
SOLID225 18,03 -28,44 966,52 166,05
0,50 SOLID226 17,98 -28,19 955,11 165,26
rozdil [%)] 20,26 20,89 1,18 0,47

Vliv hustoty kone¢noprvkové sité byl opét posuzovan pfi objemovém podilu Castic v, = 0,03
(Castice jsou nejmensi a tvoii je tak nejméné prvki) a raznych poctech Castic. Pouzity byly
linearni prvky SOLID225 viz pifedchozi text, pifi daném poctu castic bylo u vsech
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analyzovanych hustot kone¢noprvkoveé sité rozlozeni Castic totozné. Zavislost vyslednych hod-
not na poctu prvka je uvedena v tab. 7, vliv poctu prvka na vypoctovy Cas udava tab. 8.

Tab. 7: Viv hustoty sité konecnych prvkii modelu vice castic na vypoctené efektivni viastnosti

Pri v, = 0,03.
s ocet prvkii na d d el
pocet castic phrané) buriky [pC -31\11_1] [pC -31\31_1] [Ei
40 74,05 -164,31 3121,79
10 60 74,25 -164,71 3122,57
80 74,37 -164,92 3124,12
40 74,28 -164,84 3131,65
15 60 74,49 -165,21 3133,12
80 74,59 -165,39 3133,81
40 74,21 -163,93 3127,64
20 60 74,44 -164,36 3129,14
80 74,55 -164,58 3129,80

Tab. 8: Doba vypoctu v zavislosti na poctu prvkii.

” - ” - %
hvant busky | catem | Pocetui |
40 64 000 68 921 0,62
50 125 000 132 651 2,03
60 216 000 226 981 5,75
70 343 000 357911 13,63
80 512 000 531 441 28,62

* pouzity HW: procesor Intel Core i7-6800K 3,40 GHz (vypocty provedeny na 2 jadrech),
128 GB RAM

Z tab. 7 vyplyva, Ze pii siti 40x40x40 prvku je hustota sit€ pro zjisténi efektivnich vlastnosti
kompozitu dostateCna a dalsi zjemiovani sité ma na vysledky zanedbatelny vliv. Pro dal$i vy-
pocty byla zvolena sit’ 50x50x50, u které je Cas vypoctu pii pouzitém HW stale relativné kratky
(priblizné 2 min viz tab. 8) a poskytuje oproti hrubsi siti lepsi vystizeni tvaru Castic i pfi jejich
malych objemovych podilech.

Poslednim parametrem vicecasticového modelu, jehoz vliv bylo nutné analyzovat, je poCet Cas-
tic v elementarni burice. Testovano bylo 10, 15, 20 a 25 ¢astic pii objemovych podilech 0,03,
0,20, 0,50, kdy hranu elementarni krychle tvofilo 50 prvki typu SOLID225. Kazda varianta
byla simulovana celkem 30krat vzdy s nahodnym rozmisténim Castic a ze ziskanych vysledku

byla poté vypoctena stfedni hodnota (tab. 9) a variacni koeficient v (tab. 10) definovany vzta-
hem

v==2 (47)
U

kde u oznacuje stfedni hodnotu, s smérodatnou odchylku. Tento koeficient vyjadiuje relativni
vyznam smérodatné odchylky od pruméru, tj. jakou cast (kolik procent) pruméru predstavuje
samotna smérodatna odchylka.
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Tab. 9: Vliv poctu cdstic na stiredni hodnotu efektivnich viastnosti pri 30 simulacich pro kaz-
dou variantu.

oy | vesemeisic | By | peiey |0 (6P
10 74,41 164,89 3127,54 73,72

15 74,43 164,81 3129,83 73,72

0,03 20 74,42 164,88 3131,39 73,75
25 74,46 164,92 3132,81 73,73

10 -47,49 94,70 2223,49 100,09

0.20 15 -46,96 95,77 2234,69 99,12
’ 20 -47,79 97,25 2260,95 98,83

25 47,87 97,12 2256,76 98,84

10 -16,37 28,92 101745 171,09

15 -16,35 27,98 1001,74 168,45

0,50 20 -16,47 28,62 1016,57 168,18
25 -16,52 28,83 1000,68 168,92

Tab. 10: Vliv poctu castic na variacni koeficient efektivnich vlastnosti pri 30 simulacich pro
kazdou variantu.

[v_p] podet &astic 1{‘13]1 1{‘13]3 V[E_;FS]S [V_E]
10 —2,58-107* | 255.1073 1,68-1073 2,16-1073
0.03 15 -2,59-1073 | 2,43-1073 1,58-1073 1,83-1073
20 —2,28-1073 | 1,63-1073 1,14-1073 1,43-1073
25 —1,68-1073 | 1,24-1073 7,58 -10~* 9,69 -10~*
10 —3,83-107% | 2,10-1072 2,77 - 1072 2,18-1072
0.20 15 —3,34-10"% | 1,70-1072 1,89 - 1072 1,46 - 1072
20 —2,66-1072 | 1,27-1072 1,17 - 1072 1,43 - 1072
25 —2,79-1072 | 1,36-1072 1,36 - 1072 1,19 - 102
10 -1,37-10"1 | 7,80-1072 7,60 - 1072 5,21 1072
0.50 15 —1,08-10" | 1,09-1071 7,21 1072 3,22 1072
20 —1,05-10"t | 7,73-1072 8,92 - 1072 2,76 - 1072
25 —7,37-107% | 5,71-1072 6,81 1072 2,40 - 1072
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Obr. 19: Zavislost variacniho koeficientu v 44, na poctu castic pri jejich riiznych objemovych
podilech

Z tab. 9 vySe lze soudit, ze pti 10 a vice Casticich pii dostate¢ném poctu provedenych simulaci
sttedni hodnota efektivnich vlastnosti kompozitu na poctu ¢astic téméf nezavisi. Z tab. 10
a obr. 19 je vSak az na vyjimky jasné patrny trend poklesu variacniho koeficientu vypoctenych
hodnot pfi zvySovani poctu €astic v modelu, pii vét§im poctu Castic 1ze tedy ocekavat dosta-
teCné presny vysledek po mensim poctu provedenych simulaci (nahodného rozlozeni Castic
v analyzovaném modelu). Na zaklade vySe uvedeného bylo rozhodnuto, ze navazujici vypocty
budou provedeny na modelech s 20 ¢asticemi, kdy je rozptyl hodnot napii¢ simulacemi jiz re-
lativné maly a zaroven maji Castice stale dostateCnou velikost pro zachovani kulového tvaru pii
zvolené siti 50x50x50 prvkd.

Na vicecasticovém modelu byla také ovérena ekvivalence obou zpiisobl vypoctu permitivity
uvedenych v kap. 4.2.3. U obou zptisobt vypoctu byl pouzity totozny konecnoprvkovy model
liici se pouze okrajovymi podminkami a zatizenim viz obr. 18 s 50x50x50 prvky, 20 ¢asticemi
a jejich objemovym podilem v, = 0,20. Z vysledki v tab. 11 jednoznacn€ vyplyva rovnost
obou postupu.

Tab. 11: Porovnani zpusobii vypoctu permitivity.

Zpusob vypoétu €5 331

suma pies elementy dle rovnice (42) 2221,285

vztah pro kapacitu kondenzatoru dle rovnice (41) | 2221,283

rozdil [%] 9,87-107°

4.3 Porovnani analytickych a konecnoprvkovych modela

Ze vSech uvedenych modelt byly ziskany vysledky pro 10 objemovych podila castic od
v, = 0,05 do v, = 0,50. Konecnoprvkovy model jedné buriky tvofila sit’ s 20 prvky na hrané
elementarni krychle, model vice Castic byl tvoren siti 50x50%50 prvki, 20 ¢asticemi a pro kaz-
dou uvazovanou variantu bylo v tomto pfipadé provedeno celkem 10 simulaci s ndhodnym
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rozlozenim Castic, pficemz vysledna hodnota byla stanovena zprimérovanim vsech 10 dil¢ich
vysledka.

Obr. 20 vykresluje prubéh Youngova modulu pruznosti predikovany jednotlivymi modely. Za
povsimnuti stoji zejména téméf absolutni shoda analytického modelu Pal (viz kap. 4.1.2)
v MKP modelem vice ¢astic. U tohoto MKP modelu je navic patrna mirna rozkolisanost vy-
sledka pfi vysSich objemovych podilech zpusobena vlivem nahodného rozmisténi castic — pii
provedeni vétS§iho poctu simulaci 1ze mezi obéma modely ocekavat jesté vyrazn€jsi shodu.
Dobry soulad se zminénymi modely vykazuje také MKP model jedné Castice, naopak u analy-
tickych modelt Wang (viz kap. 4.1.2) 1ze pozorovat vyrazn€jsi odchyleni, kdy rozdil vysledku
modelu Wang-dilute od MKP modelu vice Castic dosahuje pii 1, = 0,50 téméft 30 %.

180
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140

E [GPa]

120
100
80

60
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
v, [

——Pal Wang-dilute ——Wang-non-dilute X MKP: 1 éastice X MKP: 20 &astic

Obr. 20: Zavislost Youngova modulu pruznosti na objemovém podilu castic predikovand
Jednotlivymi modely.

Na obr. 21 jsou znazornény vysledky permitivity. Model Jayasundere (viz kap. 4.1.1) se ukazal
jako pouZitelny pouze pii malych objemovych podilech Castic — pfi prekroceni 1, = 0,1 se
vysledky zaCinaji od zbyvajicich modeldi vyraznéji odchylovat a pfi v, = 0,4 se dokonce smér
matrici BaTiOs (e, = 3300) vSak Ize jednoznaéné ofekavat monotonni prabéh této zavislosti
a zminény jev je tedy pravdépodobné zptisoben nepiesnosti tohoto modelu, ktery byl odvozen
pro opacny pripad ¢asticového kompozitu, kdy permitivita ¢astic pfevySuje permitivitu matrice.
Tvar zavislosti predikovany ostatnimi modely je totozny, k nejrychlejSimu poklesu permitivity
dochazi v pripadé MKP modelu 20 castic. Vysledky permitivity stanovené modelem
Wang-dilute zde nejsou prezentovany, jelikoz se z nezjisténych pficin fadoveé odchylovaly od
zbyvajicich modela.
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Obr. 21: Zdvislost relativni permitivity na objemovém podilu cdstic predikovana jednotlivymi
modely.

Prubéh zavislosti koeficientl d;; a d;5 na objemovém podilu ¢astic znazoriuje obr. 22, resp.
obr. 23. Rozdil hodnot d3; v rdmci obou variant analytického modelu Wang je pomérné vy-
razny, hodnoty predikované MKP modely se nachazeji mezi nimi, pfi¢emz s rostoucim obje-
movym podilem se dle ocekéavani priblizuji k varianté Wang-non-dilute. Co se tyCe koeficientu
d33, zde panuje pomérné velka shoda napfic¢ vSemi pouzitymi modely v ramci celého intervalu
uvazovanych objemovych podila Castic.
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v, 1]

Wang-dilute ——Wang-non-dilute X MKP: 1 Castice X MKP: 20 &astic

Obr. 22: Zdvislost koeficientu ds, na objemovém podilu castic predikovand jednotlivymi
modely.
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Obr. 23: Zavislost koeficientu ds3 na objemovém podilu castic predikovand jednotlivymi
modely.

Na obr. 24 je vykreslen pribéh koeficientu teplotni roztaznosti kompozitu stanoveny tfemi rtz-
nymi modely. Analyticky model Kerner (viz kap. 4.1.4) predikuje na zvoleném intervalu nejpo-
malejsi pokles tohoto koeficientu. Pfi objemovém podilu ¢astic 1, = 0,50 poklesne hodnota

koeficientu teplotni roztaznosti stanovena modelem MKP: 20 Castic v porovnani s Cistym
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BaTiOs piiblizné o 0,71(am — ap), pfiCemZ a,,, a, jsou koeficienty teplotni roztaznosti ma-
trice (BaTiO3), resp. Castic (Al203). V piipadé modelu Kerner je tento pokles piiblizné
0,60(am — ay).
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9.40E-06

9.20E-06

v, []

——Kerner X MKP: 1 ¢astice X MKP: 20 castic

Obr. 24: Zdvislost koeficientu teplotni roztaznosti a na objemovém podilu castic predikovand
Jednotlivymi modely.

Celkové je mozné konstatovat, ze navzdory komplexnosti piezoelektrického chovani materiala
jsou predik¢ni schopnosti vybranych analytickych modelt az na vyjimky velmi dobré v porov-
nani s modelovanim MKP. Byl také potvrzen ucinek vzajemného ovlivnéni ¢astic na vysledné
efektivni vlastnosti kompozitu. Pokud analyticky model Wang-non-dilute predikoval snizeni
(resp. zvySeni) hodnoty dané veli¢iny oproti modelu Wang-dilute, nastalo toto snizeni (resp.
zvySeni) analogicky také v ramci MKP modelovani, tedy model 20 ¢astic predikoval snizeni
(resp. zvySeni) v porovnani s modelem jedné Castice, byt zpravidla ne tak vyrazné.

44



5 ANALYZA PARAMETRU OVLIVNUJICICH VLAST-
NOSTI CASTICOVEHO KOMPOZITU

V ramci vypoc¢tového modelovani bylo také analyzovano, jakym zptsobem rizné modifikace
kompozitu a zmény vstupnich parametri ovliviiuji vysledné elektro-mechanické chovani kom-
pozitu. Posouzen byl vliv tvaru Castic, hodnoty Youngova modulu pruznosti a permitivity cas-
tic, anizotropie permitivity matrice a nakonec ovlivnéni vlastnosti pfitomnosti reakéni vrstvy
na rozhrani ¢astic a matrice.

Nasledujici kapitoly popisuji zpiisob simulace uvedenych jevi a dosazené vysledky. Vyjma
posouzeni vlivu nekulového tvaru Castic byly vSechny analyzy provedeny na voxelovém mo-
delu 20 castic a prislusna hodnota dané veli¢iny byla vzdy stanovena jako praimér z 10 prove-
denych simulaci s totoZznym nastavenim vstupnich parametru.

5.1 Vliv tvaru ¢astic

P1i vyrobé zkusebnich vzorki kompozitu BaTiO3-Al203 ve tvaru disku bylo zjisténo, ze vlivem
lisovani vzorkl je rozmér Castic ve sméru osy téchto disku (a tedy i ve sméru polarizace) zpra-
vidla mensi oproti rozméram v kolmych smérech. Z tohoto divodu bylo otestovano, jakym
zpusobem muze tato skuteCnost ovliviiovat vysledné efektivni vlastnosti kompozitu.

K tomuto ucelu byl modifikovan model jedné Castice, ktery dle srovnani v kap. 4.3 prokazal
dostate¢nou presnost pro tuto analyzu, kdy je cilem pouze posouzeni vlivu tvaru ¢astic na efek-
tivni charakteristiky. Kulovy objem reprezentujici ¢astici byl pomoci ptikazu VLSCALE modi-
fikovan do tvaru elipsoidu, jehoz poloosy kolmé na smér polarizace byly totozné a jejich délka
byla definovana pomérem k poloose lezici ve sméru polarizace dle vztahu

Pe == (48)

kde a oznacuje délku poloosy rovnobézné s osou z (smér polarizace), b délky kolmych poloos.
Hodnoty tohoto poméru byly zvoleny v intervalu (0,5; 1,5), tvar ¢astice pfi meznich hodnotach
je znazornén na obr. 25.

pPe = 1,5

Obr. 25: Tvar cdastice pri zvolenych meznich hodnotdch poméru hlavni a vedlejsich poloos p.,.
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Velikost prvku byla nastavena na 1/30 délky hrany elementarni buiiky, sit’ tedy byla jemné;si
v porovnani s modelem obsahujici kulovou c¢astici z divodu pokryti menSich poloméra
zaobleni Castic zpusobenych eliptickym tvarem. Rozméry elementarni buriky byly upraveny
tak, aby vzijemny pomér jednotlivych hran byl totozny s pomérem prislusnych os elipsy.
Okrajové podminky byly aplikovany totozné, jako je popsano v kap. 4.2.1, sit kone¢nych prvka
je pro konkrétni konfiguraci kompozitu zobrazena na obr. 26. Ziskané zavislosti efektivnich
vlastnosti kompozitu na tvaru castic jsou vykresleny na obr. 27 a obr. 28.

L

X

Obr. 26: Sit konecnych prvkii pri objemovém podilu v, = 0,20 a poméru poloos p, = 1,5.

Younguv modul pruznosti ve sméru osy z je dle oekavani vyssi, pokud jsou Castice protazené
v tomto sméru. Rozdil mezi variantou, kdy je rozmér Castic ve sméru osy z nejveétsi (p, = 0,5)
a variantou, kdy je tento rozmér nejmensi (p, = 1,5), Cini pfi objemovém podilu Castic
v, = 0,50 zhruba 7 %.

Zavislost relativni permitivity kompozitu na tvaru ¢astic je na zkoumaném intervalu rovnéz
monotonni — ¢im je rozmér ¢astic ve sméru osy z mensi oproti rozmérum v kolmych smérech,
tim mensi je také permitivita v odpovidajicim sméru. V tomto pfipadé je pii objemovém podilu
¢astic v, = 0,50 rozdil mezi variantami p, = 0,5 a p, = 1,5 pfiblizné 8 %. Vysvétleni této
zavislosti mize spocivat v tom, Ze pii plochém tvaru Castice zabira tato ¢astice v fezu kolmo na
osu z vetsi plochu pricného prafezu vzorku a ovliviiuje tak vice elektrické pole sméfujici rov-
nobézné s osou z. Jelikoz maji Castice vyrazné nizsi permitivitu nez matrice, lze tedy predpo-
kladat, ze ploché Castice snizi permitivitu materidlu ve sméru osy z vice v porovnani s kulovymi
Casticemi ¢i ¢asticemi, které jsou ve smeéru osy z protazené.

U piezoelektrickych nabojovych koeficientd d3;, d33 jiz neni pfislu§na zavislost monotonni,
nybrz ma pfiblizné tvar paraboly. Maximum absolutni hodnoty obou koeficientli nastava zpra-
vidla v intervalu p, € (0,75; 1), avSak na analyzovaném rozsahu parametru p, se hodnoty ds;,
d55 méni pouze v fadu desetin pC - N1, Z praktického hlediska tak na zakladé této analyzy ma
tvar Castic zanedbatelny vliv na piezoelektrické chovani kompozitu a v ramci stanoveni efek-
tivnich hodnot d3;, d33 neni proto nutné tento parametr uvazovat.
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Obr. 27: Zavislost efektivnich viastnosti na poméru poloos elipsoidu p, a objemovém podilu
castic vy: a), b), c): Youngiiv modul pruznosti E,; d), e), f): relativni permitivita ErT3 5
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Obr. 28: Zdvislost efektivnich viastnosti na poméru poloos elipsoidu p, a objemovém podilu
castic vy: a), b), c): koeficient ds,; d), e), f): koeficient dss.
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5.2 Vliv Youngova modulu pruznosti ¢astic

Smyslem vyroby casticovych kompoziti je obvykle zvySeni pevnosti a tuhosti vychoziho ma-
terialu, je tedy Zadouci, aby byl Youngiv modul pruznosti ¢astic co nejvyssi. Z toho divodu
bylo analyzovano, jakym zpiisobem ruzna tuhost dielektrickych Castic ovliviiuje vysledné elek-
tro-mechanické chovani kompozitu. Uvazovano bylo celkem 5 riznych hodnot Youngova mo-
dulu pruznosti Castic E;, od 70 GPa (experimentalné urena hodnota BaTiO3) do 380 GPa (ex-
perimentalné ur¢end hodnota Al20O3).

Ovlivnéni Youngova modulu pruznosti kompozitu tuhosti castic je zobrazeno na obr. 29. Zcela
dle ocekavani dochazi k nartistu tuhosti kompozitu se zvysujicim se obejmovym podilem Castic
ajejich Youngovym modulem pruznosti. Z grafu je také patrné, ze zvySenim tuhosti ¢astic nelze
pii jejich daném objemovém podilu zvysSovat neomezené tuhost celého kompozitu — zde pti
modulu pruznosti matrice E,, = 70 GPa dochazi ke znatelnému zpomaleni rustu tuhosti
kompozitu pii pfekroCeni modulu pruznosti Castic E, = 300 GPa.

180
X
160
X X
140 X X
& x %
X
. 120
- % X
X
X X
100 b 4
X
b3 X
80 ” X X
X
60
0 0.1 0.2 03 0.4 05
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E, =100GPa X E, =200GPa X E, =300GPa XE, =380GPa

Obr. 29: Vliv Youngova modulu pruznosti cdstic na hodnotu Youngova modulu pruznosti
kompozitu.

Graf na nasledujicim obr. 30 potom indikuje, Ze tuhost ¢astic ma na relativni permitivitu kom-
pozitu pouze minimalni vliv. Pfi detailn€j$im pohledu na ziskané zavislosti si 1ze povSimnout,
ze s rostoucim modulem pruznosti ¢astic se permitivita spise snizuje, tento rozdil je vSak z prak-
tického hlediska zcela zanedbatelny.
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Obr. 30: Vliv Youngova modulu pruznosti cdstic na hodnotu relativni permitivity kompozitu.

Piezoelektrické koeficienty ds;, dz3 jsou tuhosti Castic ovlivnény znatelné vice (obr. 31,
obr. 32). Vysoky Youngiv modul pruznosti ¢astic ma zejména pii jejich vyssich koncentracich
za nasledek relativné vyznamny pokles piezoelektrické aktivity. Divodem je omezeni defor-
mace piezoelektrické matrice vlivem vysoké tuhosti Castic — pii pusobeni elektrického pole je
pretvoreni materialu mensi a tim padem dosahuji uvedené koeficienty niz§ich absolutnich hod-
not.
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Obr. 31: Vliv Youngova modulu pruznosti cdstic na hodnotu koeficientu ds, kompozitu.
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Obr. 32: Vliv Youngova modulu pruznosti castic na hodnotu koeficientu ds3 kompozitu.

Koeficient teplotni roztaznosti (obr. 33) je tuhosti ¢astic ovlivnén podobné jako piezoelektrické
koeficienty. Podoba zavislosti odpovida o¢ekavani — jelikoz koeficient teplotni roztaznosti cas-
tic je nizsi nez v pfipad€ matrice, zvySenim Youngova modulu pruznosti ¢astic je deformace
kompozitu pfi zméné teploty vice omezena a koeficient teplotni roztaznosti tak dosahuje nizsich
hodnot.
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Obr. 33: Vliv Youngova modulu pruznosti édstic na hodnotu koeficientu teplotni roztaznosti
kompozitu.
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5.3 Vliv permitivity ¢astic

Bézné konstrukéni keramiky (Al203, ZrO2) maji zpravidla radoveé nizsi relativni permitivitu
v porovnani s piezoelektrickymi keramikami typu PZT ¢i BTO. Je proto dalezité posoudit, jak
tento vyrazny rozdil v permitivité jednotlivych komponent muze ovlivnit piezoelektrické cha-
rakteristiky kompozitu. Posuzovano bylo 5 hodnot relativni permitivity ¢astic v rozmezi od
€, =10 do €. = 5000, pricemz relativni permitivita matrice byla ponechana na hodnoté

el = 3300.

Vysledna permitivita kompozitu je velikosti permitivity Castic dle ocekavani vyrazné ovlivnéna
(obr. 34). Pokud je permitivita ¢astic niz§i nez je tomu v pripadé matrice, celkova permitivita
kompozitu s rostouci koncentraci ¢astic klesa a naopak, ¢imz bylo ovéfeno spravné chovani
modelu.
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Obr. 34: Vliv relativni permitivity castic na hodnotu relativni permitivity kompozitu.

Permitivita ¢astic ma na piezoelektrické nabojové koeficienty opacny ucinek, nez je tomu
u Youngova modulu pruznosti, tj. s jeji rostouci velikosti se tyto koeficienty zvySuji. Z pohledu
praktického pouziti 1ze zjisténé zavislosti vyuzit pfi navrhu senzord (vyuzivaji piimy piezoelek-
tricky jev), u kterych jsou zpravidla zadouci co nejvyssi hodnoty piezoelektrickych napétovych
koeficientll g;;, které jsou dle rovnice (6) pfimo umérné velikosti piezoelektrického nabojového
koeficientu d;; v pfislusSném sméru a neptimo umeérné velikosti permitivity. Castice by dle zjis-
ténych zavislosti mély mit pfi poZadavku maximalni hodnoty koeficientu g;; kompozitu obecné
minimalni Youngliv modul pruznosti (pro co nejvyssi koeficient d;; kompozitu), permitivita
Castic ma vSak dvoji efekt. Pokud je jeji hodnota nizka, snizi se koeficient d;; kompozitu (ne-
gativni vliv na g;;), dojde vSak také k poklesu permitivity celého kompozitu (pozitivni vliv na
gij)- Bylo proto otestovano, jakym zplsobem ovliviiuje permitivita Castic hodnotu koeficientu
933 zde analyzovaného kompozitu BaTiO3-Al203 s materidlovymi vlastnostmi dle tab. 4. Vy-
pocteny byly hodnoty gs3 kompozitu s objemovym podilem ¢astic v, = 0,05a v, = 0,10 v za-
vislosti na velikosti permitivity ¢astic (obr. 37). Z uvedeného grafu vyplyva, ze v tomto pripadé
pridani castic Al2O3 snizuje hodnotu g3 v porovnani s ¢istym BaTiO3 — pokles koeficientu d33
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vlivem piitomnosti dielektrickych &astic je totiz vétsi nez pokles permitivity. Zarovefi je patrné,
7e zvySovani permitivity ¢astic koeficient gs; dale snizuje. Uvedené zavéry vSak nemusi platit
obecné a je nutné stanovit piisluiné zavislosti pro konkrétni druh kompozitu a materialové
vlastnosti jeho komponent.
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Obr. 35: Vliv relativni permitivity cdstic na hodnotu koeficientu dz, kompozitu.
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Obr. 36: Vliv relativni permitivity castic na hodnotu koeficientu dz3 kompozitu.
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5.4 Vliv ortotropie permitivity matrice

V ¢lanku, ktery publikoval Marutake [52], byly naméfeny rizné hodnoty relativni permitivity
BaTiOs ve sméru polarizace a kolmo na tento smér, pficemz nebyla zjisténa konkrétni zavislost
mezi hodnotami v jednotlivych smérech. V modelu byla proto ve sméru polarizace ponechana
relativni permitivita matrice €} _ = 3300, v kolmych smérech byly postupné zadany hodnoty

"m,33

relativni permitivity v intervalu (0,5 + 1,5)€rTm, .5» tedy od 1650 do 4950.

Ziskané vysledky hodnot koeficientt d5,, d35 jsou na obr. 38 a obr. 39. I zde bylo pozorovano
zvySeni uvedenych koeficientd s naristem permitivity kolmo na smeér polarizace, nicméné
v praxi neni tento rozdil pfili§ vyznamny.
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Obr. 38: Vliv relativni permitivity matrice kolmo na smér polarizace na hodnotu koeficientu
ds, kompozitu.
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Obr. 39: Vliv relativni permitivity matrice kolmo na smér polarizace na hodnotu koeficientu
d33 kompozitu.

55



5.5 Vliv pritomnosti reak¢ni vrstvy mezi ¢astici a matrici

Ve vzorcich kompozitu BaTiO3-Al203 vyrobenych v ramci zminéného projektu GACR byla
zjisténa vrstva na rozhrani ¢astic a matrice vznikla reakci BaTiO3 a Al2O3 béhem sintrovani
(obr. 40). Byly proto provedeny simulace za Gcelem zjistit, jaky vliv mize tato vrstva mit na
efektivni piezoelektrické vlastnosti kompozitu.

matrice BaTiO3

reakcni vrstva

castice AIZO3

SEM HV: 10.0 kV WD: 9.00 mm

View field: 27.7 ym  Det: BSE Low Energy 5 um
SEM MAG: 10.0 kx  Date{m/dly}: 01126/23

Obr. 40: Snimek kompozitu BaTiO3-Al203 porizeny elektronovym mikroskopem [53].

Kompozit obsahujici reakéni vrstvu na rozhrani ¢astic a matrice byl modelovan voxelovym
modelem s 20 Casticemi. Bylo posuzovano, jakym zpusobem dojde k ovlivnéni efektivnich
vlastnosti kompozitu v zavislosti na objemovém podilu Castic, ktery se pfeméni na reakcni
vrstvu. Konkrétné byly analyzovany pfipady, kdy zreaguje 0, 25, 50, 75 a 100 % objemu ¢astic
ptitomnych v kompozitu. Pro urceni velikosti reakéni faze v jednotlivych ptipadech byla vyu-
zita data ziskand z méfeni. V ramci feSen¢ho projektu na CEITEC byly pfipraveny ¢asticové
kompozity BaTiO3-Al203 obsahujici pred sintrovanim 3, 5, resp. 10 % obj. Al2O3. Z rentgenové
difrakéni analyzy (XRD) po sintrovani byly zjistény objemové podily jednotlivych slozek uve-
dené v tab. 12.
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Tab. 12: Objemové podily jednotlivych slozek kompozitu zjisténé difrakcni analyzou [53].

C. vzorku Slozka Material Obj. podil pred Obj. podil po
sintrovanim [%] | sintrovani [ %]
matrice BaTiOs3 97 92.9
1 éastice Al20Os3 3 0
reak¢ni BaAl204 0 5,1 71
vrstva BasAl2Tii0027 2,0 '
matrice BaTiOs3 95 89,2
2 éastice Al20Os3 5 0
reakéni BaAl204 0 5.8 108
vrstva BasAl2Tii0027 5,0 '
matrice BaTiOs3 90 77,4
3 éastice ALOs3 10 0
reakéni BaAle4‘ 0 9,9 226
vrstva BasAl2Tii0027 12,7

Z vyse uvedené tabulky je mozné urcit pomér, jakym se na vzniku reak¢ni vrstvy podileji ma-

trice (BaTiO3) a Castice (Al203). Tento pomeér je vyjadien vztahem
Vg

=y

kde Vg, V, oznacuji objem BaTiOs, resp. AlOsz preménény na novou fazi
(BaAl204 + BasAl2Ti10027), pficemz index i udava Cislo vzorku. Po dosazeni namétrenych hod-
not vychazi 6; = 1,37, 6, = 1,16, 65 = 1,26. Zpramérovanim téchto dilCich vysledk je zis-
kana hodnota & = 1,25 pouzita v dalSich vypoctech. Jinak feCeno, dle méfeni se na vzniku nové
faze podili pfiblizné z 56 % BaTiO3 a ze 44 % Al20s. V nasledujicim odstavci je popsano, ja-
kym zpisobem byla tato skutecnost zohlednéna pfi tvorbé modelu.

0; (49)

V modelu bylo nejprve nahodné rozmisténo 20 Castic Al2Os o priméru d,, vypocteném dle
vztahu (37). Nasledné byl tento priimér iteracné upraven na hodnotu d,, ; tak, aby bylo dosazeno
odpovidajiciho objemového podilu ¢astic (viz kap 4.2.2). Se znalosti poméru 6, jakym se na
vzniku reak¢ni vrstvy podileji jednotlivé slozky kompozitu, byl poté urCen vnitini a vnéjsi pra-

meér reakéni vrstvy d resp. d, . dle rovnic

3 dp, 3
drin,o =2 |(1=pr)- <T>

3
dT‘out,o = \/9 ' (dgf - d‘r?"in,o) + dgf

kde p,- oznacuje zvolenou ¢ast objemu ¢astic, ktera se pfeméni na reakcni vrstvu (0, 25, 50, 75
¢1 100 %). Dale pak byly v jednotlivych lokalnich sférickych soufadnych systémech lezicich

Tin,0’

(50)

(5D
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vzdy uprostied Castice vybrany prvky s radialni soufadnici t€zist€ v rozmezi od d,, /2 do
dy, .../ 2. Poslednim krokem byla opét kontrola skute¢ného objemového podilu reakcni vrstvy

v ramci kompozitu, pficemz teoreticka hodnota tohoto podilu je dana vztahem
v =, pr(1+6) (52)

Hodnoty pruméra d d, . bylyivtomto ptipad€ iteratn€ meénény, dokud nebyla odchylka

Tin,i’> “Tout,i

skute¢ného objemového podilu reakéni vrstvy od teoreticky stanovené hodnoty mensi nez 1 %.
Cely algoritmus tvorby modelu je znazornén na obr. 41.
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Obr. 41: Algoritmus tvorby voxelového modelu obsahujiciho reakcni vrstvu.

S pritomnosti reak¢ni vrstvy souvisi také nutnost zjemnéni sit€ konecnych prvki. Podminkou
bylo, ze tato vrstva musi byt po tloust'ce tvofena nejméne dvéma prvky. Pro pfipad minimalniho
uvazovaného objemového podilu Castic (zde v, = 0,03) a zarovefi minimalni nenulové Casti
jejich objemu preménéné na reakéni vrstvu (p, = 0,25) tak bylo nutné pouzit pro vypocty sit
s 80x80x80 prvky. Obr. 42 znazorfiuje sit' koneCnych prvka pii objemovém podilu Castic
v, = 0,10 a rlizné velikosti reakCni vrstvy.

59



A x

a) b)

c)

Obr. 42: Castice a reakcni vrstva pri objemovém podilu v, = 0,10: a) p, = 0,25;
b) p, = 0,50; ¢) p, = 0,75.

Reakeni vrstvé byl v modelu predepsan Youngiv modul pruznosti E, = 179 GPa, coz odpo-
vida hodnot& namé&fené na BasAl>Ti10027 dynamickou metodou na UFM AVCR Brno v ramci
fe§eného projektu. Vzhledem k neznamé relativni permitivité reakéni vrstvy byly uvazovany
3 rlizné hodnoty: €, = 10 (relativni permitivita Al203), €,, = 3300 (rel. permitivita BaTiO3),
€y, = 1650 (primér rel. permitivit Al203 a BaTiO3). Materialové vlastnosti ¢astic a matrice
byly zvoleny dle tab. 4. Kazda konfigurace kompozitu byla opét simulovana 10krat vzdy s raz-
nym rozlozenim c¢astic a pozadovana hodnota dané vystupni veliiny stanovena jako prameér
jednotlivych vysledku.

Vypocty byl uréen vliv reakéni vrstvy na piezoelektrické nabojové koeficienty ds4, ds3, jelikoz
stanoveni této zavislosti bylo zasadni v ramci provadéného vyzkumu. Vysledné hodnoty téchto
veliCin jsou vykresleny na obr. 43 a obr. 44. Vodorovna osa udava objemovy podil ¢astic pre-
meéneny na reakéni vrstvu p,- (p, = 0 tedy znamena absenci reakéni vrstvy, pii p, = 1 je pie-
ménén veskery objem Castic na novou fazi), jednotlivé barvy pak znazoriuji rizné vychozi
objemové podily Castic 1, pied uskute¢nénim reakce.
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Obr. 43: Vliv objemového podilu cdstic preménéného na reakcni vrstvu p, na hodnotu
koeficientu d3, pri riizném vychozim objemovém podilu castic vy, a relativni permitivité
reakcni vrstvy €, .
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Obr. 44: Vliv objemového podilu cdstic preménéného na reakcni vrstvu p, na hodnotu
koeficientu ds3 pri riizném vychozim objemovém podilu cdstic vy, a relativni permitivité
reakcni vrstvy €, .
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Uvedené vysledky potvrzuji, ze pfitomnost reak¢ni vrstvy ma na piezoelektrické vlastnosti
kompozitu negativni efekt, jelikoz snizuje objemovy podil piezoelektricky aktivniho BaTiOs.
Z praktického hlediska se vSak na zakladé provedenych vypocti nejevi vliv této reakéni vrstvy
jako zasadni. Objemovy podil castic v kompozitech BaTiO3-Al203 se zpravidla pohybuje v jed-
notkach procent, zde je tedy mozné zaméfit se na kompozit, kde v, = 0,05. Pokud v tomto
ptipadé zreaguje cely objem Castic, snizi se koeficient dz; oproti odpovidajici varianté bez pfi-
tomnosti reakcni vrstvy priblizné o 5%, koeficient d33 o 4 %. Za predpokladu, ze Youngtv
modul pruznosti reak¢ni vrstvy je nizsi v porovnani s Al2O3 a permitivita naopak vyssi, jedna
se v obou pfipadech o jevy s pozitivnim dopadem na piezoelektrické vlastnosti kompozitu viz
kap. 5.2 a 5.3. Jedinym negativnim dopadem pfitomnosti reakcni vrstvy na piezoelektrickou
aktivitu kompozitu je tak dle provedené¢ho vypoctového modelovani pouze zminéné zmenseni
objemového podilu BaTiOs.

5.6 Shrnuti ziskanych poznatku

Z citlivostnich analyz vypoctenych v kap. 5.1-5.5 1ze ucinit n€kolik zavéra uplatnitelnych pfi
vyrobé ¢asticovych feroelektrickych/dielektrickych kompozitt.

Pokud maji castice tvar zplostélého elipsoidu s krat§im rozmérem ve sméru polarizace v du-
sledku lisovani vzorkd, Ize o¢ekavat mirné sniZeni tuhosti a permitivity vysledného kompozitu
v tomto sméru, piezoelektrické nabojové koeficienty jsou ovlivnény zcela zanedbateln¢.

Piezoelektricka aktivita kompozitu klesa s rostouci tuhosti ¢astic, s jejich rostouci permitivitou
se naopak zvysSuje. Permitivita matrice ve sméru kolmo na polarizaci ma na piezoelektrické
chovani minimalni vliv a neni nutné ji pro tento ucel vyhodnocovat.

Pritomnost reakcni vrstvy snizuje piezoelektrické nabojové koeficienty kompozitu, pii malych
objemovych podilech (cca do 10 %) vSak neni jeji vliv pfili§ vyznamny.

Z vyse uvedenych poznatkd vyplyva, ze pro dosazeni maximalni piezoelektrické aktivity fero-
elektrického/dielektrického kompozitu je pfi daném objemovém podilu ¢astic zadouci, aby je-
jich Youngliv modul pruznosti byl co nejmensi, permitivita naopak co nejvetsi a béhem sintro-
vani byl potla¢en vznik reakéni vrstvy na rozhrani astic a matrice.
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6 KONFRONTACE S EXPERIMENTY

Jednim z hlavnich cili diplomové prace bylo objasnit vliv pfidani dielektrickych ¢astic Al2O3
do feroelektrické keramiky BaTiO3 na vysledné piezoelektrické vlastnosti. V ramci feSeni pro-
jektu GACR byly vyrobeny vzorky kompozitu BaTiO3-Al203 s riiznym objemovym podilem
Al2O3 a zméfen jejich piezoelektricky nabojovy koeficient d33 (CEITEC, vyzkumna skupina
Pokrocilych multifunkénich keramik). Méfeni piezoelektrickych vlastnosti probéhlo na vzor-
cich tvaru disku o tloustce necelych 2 mm a primeéru piiblizné 24 mm obsahujicich pred sin-
trovanim 0, 3, 5, resp. 10 % obj. Al203 viz obr. 45. Piezoelektricky nabojovy koeficient d33 byl
vyhodnocen na pfistroji firmy aixACCT Systems nepfimou metodou, kterd je soucasti
know-how této firmy a zjiStény koeficient ds3 by mél odpovidat hodnoté stanovené piimou
metodou Berlincourt [54].

Obr. 45: Vzorky pro méreni piezoelektrickych viastnosti; A: Al203, B: BaTiO3 [53].

Dle rentgenové difrakéni analyzy (XRD) provedené po sintrovani doslo u vSech vzorkt k pre-
meéne veSkerého objemového podilu Al2O3 na reakéni fazi viz tab. 12 v kap. 5.5. Tab. 13 udava
objemové pomery jednotlivych slozek po sintrovani v zavislosti na oznac¢eni méfenych vzorka.

Tab. 13: Namérené objemové podily slozek kompozitu po sintrovani.

« objemovy podil dané slozky [%
oznaeni vzorku BaTiO; T ALO; - [rea]kéni faze
B 100,0 0,0 0,0
3A97B 92,9 0,0 7,1
5A95B 89,2 0,0 10,8
10A95B 77,4 0,0 22,6

Ke konfrontaci vysledki zjisténych experimentalné a pomoci MKP byl pouzit voxelovy model
20 castic viz kap. 5.5. Objemové podily slozek kompozitu byly nastaveny dle tab. 13, materia-
lové vlastnosti BaTiOs dle tab. 4. Youngiv modul pruznosti reak¢ni faze byl predepsan na hod-
notu £, = 179 GPa, relativni permitivita zvolena €,, = 1650 viz kap. 5.5.

Porovnani hodnot koeficientu d55 dosazenych experimentalné a pomoci simulaci je zndzornéno
na obr. 46. Je patrny vyrazny rozdil vysledka ziskanych obéma metodami. Zatimco pfidanim
3 % obj. Al2Os3 poklesla naméfena hodnota d55 ze 180 pC - N1 na 22 pC - N1, v simulaci byl
zaznamenan pokles pouze na 153 pC - N1, Pfi vychozim objemovém podilu 10 % obj. Al203
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je jiz naméfené piezoelektrické chovani témér zanedbatelné, simulace vSak stale udava nadpo-
lovi¢ni hodnotu v porovnani s ¢istym BaTiOs.

160
140
120
100
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60
40
20 -
0 o —

3A97B 5A95B 10A90B

ds3 [pC-N71]

B experiment M simulace

Obr. 46: Porovnani vysledkii experimentu a simulace vzorkit BaTiO3-Al2053.

Zavislost koeficientu d33 na objemovém podilu Al2O3 byla zméfena také v [35] (obr. 47). Zde
byl pokles hodnoty d33 pfi zvySovani objemového podilu Al2O3 pomalejsi v porovnani s vy-
sledky poskytnutymi od CEITEC, nicméné¢ stale vyrazn€ strméjsi oproti vysledkim simulaci.
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3
Obr. 47: Zavislost piezoelektrického koeficientu ds3 a coupling koeficientu ky, na objemovém
podilu castic ALO3 v kompozitu BaTiO3-Al20s [35].

Urcity vliv na odchylku mezi vysledky experimentl a simulaci maze byt zpiisoben neptesnosti
materialovych parametrt vstupujicich do vypoctu. Jak ale bylo prokazano citlivostnimi analy-
zami v kap. 5, zmeéna tvaru Castic, hodnot Youngova modulu pruznosti ¢i relativni permitivity
ma zejmeéna pii malych objemovych podilech ¢astic pomeérné maly vliv na efektivni piezoelek-
trické vlastnosti kompozitu.

Vyznamny pokles piezoelektrické aktivity u vyrobenych vzorka kompozitu muze byt zptisoben
zejména ovlivnénim struktury BaTiOs pfidanim ¢astic Al2O3. Zasadni podminkou pro piezo-
elektrické chovani BaTiOs je tetragonalni struktura [S5]. V [56] bylo pozorovano snizeni tetra-
gonality BaTiO3 pfidanim ¢astic Cr, Co ¢i Fe, je tedy pravdépodobné, Ze tetragonalita maze byt
snizena také pridanim Al20O3. Velikost zrn a porozita jsou dal$imi parametry, které maji vyrazny
dopad na piezoelektrické vlastnosti BaTiOs [28; 29], pfiemz piitomnost Al2O3z béhem
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sintrovani miize tyto parametry vyznamné ménit [34]. Kvili velmi malym ¢asticim ve vyrobe-
nych

a nasledné mérenych vzorcich kompozitu doslo k pfeméné veskerého Al2O3 na novou fazi, coz
je nezadouci jev. DalSim krokem tedy bylo vyrobit kompozit s vétSimi ¢asticemi, kde jiz doslo
k reakci pouze v tenké vrstvé ¢astice (viz obr. 40) — vysledky méteni by tak teoreticky mohly
vice odpovidat t€ém ze simulaci. Méfeni na téchto vzorcich v§ak bohuzel neprobéhlo pied ode-
vzdanim této prace.

Dulezitym poznatkem této prace je zjisténi, ze z pohledu mechaniky by méla pfitomnost ¢astic
Al203 ovlivnit piezoelektrické vlastnosti BaTiO3 vyrazné mén¢€, nez naznacuji experimenty.
V dal§Sim vyzkumu je proto nutné zaméfit se zejména na to, jaké zmeny ve strukture
BaTiOs pridani Al203 zpusobuje.

65



7 ANALYZA ZBYTKOVYCH NAPETI V CASTICO-
VEM KOMPOZITU

Pti vyrobé keramickych kompozit ¢asto dochazi ke vzniku trhlin, at’ jiz na rozhrani jednotli-
vych fazi nebo v jeho blizkém okoli, zptisobenych vlivem rozdilné teplotni roztaznosti jednot-
livych komponent a obecné nizké lomové houzevnatosti keramik. Tento jev byl pozorovan také
na zhotovenych zkusebnich vzorcich kompozitu BaTi0O3-Al203 analyzovanych na CEITEC viz
obr. 48. V této kapitole bylo proto pomoci vypoctového modelovani predikovano rozlozeni
a velikost zbytkovych napéti v tomto kompozitu s cilem objasnit pfic¢inu vyskytu trhlin a uvést
doporucent, jak jejich vzniku pfi vyrobé kompozitu predchazet.

SEM HV: 10.0 kV ‘WD: 9.00 mm [TTRRNEY MIRA3 TESCAN

View field: 13.8 ym Det: BSE Low Energy 2 pm
SEM MAG: 20.0 kx  Date(m/d/y): 01/26/23 Ceitec Nano

Obr. 48: Trhliny zpitsobené vyrobou v kompozitu BaTiO3-Al203 [53].

7.1 Stanoveni potiebnych materialovych vlastnosti

Pro vypoctovou analyzu zbytkovych napéti je nezbytné znat soucinitele teplotni roztaznosti
vSech komponent vyskytujicich se v kompozitu. Tyto soucinitele byly urCeny pomoci dilato-
metrie. Keramiky BaTiOs a Al2O3 byly shodné sintrovany pfi teploté 1500 °C a nasledné byla
méfena zmeéna rozmérd vzorkli béhem ochlazovani, méfeni teplotni roztaznosti BasAl2Tii0027
probéhlo na jiz vyrobeném vzorku, u néhoz byla zména rozmérti zaznamenavana pii zahtivani
na teplotu 1400 °C. Ze ziskanych dat byly poté u vSech 3 uvedenych materiald vyhodnoceny
sekantni soucinitele teplotni roztaznosti pro ochlazeni z referencni teploty 1150 °C, ktera od-
povida teploté sintrovani vzorkti BaTiO3-Al203 na pokojovou teplotu. Hodnoty téchto soucini-
teld jsou uvedeny v tab. 14.

Tab. 14: Namérené hodnoty sekantnich soucinitelii teplotni roztaznosti pri ochlazeni
materidlu z referencni teploty 1150 °C na pokojovou teplotu [53].

Material a [K™1]

BaTiOs3 10,49 -10°°
Al203 8,77 107°
BasAl2Ti10027 7,31-107°
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Druhym zasadnim parametrem této analyzy jsou hodnoty Youngova modulu pruznosti vSech
komponent. Aby se vypoctené hodnoty zbytkovych napéti co nejvice blizily realnému kompo-
zitu, nebyly pro vypocet pouzity moduly pruznosti namétrené na dynamickou metodou na ob-
jemu materialu (tab. 4), ale vychazelo se z nanoindentacni zkousky vyrobeného kompozitu pro-
vedené na UFM AVCR Brno v ramci vyse uvedeného projektu GACR, jejiz vysledky jsou zob-
razeny na obr. 49. Jak je z uvedeného obrazku patrné, nameétené hodnoty jsou ovlivnény poro-
zitou materialu, ktera se navic zejména v ramci objemu Castice vyrazné méni. Z toho davodu
byly simulace provedeny pro rizné hodnoty modulli pruznosti komponent, konkrétné pro ¢as-
tice v rozmezi E, = 100 + 200 GPa a pro matrici v rozmezi E;,, = 90 + 150 GPa. Youngiv
modul pruznosti reak¢ni vrstvy neni z vysledkd nanoindentacni zkousky patrny kvali velmi
malé tloustce této vrstvy, byl proto zaveden piedpoklad, ze hodnota tohoto modulu je vzdy
primérem aktualnich hodnot E, a E,, coz pfiblizn€ odpovida vysledkim naméfenym v [39]
a zobrazenym na obr. 14.

Obr. 49: Namérené hodnoty tvrdosti a Youngova modulu pruznosti kompozitu BaTliO3-Al203
z nanoindentacni zkousky [53].

7.2 Konecnoprvkovy model pro urceni zbytkovych napéti

Model pouzity pro vypocet zbytkovych napéti je tvoren Castici, jez je obklopena reakcni vrstvou
a matrici, pficemz velikost jednotlivych oblasti je dana vychozim objemovym podilem ¢astic
V), a objemovym podilem Castic pfeménénym na reak¢ni vrstvu p,.. Vyuzita byla symetrie, diky
niz bylo mozné modelovat pouze osminu castice spolu s pfedepsanim odpovidajicich okrajo-
vych podminek viz obr. 50. Zakladni elementarni burika kompozitu byla opét reprezentovana
jednotkovou krychli, jeji osmina ma proto polovi¢ni délky hran. VSechny rozmérové hodnoty
uvadéné v prezentaci vysledkt této analyzy jsou proto vztazeny k t€émto rozmérim modelu
a pti aplikaci na realnou geometrii je nutné korigovat ptislusné délky odpovidajicim poméerem.

Sit’ konecnych prvki (obr. 50a) tvorily kvadratické prvky typu SOLID187 a jejich velikost byla
nastavena tak, aby reak¢ni vrstva obsahovala po tloust’ce vzdy nejméné 5 prvku a byl tak do-
stateCné€ presné vystihnut prab€h napéti pii prijatelném vypoctovém Case.
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Obr. 50: Model pro vypocet zbytkovych napéti: a) sit' konecnych prvku; b) okrajové podminky.

7.3 Prezentace vysledki zbytkovych napéti

V simulaci byla nastavena vychozi teplota 1150 °C (odpovida teploté sintrovani) a cely model
byl nasledné ochlazen na 20 °C (pokojova teplota). Rozlozeni prvniho hlavniho napéti pro kon-
krétni hodnoty vy, py, Em, Ep je zobrazeno na obr. 51. Napéti byla vyhodnocena po cesté tvorici
télesovou uhlopficku zaCinajici ve stfedu Castice, ziskané prubéhy hlavnich napéti jsou vykres-
leny na obr. 52. Pro dal$i posouzeni bylo vyhodnocovano pouze prvni hlavni napéti o; odpovi-
dajici v matrici obvodovému napéti, které je kolmé na smér §ireni potencialni trhliny. Z kazdého
prubéhu napéti odpovidajiciho danym parametrim kompozitu byly ziskany 4 charakteristické
hodnoty: primérné napéti v ¢astici (0 cqstice)> primeémneé napéti v reakeni vrstve (07 yrsepq ), Ma-
ximalni napéti (01 14, ) a tloustka oblasti, v niz plati o; > 100 MPa (t;99 mpa) — tato hodnota
odpovida zhruba mezi pevnosti BaTiO3 namétené v [57].

NODAL SOLUTION

STEP=1

SUB =1

TIME=1

s1 (AVG)
DMX =.010092
SMN =-.,285E+09
SMX =.168E+09

-.285E+09 -.184E+09 -.835E+08 .171E+08 .118E+09
-.235E+09 -.134E+09 -.332E+08 .674E+08 .168E+09

Obr. 51: Prvni hlavni napéti a jeho orientace v kompozitu s parametry v, = 0,05, p, = 0,20,
En, = 120 GPa, E,, = 150 GPa; pozn: napéti vykresleno v [Pa]
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Obr. 52: Ukazka prithéhu hlavnich napéti po zndzornéné cesté pro kompozit s parametry
v, = 0,05,p, = 0,20, E;,, = 120 GPa, E},, = 150 GPa.

Nejprve byl analyzovan vliv objemového podilu ¢astic na vypoctené napéti. Tloustka reakcni
vrstvy byla fizena konstantni hodnotou parametru p,, = 0,2, kterad udava, ze 20 % vychoziho
objemu c¢astic bylo pfeménéno na reakcni vrstvu. Pro kazdou geometrickou konfiguraci modelu
tak byl zajistén totozny pomér objemu Castice a objemu reakcni vrstvy.

Obr. 53 a obr. 54 vykresluji zvolené charakteristické hodnoty napéti pro objemové podily ¢astic
0,03, 0,05 a 0,10. Z uvedenych vysledkt 1ze vyvodit nékolik zavéri. Bylo prokazano, ze pro
celé pasmo zkoumanych hodnot modulli pruznosti Ey,, E, je prvni hlavni napéti v matrici
kladné, zatimco v Castici a reak¢ni vrstvé zaporné. To je dano skuteCnosti, ze soucinitel teplotni
roztaznosti dosahuje nejvyssi hodnoty v matrici, pii ochlazeni se tak matrice smrstuje nejvice
a vyvolava tim v ¢asticich a reak¢ni vrstve tlakova napéti.

ZvySovani objemového podilu Castic ma za nasledek snizeni velikosti zdporného prvniho hlav-
niho napéti v Castici a vreakéni vrstvé. Rozdil mezi objemovym podilem v, = 0,03
a v, = 0,10 pfi E;, = 150 GPa, E, = 200 GPa Cini u obou hodnot 0 c4stices T1prstva asi
15 %. Velikosti 0y cqstices 01 vrstva Na0Opak rostou pri zvySeni jak modulu pruznosti ¢astice
E,, tak i modulu pruZnosti matrice E,,.

Zavislost velikosti 07 4, Na objemovém podilu Castic je pfesné opacna, tedy ¢im vySsi obje-
movy podil Castic je, tim vEtsi je také velikost 0y g, — rozdil mezi v, = 0,03 a v, = 0,10 pfi
En, = 150 GPa, E,, = 200 GPa ¢ini asi 17 %. Efekt velikosti moduld E,,, E,, je v tomto pfi-
padé totoZny, tedy s jejich nariistem se hodnota oy ;45 zZVySuje. Pro tloustku £;90 mpa plati
stejné zavislosti jako pro 0ymqy, rozdil mezi v, = 0,03 a v, = 0,10 pii E,,, = 150 GPa,
E, = 200 GPa je zde nejvétsi a pfesahuje 100 %.

Na obr. 55 je porovnani priibéhli napéti o; pro rlizné objemové podily Castic v, pii totoznych
materialovych parametrech. Z tohoto srovnani vyplyva, Ze zvyseni 1, ma za nasledek posuv
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pribéhu napéti smeérem ke kladnym hodnotam, coz vysvétluje zmenseni velikosti 03 cqstices

Ul,vrstva a naopak narust Ul,max a t100 MPa-

01, castice 'Up = 0, 03 O01,vrstva
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Obr. 53: Viiv objemového podilu Castic vy, na zbytkova napéti: a), b), c): priumérna hodnota
0, v castici; d), e), f): prumérna hodnota o v reakcni vrstvé.
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{100 MPa

Obr. 54: VIiv objemového podilu castic vy, na zbytkova napéti: a), b), ¢): maximalni hodnota
0y, v matrici; d), e), f): tloustka oblasti v matrici, kde o; > 100 MPa.
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Obr. 55: Priibéh napéti v kompozitu pri Ey, = 120 GPa, E,, = 150 GPa, p, = 0,20
v zavislosti na objemovém podilu castic.

Vysetien byl rovnéz vliv velikosti reak¢ni vrstvy na zbytkova napéti v kompozitu. V ramci této
analyzy byl vychozi objemovy podil ¢astic ponechan na konstantni hodnoté v, = 0,05, pro-
ménnym parametrem byl objemovy podil ¢astic pifemeénény na reakéni vrstvu p,.. Analyzovany
byly pfipady, kdy je na reakcni vrstvu pfeménéno 10, 20 a 50 % objemu Castic.

Vysledky této analyzy jsou vykresleny na obr. 56 a obr. 57. Velikost napéti 03 cqs¢ice Klesa
s rostouci tloustkou reakéni vrstvy, u napéti oy ,,,-511, je tomu pravé naopak. Pfi maximal-
nich hodnotiach moduldi pruZnosti E,, = 150 GPa, E, = 200 GPa je mezi p, = 0,10
ap, = 0,50 rozdil v hodnot€ 01 cgstice pTiblizn€ 11 %, v hodnot€ oy yys¢q pak 13 %. Navic pii
zreagovaném objemovém podilu ¢astic p,, = 0,50 jiz neni ve zvoleném pasmu hodnot modultl
pruznosti Ey,, E;, zavislost napéti 0y cqstice na velikosti t&chto modulii monoténni, nybrz pfi
piekroCeni urcité hodnoty E,, dochazi pfi dalsim zvySovani tuhosti Castic naopak ke snizovani
velikosti 07 cqstice-

Stejné€ jako zvétSeni objemového podilu Castic zptisobuje i nartst objemu reakéni vrstvy zvy-
Seni hodnot 0y yax a t190 Mpa- Konkrétné je pfi E, = 150 GPa, E,, = 200 GPamezip, = 0,10
a p, = 0,50 rozdil ve velikosti 0y 4, zhruba 30 %, tloustka t199 mpa se 1isi témet o 100 %.

Obr. 58 znazortiuje prubéh prvniho hlavniho napéti pti riznych hodnotach p, a totoznych ma-
teridlovych parametrech vSech slozek kompozitu. Na rozdil od zvySovani objemového podilu
Castic, jehoz dasledkem je posuv celého prubéhu napéti smérem ke kladnym hodnotam, zptso-
buje zvétSeni reakéni vrstvy snizeni velikosti tlakovych napéti v €astici, naopak jejich zvySeni
v reak¢ni vrstve a taktéz nartist nap€ti v matrici.
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Obr. 56: Vliv objemového podilu cdstic preménéného na reakcni vrstvu p, na zbytkova na-
pétipriv, = 0,05: a), b), ¢): pritmérna hodnota o, v castici; d), e), f): priimérna hodnota o,
v reakcni vrstvé.
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Obr. 57: Vliv objemového podilu cdstic preménéného na reakcni vrstvu p, na zbytkova na-
péti priv, = 0,05: a), b), ¢): maximalni hodnota oy v matrici; d), e), f). tloustka oblasti
v matrici, kde o, > 100 MPa.
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Obr. 58: Priibéh napéti v kompozitu pri E,, = 120 GPa, E,, = 150 GPa, v, = 0,05
v zavislosti na objemovém podilu cdstic preménéném na reakcni vrstvu p,..

Celkoveé lze pii pohledu na vysledky analyzy zbytkovych napéti konstatovat, ze v ramci kom-
pozitu existuji velmi vyznamné rozdily v napjatosti. V ¢asticich nastava prakticky rovnomérna
trojosa tlakova napjatost, ktera je zpusobena tim, ze soucCinitel teplotni roztaznosti Al2O3 je
mens$i v porovnani s BaTiOs. Také v reakcni vrstveé jsou vSechna hlavni napéti tlakova a jejich
velikost se od Castice smeérem k matrici zvétSuje. Prvni dvé hlavni napéti v matrici jsou naopak
kladna (tahova) a stejné velka, coz je dano kulovym tvarem castice, tfeti hlavni napéti je za-
porné (tlakové) a velikost vSech téchto napéti se snizuje smeérem od Castice.

ZvySovani objemového podilu ¢astic ve vSech ohledech zvySuje riziko vzniku a §ifeni trhlin
v kompozitu. Ma totiz za nasledek jak pokles tlakovych napéti v ¢astici a v reakeni vrstve, tak
narast tahového napéti v matrici a zaroveri velikost oblasti, kde toto napéti presahuje 100 MPa.

Velikost reak¢ni vrstvy ma dvoji ucinek. Jeji narast zptisobuje navyseni tlakovych napéti v ¢a-
ticich a reakcni vrstvé, na druhé strané€ ovSem, stejné jako v piipadé€ naristu objemového podilu
castic, zvysSuje tahova napéti v matrici a velikost oblasti, kde , kde g; > 100 MPa.

Vsechny charakteristické hodnoty zji§tované z prub&hu prvniho hlavniho napéti rostou (v ab-
solutni hodnotg) spolu s velikosti Youngova modulu pruznosti ¢astic i matrice. Ze sklonu vrs-
tevnic jednotlivych grafti vyplyva, ze vyznamnéj$i dopad na prabéh napéti v kompozitu ma
Youngtiv modul matrice E,,.

Je dulezité zde zminit, Ze uvedena analyza vystihuje pfipad kulovych ¢astic rovnomérné roz-
misténych v matrici. V redlném kompozitu mohou nastat vyrazné vyssi napéti vlivem tvaru
Castic, jejich vzajemné blizkosti ¢i riizné velikosti. Cilem zde vSak bylo posoudit vliv jednotli-
vych parametrd kompozitu na velikosti zbytkovych napéti a s tim souvisejici nachylnost ke
vzniku trhlin, aby zjisténé zaveéry mohly byt zohlednény pfi vyrobé Casticovych kompozita
BaTiO3-AlL0:s.
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8 ANALYZA PIEZOELEKTRICKYCH KOMPOZITU
S RUZNOU 3D KONEKTIVITOU KOMPONENT

Rozvoj aditivnich technologii zejména v poslednich letech umoziuje také 3D tisk pokrocilych
keramickych material [58]. Tato ¢ast prace slouzi jako zaklad pro budouci vyzkum feroelek-
trickych/dielektrickych kompoziti vyrobitelnych pravé technologii 3D tisku, u které je mozné
pfimo fidit rozmisténi jednotlivych komponent v ramci zhotovené soucasti.

Navrzeno bylo celkem 5 riznych designti kompozitu, ve kterych je objemové zastoupeni fero-
elektrické i dielektrické komponenty 50 %. Z téchto typu kompozitu byly 4 analyzovany ve
dvou riznych orientacich, dohromady tedy bylo testovano 9 riznych variant, které jsou zobra-
zeny na obr. 59 a obr. 60 ve formé zakladni buiiky, jejimz opakovanim v prostoru by byl vy-
tvoren dany kompozit. Pod kazdym ztéchto designi je umisténa odpovidajici elementarni
bunka, na niz byly pfedepsany periodické okrajové podminky (viz kap. 4.2.1), dale okrajové
podminky v zéavislosti na vyhodnocované veliciné (viz kap. 4.2.3) a nasledné byly spocteny
efektivni vlastnosti stejnym zpisobem jako v kap. 4. Materialové vlastnosti komponent byly
zvoleny dle tab. 4.

=

4

6

Obr. 59: Analyzované varianty kompoziti 1-6 a odpovidajici elementdrni buriky pouZité
v simulaci.
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Obr. 60: Analyzované varianty kompozitit 7-9 a odpovidajici elementdrni buriky pouZité
v simulaci.

9

Také zde byly pouzity linearni prvky SOLID225, sit’ kone¢nych prvkia vsech variant kompozitu
je na obrazcich vyse.

Vzorky byly polarizovany ve sméru osy z, vypocteny byly efektivni piezoelektrické nabojové
koeficienty d3; (odpovida smérum z, x), d3, (odpovida smérum z, y), d33 (odpovida sméru z),
dale pak ve sméru z relativni permitivita ErT3 , @ Younglv modul pruznosti E,. Vysledky téchto
efektivnich vlastnosti jsou znazornény na obr. 61 a obr. 62.
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Obr. 61: Hodnoty piezoelektrickych nabojovych koeficientii jednotlivych variant kompozitu.
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Obr. 62: Hodnoty efektivnich viastnosti jednotlivych variant kompozitu:
a) relativni permitivita ErTS . b) Youngiiv modul pruznosti E,.

Dosazené vysledky jednoznacné ukazuji, ze pro maximalni piezoelektrické vlastnosti, permiti-
vitu 1 tuhost ve sméru polarizace je vyhodné, aby byly jednotlivé materialové oblasti oriento-
vany do tohoto sméru co nejvice. Nejvyssi hodnoty efektivnich vlastnosti byly zjistény u vlak-
nového, resp. vrstevnatého kompozitu, jejichz vlakna, resp. vrstvy jsou rovnobézné se smérem
polarizace (varianty 6, 9). Toto chovani je patrné také u variant 2 a 3 liSicich se pouze orientaci
vzhledem k uvazovanému soufadnému systému — varianta 3, kde delsi rozmér jednotlivych ma-
terialovych oblasti odpovida sméru osy z, dosahuje lepsich efektivnich vlastnosti.

Nejnizsi hodnoty efektivnich charakteristik vykazuje vrstevnaty kompozit, jehoz vrstvy jsou
kladeny ve sméru polarizace (varianta 8), coz se mize jevit v rozporu se skuteCnosti, ze tato
konfigurace je bézné& vyuzivana pro konstrukci tzv. energy harvesteri (obr. 8). Je vSak dile-
zité zminit, Ze provedena analyza popisuje pripad teoreticky nekonecného objemu ma-
terialu, jenz je rovhomeérné zatizen a neni uvazovan vliv volnych povrchii. Energy har-
vestery jsou oproti tomu zatézovany zpravidla ohybem tak, aby byla deformace piezo-
elektrickych vrstev co nejvyssi v porovnani se substratem a tyto vrstvy navic nejsou po
celém svém povrchu vazany na okolni material.
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9 ZAVER

Primarnim cilem diplomové prace bylo vytvoreni parametrickych kone¢noprvkovych modela
casticového kompozitu tvoreného feroelektrickou matrici a dielektrickymi casticemi a s vyuzi-
tim téchto modeld urcit efektivni elektro-mechanické vlastnosti takového kompozitu v zavis-
losti na objemovém podilu jednotlivych komponent a jejich materialovych vlastnostech. Dal-
§im cilem bylo u popsaného kompozitu popsat rozlozeni a velikost zbytkovych napéti zpaso-
benych vyrobou sintrovanim pfi vysokeé teploté a na zakladé ziskanych vysledki uvést doporu-
ceni, jak dany kompozit navrhnout a vyrobit, aby byla minimalizovana tahova zbytkova napéti
zpusobujici vznik trhlin. VypoCty byly zaméfeny zejména na cCasticovy kompozit
BaTiO3-Al203, jehoz materialové vlastnosti byly zméfeny a poskytnuty v ramci projektu
GACR od vyzkumné skupiny Pokrogilych multifunkénich keramik CEITEC VUT Brno a Sku-
piny kiehkého lomu UFM AVCR Brno.

Pro vypoctové modelovani byl pouzit program Ansys Mechanical APDL, ve kterém byly po-
moci programovaciho jazyka APDL vytvofeny skripty umoziiujici snadnou parametrizaci
vstupnich veli¢in a automatizaci vypoctu. Za uc¢elem homogenizace kompozitu byly vytvoreny
dva rizné kone¢noprvkové modely. V prvnim z nich byla uvazovana pouze jedina Castice ob-
klopena matrici, druhy model byl tvoren voxelové, obsahoval vét§i mnozstvi nahodné rozmis-
ténych castic a zohlednoval tak 1 jejich vzajemné interakce potencialn€ ovliviujici vysledné
efektivni vlastnosti kompozitu. Popsan byl podrobné algoritmus tvorby téchto modelt stejné
jako postup vypoctu prislusnych efektivnich vlastnosti kompozitu z vypoctenych hodnot po-
suvu a elektrického potencialu v uzlech modelu. Konkrétné byl vyhodnocovan Youngav modul
pruznosti E, relativni permitivita erTS ,» piezoelektrické nabojové koeficienty dz;, ds33 a koefi-

cient teplotni roztaznosti @ kompozitu. Oba uvedené modely byly nasledné odladény tak, aby
poskytovaly dostatecné piesné vysledky. V modelu jedné Castice byl testovan pouze vliv hus-
toty sité kone¢nych prvkl, v modelu vice ¢astic byl navic posouzen také vliv typu pouzitych
prvkl a poctu ¢astic v modelu.

Vysledky ziskané metodou konecnych prvki byly porovnany s hodnotami vypoctenymi z do-
stupnych analytickych modela. U vétsiny analytickych modelt byla zjisténa velmi dobra shoda
s vysledky z kone¢noprvkovych modeli i pfi vysSich objemovych podilech ¢astic, coz €ini tyto
modely pouzitelnymi minimalné pro prvotni navrh ¢asticového kompozitu.

Dale bylo posouzeno, jak jsou efektivni elektro-mechanické vlastnosti kompozitu ovlivnény
jeho geometrickymi a materialovymi parametry. Jmenovité byl vySetfen vliv tvaru castic, jejich
Youngova modulu pruznosti a relativni permitivity, nasledné také vliv ortotropie permitivity
piezoelektrické matrice a ptfitomnosti reak¢ni vrstvy na rozhrani Castic a matrice. Bylo zji§téno,
Ze tvar Castic ma na efektivni vlastnosti kompozitu pouze velmi maly dopad stejné jako hodnota
permitivity matrice ve sméru kolmo na polarizaci. ZvySeni Youngova modulu pruznosti ¢astic
zkoumané piezoelektrické vlastnosti snizuje, zvySeni jejich permitivity ma presné opacny efekt.
Dle provedenych simulaci vSak pfi bézné uvazovanych objemovych podilech ¢astic v tomto
typu kompozitu (do 10 %) jsou hodnoty koeficienti d34, d33 zménou Youngova modulu pruz-
nosti €1 permitivity ¢astic ovlivnény pouze v fadu jednotek procent. Pro posouzeni vlivu reak¢ni
vrstvy byl do voxelového modelu vice Castic implementovan algoritmus vytvarejici tuto vrstvu
v okoli ¢astic a umoziujici nastavit jeji riznou tloustku. Byly zjistény obdobné zavéry jako
u modulu pruznosti a permitivity Castic, tedy Ze pfi nizkych objemovych podilech ¢astic jsou
koeficienty d3;, d33 ptitomnosti reak¢ni vrstvy ovlivnény pouze v malé mite.
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Vysledky dosazené vypoctovym modelovanim byly konfrontovany s vysledky experimentd
provedenych na CEITEC. Mezi hodnotami zjisténymi t€émito metodami panuje vyznamny roz-
dil. Zatimco pomoci metody konecnych prvki byl predikovan relativné pomaly pokles piezo-
elektrickych vlastnosti pfi zvySovani objemového podilu Castic Al2O3, v experimentu byl po
pfidani pouhych 3 % obj. Al203 pozorovan pokles koeficientu d;; téméf na desetinu oproti
hodnoté naméfené na Cistém BaTiO3. Vzhledem ke shodé analytickych a numerickych modelt
tento nesoulad s experimentem poukazuje na skuteCnost, ze vlivem ptidani ¢astic Al2O3 doslo
pravdépodobné ke zmené struktury ¢asti BaTiOs3, ktera tak jiz nevykazovala tak vyrazné piezo-
elektrické chovani jako bez ptitomnosti Al203. Dal§imi moznymi faktory by mohly byt zmény
porozity kompozitu ¢i velikosti zrn BaTiOs. Zavéry prezentované v této praci tak poukazuji na
nutnost detailn€jsiho vyzkumu v této oblasti.

Analyza zbytkovych napéti byla provedena na osminovém modelu kulové Castice vCetné pii-
lehlé reak¢ni vrstvy a matrice, predepsano bylo teplotni zatizeni odpovidajici ochlazeni kom-
pozitu ze sintrovaci teploty 1150 °C na pokojovou teplotu. Posuzovan byl prubéh prvniho hlav-
niho napéti u kompozitd s riznym objemovym podilem a Youngovym modulem pruznosti jed-
notlivych fazi. Z uskutecnénych vypocta vyplynulo, ze pro dané hodnoty koeficientt teplotni
roztaznosti ¢astic, matrice a reakCni faze poskytnuté taktéz z méfeni na CEITEC VUT Brno
dochazi pii ochlazeni ke vzniku tlakovych napéti v Castici a v reakcni vrstvé, naopak v matrici
jsou prvni dvé hlavni napéti tahova a dosahuji maxima na rozhrani s reak¢éni vrstvou. Zvysovani
objemového podilu ¢astic ma za nésledek snizeni velikosti tlakovych napéti v Castici a v reakéni
vrstvé, naopak v matrici dochazi v takovém pripadé€ k narastu tlakovych napéti. VSechny uve-
dené jevy zvysuji riziko vzniku a Siteni trhlin v kompozitu. Pi zvétSeni tloustky reakeni vrstvy
se sice v Castici a v reakéni vrstvé velikost tlakovych napéti zvysi, ale i zde nastava zvySeni
rovnéz tahovych napéti v matrici. Velikosti vS§ech vyhodnocovanych hodnot prvniho hlavniho
napéti jsou tim vétsi, ¢im vétsi jsou hodnoty Youngova modulu pruznosti ¢astic a matrice.
Z uvedenych poznatkil je zfejmé, Zze pro snizeni rizika vzniku trhlin v kompozitu je zadouci
minimalni tuhost jednotlivych slozek a stejné tak minimalni objemovy podil ¢astic a tloustka
reakCni vrstvy.

Na zavér byly také navrzeny razné designy feroelektrického/dielektrického kompozitu vyrobi-
telné 3D tiskem s cilem poskytnout zaklad pro budouci vyzkum v této oblasti. Vypoctovou ana-
lyzou jednotlivych designt bylo napfiklad zjisténo, ze pro dosazeni maximalni tuhosti, permi-
tivity 1 piezoelektrickych vlastnosti kompozitu tohoto typu je zapotiebi, aby jednotlivé materi-
alové oblasti mély protazeny tvar a jejich delsi rozmér byl orientovan v souladu se smérem
polarizace.
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SEZNAM POUZITYCH ZKRATEK A SYMBOLU

symbol Jednotka popis
a [mm] délka poloosy elipsoidu rovnobézné se smérem
polarizace
b [mm] délka poloosy elipsoidu kolmé na smér polarizace
C [F] elektricka kapacita
cP [Pa] tuhost pfi zapojeni typu ,,open-circuit™
ct [Pa] tuhost pfi zapojeni typu ,,shot-circuit
C C

D [— elektricka indukce

m2

C ) . : )
dij [N piezoelektricky nabojovy koeficient
dpy dp [mm] pocateéni, resp. kone&ny primér astic
Ay Argrye [mm] vnitini, resp. vné&jsi primér reakéni vrstvy
E [Pa] efektivni Youngtv modul pruznosti kompozitu
Ep, Ep, Ey [Pa] Youngiiv modul pruznosti matrice, ¢astic, reak¢ni

vIStvy

v '
£ — intenzita elektrického pole

[ m

 C . : :
[e] — piezoelektricka matice napéti

[m

[Vm . . <o .
9ij N piezoelektricky napétovy koeficient
H [Pa] tvrdost
ki [—] piezoelektricky coupling koeficient
ny [—] pocet ¢astic v modelu
Pe [—] pomér poloos elipsoidu
Dr [—] objemovy podil ¢astic pfeménény na reakéni vrstvu
Q [C] elektricky naboj
sP [Pa~1] poddajnost pii zapojeni typu ,,open-circuit®
st [Pa~1] poddajnost pii zapojeni typu ,,short-circuit
{5} [—] tenzor pretvoreni
T, [°C] Curieova teplota
{T} [Pa] tenzor mechanického napéti
100 MPa [—] tloustka oblasti, kde o; > 100 MPa
Up [—] objemovy podil astic
a [K™1] efektivni soucinitel teplotni roztaznosti kompozitu

1 soucinitel teplotni roztaznosti matrice, ¢astic, reak¢ni
@ Opr G (K™ VISty
y

AT [°C] zmeéna teploty
£ [—] pretvoreni

F
€ [—] permitivita

m
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2=z =gl

permitivita pii konstantnim pfetvoreni
permitivita pii konstantnim mechanickém napéti

permitivita vakua

relativni permitivita kompozitu

relativni permitivita matrice, ¢astic, reakcni vrstvy

[
[
U [— Poissontiv pomér
v [— variacni koeficient
o [Pa] mechanické napéti
01,0, 03 [Pa] prvni, druhé, resp. tfeti hlavni napéti
04 castice [Pa] prameérné prvni hlavni napéti v Castici
04 max [Pa] maximalni prvni hlavni napéti v kompozitu
04 yrstva [Pa] prumérné prvni hlavni napéti v reakCni vrstve
0 ] pqmér, V] ,ak‘}'/m se na vzniku reakéni vrstvy podileji ma-
trice a Castice
Q@ V] elektricky potencial
zkratka vyznam
APDL Ansys Parametric Design Language
AVCR Akademie véd Ceské republiky
BNT barium neodymium titanate
BTO barium titanate
CEITEC Central European Institute of Technology
CS conventional sintering
GACR Grantova agentura Ceské republiky
HW hardware
KNN potassium—sodium niobate
MKP metoda konecnych prvku
PVDF polyvinildenfluorid
PZT lead zirconate titanate
SAW surface acoustic wave
SPS spark plasma sintering
UFM Ustav fyziky materialQ
XRD rentgenova difrakéni analyza
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