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Косарева О.Г.
ОБЩАЯ ХАРАКТЕРИСТИКА РАБОТЫ
Актуальность исследования.
Современный уровень развития техники предъявляет все большие требования к качеству материалов и готовых изделий из них. Речь идет, в первую очередь, о контроле внутренней микроструктуры материалов, об оценке качества адгезии в области соединения материалов, о контроле локальных прочностных и упругих характеристик и их распределения по объему материала или изделия. Наиболее перспективными в данной области являются ультразвуковые методы. Ультразвук проникает на достаточную глубину в объем большинства материалов, в том числе оптически непрозрачных, эффективно взаимодействует с внутренними границами раздела даже при небольших различиях акустических импедансов контактирующих сред. Соответственно, использование ультразвуковых пучков позволяет наблюдать внутреннюю архитектуру сложноорганизованных материалов и изделий, выявлять дефекты в их объеме и на границах раздела твердых тел.

С развитием техники импульсной акустической микроскопии на частотах от 50 МГц до 200 МГц стала доступна визуализация объемной микроструктуры с латеральным разрешением до 10-20 микрон и измерение локальных объемных упругих свойств с тем же пространственным разрешением. Малая длительность зондирующего импульса (20-40 нс) обеспечивает хорошее разрешение по глубине. Использование метода оказывается актуальным для многих материалов и технологий, но, прежде всего для визуализации и оценки объемной микроструктуры в материалах со сложной пространственной организацией.
Импульсная акустическая микроскопия оказывается перспективным методом для другой актуальной проблемы современного материаловедения - исследования и неразрушающего контроля микроструктуры границы раздела в зоне соединений материалов. Проблема границ в объеме материала или конструкции имеет фундаментальный характер – возникает вопрос о переходе одной микроструктуры к другой; о силах, обеспечивающих неразрывность среды, о свойствах и организации переходной зоны. С другой стороны, эта проблема актуальна для практики - внутренние границы в значительной степени определяют прочность конструкции, ее физические свойства (теплопроводность, электрические свойства и т.д.). Прямое исследование структуры границ раздела в области соединения материалов сталкивается с естественной трудностью – граница, как правило, недоступна для большинства стандартных методов структурных исследований. Исключение составляют ультразвуковые методы высокого разрешения и рентгеновская микротомография, причем импульсная акустическая микроскопия в этом случае имеет заведомые преимущества – с ее помощью могут отображаться т.н. закрытые трещины и отслоения: дефекты сплошности с шириной раскрытия, сравнимой с атомными размерами (5-10 Å и выше).
Существенной проблемой визуализации внутренней структуры является пространственное разрешение, реализуемое при формировании акустических изображений микроструктуры на заданной глубине. Визуализация структуры в объеме образца осуществляется сходящимся пучком, прошедшим через границу иммерсии и образца. За счет различия в преломлении лучей, падающих под разными углами на границу иммерсия - образец, структура пучка, прошедшего в объем материала, существенно искажается - конуса лучей, идущих под разными углами к оси пучка, собираются на оси на разном расстоянии от границы раздела. Фокус размывается и трансформируется в каустику. К такому пучку трудно применить известный критерий пространственного разрешения Рэлея, описывающий фокус на поверхности образца. Оказывается актуальной проблема пространственного разрешения при формировании изображений объемной структуры образца, в частности для визуализации микроструктуры границ соединения материалов. 
В работе развитые методики и подходы применены для экспериментального изучения упругих свойств, внутренней микроструктуры и неразрушающей оценки качества соединения современных плотных керамик. За последние годы наблюдается существенный прогресс в технологии изготовления керамических материалов – сохранив твердость, современные керамики стали существенно более прочными и стойкими к динамическим нагрузкам. Высокие прочностные свойства керамик связаны, прежде всего, с изменением их микроструктуры. Современные керамики формируются в виде структур с микро и наноразмерными кристаллическими зернами и минимальными межзеренными промежутками (≤ 10 нм). Однако в объеме керамических материалах присутствует значительное количество пор и включений с размерами от нескольких микрон до десятков и, даже, сотен микрон, т.е. с характерными размерами, существенно превосходящими размеры, как зерен, так и межзеренных пор. Подобные поры и включения образуют сотовую структуру керамики. Присутствие такой структуры может сказываться на физических характеристиках керамики, в т.ч. на ее прочностных и упругих свойствах; однако оно не означает автоматически существенного падения прочности или упругости. Актуальной является разработка неразрушающих методов исследования и контроля микроструктуры керамики и установление связи между упругими свойствами и внутренней структурой керамики. результаты экспериментального исследования представлены на примере керамик на основе ZrO2.
Одной из областей активного практического использования ZrO2 является медицинское протезирование. Как правило, стоматологическое протезирование подразумевает использование систем из двух соединенных материалов: керамика-керамика либо керамика-металл. Прочность изделия в целом будет зависеть как от прочностных и упругих свойств самих материалов, так и от качества адгезионного слоя между ними. Оценка структуры границы раздела для плотного контакта керамических материалов и выявления на границе соединения областей потери адгезии, безусловно, является актуальной проблемой не только с фундаментальной, но также и с практической точки зрения.
Цель работы
Целью работы является изучение взаимодействия коротких импульсов высокочастотного фокусированного ультразвукового пучка с малоразмерными элементами объемной структуры твердых материалов и элементами внутренних границ соединения материалов.
Основные задачи работы

1. Теоретический анализ особенностей взаимодействия коротких фокусированных импульсов высокочастотного ультразвука с рассеивателями в объеме твердого материала.
2. Экспериментальное изучение принципов отображения эхо-импульсов, создаваемых рассеивателями, на акустических изображениях – В- и С-сканах.
3. Теоретическое описание принципов фокусировки пучков сходящихся продольных и поперечных волн, образующихся за счет конверсии мод при прохождении зондирующего пучка границы раздела иммерсии и образца вблизи внутренних границ соединения. 
4. Изучение принципов формирования акустических изображений внутренних границ соединения с разной степенью совершенства.
Научная новизна результатов работы

1. Разработан подход для теоретической оценки чувствительности акустического микроскопа при визуализации малоразмерных элементов (< λ) в объеме твердого материала.
2. Показано, что сходящийся в объеме материала пучок является источником вторичного излучения, образуемого за счет дифракции излучения на рассеивателях. Прием дифрагированных волн приводит к искажению контуров элементов внутренней структуры, расположенных вне фокальной плоскости линзы.
4. Впервые были получены акустомикроскопические данные об объемной микроструктуре плотных керамик. Экспериментальные результаты показали высокую корреляцию с предложенными теоретическими оценками малоразмерных элементов в объеме материала.
5. Впервые методами акустической микроскопии получены экспериментальные результаты зависимости упругих характеристик современных плотных керамических материалов от уровня пористости, среднего размера зерна и кристаллической модификации.
6. Разработан новый подход для теоретической оценки разрешающей способности сходящихся ультразвуковых пучков в объеме твердого материала при визуализации внутренних границ раздела.
7. Разработаны принципы интерпретации акустических изображений границ соединения твердых материалов с разной степенью совершенства на примере соединений керамика-керамика и керамика-металл.
8. Впервые получены данные об особенностях отображения внутренней границы соединения материалов с различной степенью совершенства, сходящимися высокочастотными пучками продольных L и поперечных T волн.
Практическая ценность работы

Результаты теоретической работы позволяют проводить оценку размеров возможных малоразмерных (< λ) элементов внутренней структуры, визуализированных на акустических изображениях. Подход актуален при исследованиях материалов с микромасштабными структурными элементами (композитные материалы в т.ч керамики, углеродные нанокомпозиты и т.д). 
Развитый подход для оценки разрешающей способности сходящихся в объеме твердого тела материала ультразвуковых пучков применим для изучения объемной структуры и внутренних границ соединения всех типов материалов малоапертурными (до θm~11º) фокусированными пучками.
Разработанные методики исследования и интерпретации акустических изображений границ соединения материалов могут быть использованы для методов оценки и неразрушающего контроля высокого разрешения соединений материалов и в частности современных керамик.
Основные положения, выносимые на защиту
1. Значительную роль в формировании акустических изображений объемной микроструктуры материалов играет излучение, рассеянное на малых элементах внутренней структуры. Размер эффективных рассеивателей, дающих вклад при построении изображений, может быть существенно меньше длины волны зондирующего ультразвука в материале.

2. Наблюдаемые акустические изображения внутренней структуры материалов отображают, в первую очередь, распределение по объему акустически мягких элементов внутренней микроструктуры. Для плотных керамик такими элементами оказываются микронные поры и газовые пузыри.
3. Выходные сигналы, образуемые за счет конверсии зондирующего пучка на границах пластинки, позволяют одновременно измерять локальные значения скоростей продольных L и поперечных T волн и рассчитывать на их основе упругие модули. Упругие характеристики керамик зависят от пористости, среднего размера и типа кристаллической модификации.
4. Сходящийся зондирующий пучок в объеме материала является источником вторичного излучения, образуемого за счет дифракции на уединенных рассеивателях вершинах трещин или отслоений. Время прихода дифрагированной волны зависит как от глубины расположения элемента, так и от его положения относительно оси пучка. Образование и прием дифрагированных волн приводит к искажению контуров элементов внутренней структуры, расположенных выше или ниже положения фокальной плоскости в объеме образца.
5. Пространственное разрешение при отображении элементов внутренних границ раздела определяется эффективной угловой апертурой пучка, глубиной положения границы, частотой зондирующего ультразвука и скоростью звуковых волн в материале. 
6. Эффективное проникновение фокусированного пучка в объем объекта позволяет использовать для визуализации границы раздела между материалами не только пучки сходящихся продольных, но и поперечных волн, образующихся за счет конверсии мод при прохождении через границу раздела иммерсия-образец.
7. На границе соединения материалов фокусированный ультразвуковой пучок различает состояния идеального контакта, полного отсутствия адгезии и частичного контакта.

Личный вклад соискателя.
Все результаты, представленные в работе, получены соискателем лично, либо в соавторстве при его непосредственном участии.
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Целиком диссертационная работа была представлена на семинаре кафедры акустика физического факультета МГУ имени М.В. Ломоносова, 13 сентября 2017.
Основные материалы диссертации опубликованы в 16 работах, в том числе в научных журналах, индексируемых в поисковых платформах Web of Science и Scopus, 7 статей из них опубликованы в журналах, рекомендованных ВАК Минобразования и науки РФ. Представлено более 10 докладов на международных и всероссийских конференциях, 9 работ опубликовано в соответствующих сборниках трудов.
Структура и объём диссертации.
Диссертационная работа состоит из введения, 5-и глав, заключения и списка литературы. Общий объём работы 126 страниц, включающих в себя 40 рисунков, 6 таблиц. Список цитируемой литературы содержит 143 наименования.
ОСНОВНОЕ СОДЕРЖАНИЕ ДИССЕРТАЦИИ
Во введении обосновывается актуальность темы диссертации, формулируется цель работы. Дается постановка отдельных задач в рамках поставленной цели. Излагается краткое содержание диссертации по главам.
Первая глава содержит обзор литературы, в котором описаны основы акустической микроскопии (п.1.1), этапы её развития и основные принципы. Особое внимание уделяется фокусированным ультразвуковым системам (п.1.2). В п.1.2.1 описываются особенности формирования фокусированного пучка, его основные характеристики, методы и режимы работы фокусированных ультразвуковых систем. В п.1.2.3 приводится описание импульсных и гармонических методов возбуждения и приема поверхностных акустических волн (ПАВ) для измерения скоростей ПАВ и поверхностной упругости, а также методов для определения объемных упругих характеристик материалов, основанных на применении коротких импульсов фокусированного пучка.
В параграфе 1.2.4 рассматривается взаимодействие ультразвуковых пучков с границей соединения материалов. Основное внимание в литературе уделяется ультразвуковой характеризации зон частичного контакта по величине и частотной зависимости коэффициентов отражения и прохождения. Для их описания используется т.н. квазистатическая модель нарушенной границы соединения, предложенная Баиком и Томпсоном [1]. За счет концентрации напряжений микроучастки с нормальным контактом испытывают дополнительные деформации, которые, в сочетании со свободным перемещением берегов расслоений на участках потерянной адгезии, обеспечивают увеличение амплитуды смещений в отраженной волне. В рамках модели частичный контакт рассматривается как промежуточный слой с эффективной упругостью и массой. Присутствие такого слоя меняет величины коэффициента отражения и прохождения и приводит к появлению у них частотной зависимости. Однако такая зависимость, как и в случае нелинейных эффектов, характерна только для низкочастотного ультразвука. Применение высокочастотного фокусированного излучения приводит к тому, что значение коэффициента отражения на границе контакта, в первую очередь, определяется долей площади с нормальной адгезией внутри фокального пятна. Амплитуда и фаза сигнала, принятого в фокальном пятне, являются основными характеристиками для построения растровых акустических изображений. В п.1.3 приводится описание основных режимов визуализации акустической микроскопии А, В, B/D и С-сканы.
Вторая глава посвящена современным плотным керамическим материалам, их микроструктуре и упругим свойствам. В параграфе 2.1 обсуждается влияние микроструктуры керамики, уровня пористости, среднего размера зерна и его кристаллической модификации на упругие свойства керамического материала. Описывается формирование микро- и мезоструктуры за счет образования межзерновых пор и агломератов в объеме керамики. Особое внимание уделяется керамике на основе ZrO2, как объекту экспериментального микроакустического исследования в работе. 
В параграфе 2.2 обсуждается проблема адгезии на границе соединения с керамической поверхностью. Описываются механизмы адгезии, возникающие на границе соединения – механическая, адсорбционная, химическая, диффузионная, электрическая теории. Как правило, соединение между материалами сопровождается сочетанием нескольких механизмов адгезии, а надежность соединения характеризуется, дефектами адгезии в зоне контакта. Потеря адгезии может происходить в виде полной потери контакта на ограниченном участке границы (отслоения, газовые и воздушные пузыри), либо в форме частичного контакта.
В параграфе 2.3 приводится обзор методов исследования керамических материалов и их соединений. Анализируются преимущества и недостатки методов, применяемых для получения информации о структуре материала – оптической, электронной, атомносиловой микроскопии, методов рентгеновской визуализации и т.д. Вышеперечисленным методам сопоставляются ультразвуковые методы высокого разрешения. Высокая чувствительность ультразвука к изменениям акустических импедансов в материале, даже на элементах структуры, размер которых на порядок меньше длины зондирующего ультразвука, возможность получения данных о локальных упругих характеристиках материала, а так же визуализация микроструктуры в объеме и на границах соединений делают методы акустической микроскопии актуальными и востребованными для исследования современных плотных керамик.
В третьей главе описываются теоретические основы взаимодействия фокусированного ультразвукового пучка с частицами в объеме твердого материала размерами, много меньшими длины волны. Приводится подход для теоретической оценки возможных размеров включений, отображаемых импульсным акустическим микроскопом при объемной визуализации материалов. 
Оценка минимально возможного элемента внутренней структуры визуализированного фокусированным ультразвуковым пучком сводится к задаче по нахождению значения выходного сигнала Vsc ультразвуковой системы после рассеяния на частице размером a (ka<<1) падающего излучения и сравнение Vsc с уровнем шумовых сигналов акустического микроскопа. Поле внутри фокальной перетяжки малоапертурного фокусированного пучка может рассматриваться как падающий фронт ограниченных плоских волн, а включения с характерным размером a существенно меньшим длины волны – как сферические частицы.

В сферической системе координат с началом в центре рассеивателя, поле давления p в объеме материала вокруг сферического рассеивателя радиусом a на расстоянии r от его центра запишется в виде:
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где p00 – амплитуда падающей на рассеиватель волны; r и θ – сферические координаты; jn(kLr) – сферическая функция Бесселя n-ого порядка; hn(1)(kLr)- сферические функции Ханкеля первого рода; Pn(cosθ) – полиномы Лежандра, An – постоянные коэффициенты, определяющиеся из граничных условий на поверхности сферы, 
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, cL – скорость звука в материале. Распределение радиальной скорости на поверхности сферы примет вид:
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где (1 – плотность материала.
Для оценок ограничимся рассмотрением двух предельных случаев – рассеянием на очень жесткой мишени, для которой практически отсутствует движение границы сферы: vR=a=0 (условие Неймана), и случаем мягкой сферы, когда ее внутренность оказывает минимальное сопротивление движению границы сферы (условие Дирихле): pR=a=0.

Для жесткой сферы амплитуды сферических гармоник выражаются через отношение производных сферических функций Бесселя и Ханкеля, Для мягкой сферы – через отношение самих сферических функций Бесселя и Ханкеля. Значения сферических функций Бесселя и их производных для монопольного и дипольного рассеяния (n ( 0, 1) при ka<<1 определяют амплитуду рассеянного излучения. Для жесткой сферы амплитуды обеих компонент (монопольной и дипольной) имеют один и тот же порядок малости:
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Для мягких малых рассеивателей амплитуды рассеянных сферических волн с разной симметрией оказываются разных порядков – амплитуда изотропной сферической гармоники с n ( 0 существенно больше амплитуды дипольной составляющей рассеянного излучения:
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Используя полученные значения амплитуд сферических гармоник и асимптотику функций Ханкеля 0-го и 1-го порядка, рассеянное ультразвуковое поле в среде для жесткой и мягкой частицы запишутся в виде:
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Рассеиватель, расположенный в объеме материала внутри фокальной перетяжки зондирующего пучка на глубине z0 является источником рассеянного поля на передней поверхности образца. Фокусирующей системой регистрируется только та часть рассеянного поля, которая возникает внутри фокального пятна. Она соответствует излучению рассеянному назад и описывается соотношениями (5) и (6) с (=( и r=z0. 
Сигнал, образуемый рассеянием зондирующего излучения, на твердой частице в объеме материала запишется:
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где p0 – падающее поле в иммерсии; константа B характеризует эффективность ультразвуковой системы и определяется геометрическими параметрами излучателя и эффективностью пьезоэлектрического преобразователя; T1 и T2 коэффициенты прохождения по давлению границы иммерсия – образец в прямом и обратном направлении. 

Сигнал, формируемый при рассеянии зондирующего излучения мягкой частицей в объеме твердого тела, будет пропорциональным 1-ой степени размера частицы: 
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Экспериментальные исследования, проводились на импульсном акустическом микроскопе с чувствительностью ((10-2, которая определялась из эхограмм как отношение средней величины шумов на эхограмме к величине референтного сигнала VB. В качестве референтного сигнала используется сигнал 
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формируемый отражением от передней поверхности образца при совмещении этой поверхности с фокальной плоскостью ультразвуковой фокусирующей системы. Здесь R- коэффициент отражения на границе иммерсия – образец. Для наблюдения и регистрации микрорассеивателей в приповерхностном слое исследуемого образца (внутри фокальной перетяжки) необходимо, чтобы 
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Подставляя поочередно в неравенство (10) значения рассеянных сигналов и используя данные о скоростях распространения ультразвуковых волн в керамике ZrO2, используемой в дальнейшем в экспериментальных исследованиях, найдены минимальные размеры жесткого и мягкого рассеивателей, которые могут быть визуализированы на изображениях: 
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где ( - длина волны зондирующего излучения в иммерсии. Акустические линзы с рабочей частотой 100 МГц, которой соответствует длина волны в водной иммерсии, равная 15 мкм, позволяют визуализировать в приповерхностном слое керамики на глубине 0.3 мм отдельные мягкие включения (например, поры) размером до a0мягк(5 мкм и жесткие включения a0жест(9 мкм.
Четвертая глава посвящена применению высокочастотных фокусированных ультразвуковых пучков для изучения объемной микроструктуры и упругих характеристик материалов на примере плотных керамик. В п. 4.1 дано описание экспериментальной установки, приведены методики измерения локальных упругих характеристик и исследования объемной микроструктуры твердых материалов.
В п. 4.2 приводятся результаты экспериментального измерения упругих характеристик керамических образцов. Для измерений использовалось несколько серий образцов: 1) пластинки циркониевой керамики и стеклокерамики – материалов, на основе которых изготовлены двухслойные образцы для изучения области соединения; 2) образцы ZrO2 керамики с различной степенью пористости от 0.2 до 2.5%; 3) образцы корундовой керамики с различным средним размером зерна от 0.1 мкм до 20 мкм; 4) образцы циркониевой керамики различной кристаллической модификации. Для каждого образца была получена осциллограмма со стандартным набором эхосигналов для изотропного материала – B, L, LT, T сигналы. По данным о скоростях продольных cL и поперечных cT звуковых волн, рассчитанных из эхограмм, и плотности ρ этих материалов, измеренных методом гидростатического взвешивания, рассчитывались локальные значения объемного К и сдвигового G модулей упругости материала, модуля Юнга E и коэффициента Пуассона µ.
Исследовалось влияние структурных факторов, таких как пористость, размер зерен и кристаллическая модификация керамик на упругие свойства керамик. Изучение влияния пористости керамики на величину скорости распространения ультразвуковых волн показало, что изменение степени пористости от 0.2 до 2.5% приводит к снижению величины скорости продольных звуковых волн в керамике (таблица 1). Вариации упругих модулей в большей степени связаны с изменением плотности образца и в меньшей степени - с изменением скоростей звука. Погрешности при расчете скоростей распространения звуковых волн составила не более 5%, относительная ошибка измерения скоростей менее 1%; погрешность при расчете упругих характеристик составила (5%.
Вопрос зависимости упругих характеристик материала, в том числе скоростей распространения звуковых волн, от пористости керамических материалов неоднократно поднимался в теоретических и экспериментальных работах [2, 3]. Предполагается, что первопричина зависимости лежит в непосредственной связи пористости и среднего размера зерна в керамике. Увеличение размера зерен приводит к уплотнению материала, уменьшению количества межзеренных границ и уменьшению энергии свободной поверхности зерен на единицу объема. Основное рассеяние, отражение и затухание ультразвуковых волн связано с взаимодействием с межзеренными границами и порами, значительное уменьшение их количества скажется на скорости продольных и поперечных звуковых волн. В таблице 2 приведены результаты экспериментальных измерений скоростей звука. Показано что рост зерен при спекании приводит к уплотнению керамики за счет спада внутренней пористости, а также значительному увеличению скоростей продольных и поперечных волн. Измерение точных значений скоростей звука в керамиках необходимо для решения актуальных задач по распространению тепловых фононов в керамиках. Диффузия фононов тем выше, чем выше размер зерна – фононы рассеиваются только на межзеренных границах, а эффективный коэффициент диффузии фононов D линейно зависит от размера зерна и связан со скоростями звука в материале через известные соотношения [4]:
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где l –длина свободного пробега неравновесных фононов, связанная с размером зерна.
Еще одним фактором, влияющим на значения скоростей объемных волн и упругие характеристики, является кристаллическая модификация керамики. Керамика на основе ZrO2 изготавливается в трех основных модификациях – моноклинной (ZrO2-М) тетрагональной (ZrO2-Т) и кубической (ZrO2-С). В таблице 3 представлены результаты измерений упругих характеристик в зависимости от преимущественной модификации керамики. Полученные данные хорошо коррелируют со значениями упругих характеристик, полученными группами [5-7]. 
Таблица 1.
Значения упругих характеристик – скорости звука и модули упругости, керамики ZrO2 в зависимости от степени пористости образца. 

	№
	Порист., %
	ρ, г/см3
	сL, км/с
	сT, км/с
	G, ГПа
	K, ГПа
	E, ГПа
	µ

	1
	0.2
	6.1428
	6.989
	3.520
	76.1
	198.8
	202.5
	0.33

	2
	0.6
	6.1379
	6.942
	3.510
	75.6
	195.2
	200.9
	0.33

	3
	1.1
	6.1124
	6.949
	3.526
	75.9
	194.1
	201.7
	0.33

	4
	1.5
	6.0766
	6.918
	3.493
	74.1
	192.2
	197.18
	0.33

	5
	2.5
	5.9399
	6.778
	3.471
	71.6
	177.7
	189.3
	0.32


Таблица 2.
Скорости распространения продольных и поперечных ультразвуковых волн в керамиках Al2O3 с разным размером зерна. 

	№
	Размер зерна, нм
	ρ, г/см3
	сL, км/с
	сT, км/с

	1
	100
	3.62
	10.330
	5.939

	2
	200
	3.74
	10.420
	6.208

	3
	300
	3.86
	10.968
	6.570

	4
	500
	3.87
	11.089
	6.475

	5
	1 000
	3.88
	11.259
	6.608

	6
	7 000
	3.92
	11.015
	6.369

	7
	12 000
	3.95
	11.279
	6.644

	8
	20 000
	3.97
	11.453
	6.567


Таблица 3.

Значения упругих характеристик керамики, ZrO2 стабилизированной в моноклинной (М), тетрагональной (Т) и кубической (С) модификации. 

	модификация
	сL,км/с
	сT,км/с
	ρ, г/см3
	G, ГПа
	K, ГПа
	E, ГПа
	(

	ZrO2-М
	7.547
	4.123
	5.52
	93.8
	189.6
	241.6
	0.29

	ZrO2-Т
	7.091
	3.658
	5.82
	77.9
	189.1
	205.4
	0.32

	ZrO2-С
	7.269
	3.848
	5.78
	85.6
	191.6
	223.5
	0.31


В параграфе 4.3 представлены результаты изучения взаимодействия фокусированных пучков с элементами внутренней микроструктуры плотных керамик. Структурные особенности объемной структуры были визуализированы с помощью В- и С- сканов, полученных акустической линзой с рабочей частотой 100 МГц. Показана высокая эффективность методов импульсной акустической микроскопии для визуализации в объеме керамики включений, размеры которых варьируются от нескольких десятков микрон до сотен микрон (рис. 1а). Яркие точки на изображении внутренней структуры соответствуют включениям в объеме керамики. Высокие амплитуды сигналов, отраженных на частицах, позволяют говорить, что такие включения являются мягкими рассеивателями – порами. Присутствие малоразмерных (0.5-10 мкм) пор в образцах подтверждалось атомносиловой микроскопией (AFM) (рис. 1б). Полученные экспериментальные результаты показывают состоятельность теоретических оценок чувствительности акустической микроскопии для отображения мягких малоразмерных рассеивателей в объеме твердого материала (глава 3). Для керамики ZrO2 размеры визуализированных пор a0мягк > 5 мкм.
Проанализировано взаимодействие сходящихся в объеме материала фокусированных пучков с элементами структуры, расположенными на разной глубине относительно положения фокуса параксиальных лучей (рис. 1г). Показано, что отражатели, расположенные вне фокальной области линзы, отображаются на В-скане в виде параболических линий – элементы структуры расположенные выше фокуса с загнутыми вверх ветвями параболы; дефекты ниже фокуса – с загнутыми вниз ветвями (рис. 1в). эффект связан с приемом излучения, возникающего в результате дифракции сходящегося пучка на точечных элементах структуры – порах, вершинах границ раздела, трещин или отслоений. Когда такие мишени располагаются в фокусе параксиальных лучей, то все лучи сходящегося пучка одновременно достигают мишени. При смещении мишени из фокальной плоскости, лучи зондирующего пучка, идущие под разными углами к его оси, приходят на мишень и взаимодействуют с ней за разное время (рис. 1г). Различия увеличиваются с ростом угла наклона луча, расстояния от оси пучка и смещения дефекта относительно фокальной области акустической линзы. Дифрагированные эхо-сигналы при линейном перемещении линзы формируют на В-сканах параболические линии (рис. 1в). На С-сканах участие дифрагированных эхосигналов в формировании акустических изображений структур, лежащих в плоскости, сдвинутой вверх или вниз по отношению к фокусу пучка, приводит к размыванию контуров элементов структуры и потере четкости изображения.

[image: image18]
Рис. 1 Изображения внутренней микроструктуры керамики. а) С-скан внутренней микроструктуры на глубине 780 мкм, толщина отображаемого слоя (110 мкм; б) AFM изображение пористой структуры керамики; в) В-скан поперечного сечения образца. Прием дифрагированного излучения на элементах вне фокальной зоны формирует параболическе линии; г) формирование каучтики в объеме образца за счет сильного преломления лучей на границе с имерсией. Эленмнты внутреннй структуры, расположенные на разной глубине, начинают взаимодействовать со сходящимся пучком на разном удалении от оси пучка. В результате дифракции наклонных компонент пучка и приема обратного излучения со смещенным относительно параксиальных лучей временем задержки происходит искажение формы и размера элементов на В-скане. Рабочая частота линзы 100 МГц. Поле сканирования 10.5х10.5 мм.
В пятой главе изучаются акустические явления, определяющие формирование акустических изображений внутренней границы соединения материалов. Приводится теоретическая модель для оценки разрешающей способности фокусированных пучков в объеме твердого тела после их преломления на границе иммерсия-образец. Оценки сопоставляются с результатами экспериментальных исследований границ соединения керамических материалов. Анализируются особенности формирования выходного сигнала в результате взаимодействия фокусированного пучка с основными элементами границы соединения, такими как отслоения и пузырьки воздуха, участки полного и частичного контакта, промежуточные и клеевые слои и принципы интерпретации акустических изображений в области границ раздела. Рассматривается возможность использования для визуализации внутренних границ пучков не только продольных, но и поперечных волн, образующихся за счет конверсии мод при прохождении зондирующего пучка границы раздела иммерсии и образца.

В п. 5.1 описывается методика эксперимента. В п. 5.2 представлен подход для оценки разрешающей способности сходящихся в объеме образца зондирующих пучков при визуализации структуры внутренней границы раздела. Оценки проводились на примере фокусировки пучка на границе двух материалов, расположенной параллельно поверхности образца и нормально к оси ультразвукового пучка (рис. 2). Прием максимума эхосигнала и визуализация структуры произвольной плоскости являются оптимальными, когда параксиальный фокус прошедшего пучка размещается на отображаемой плоскости. Лучи, входящие в состав прошедшего в объем материала пучка и идущие под конечными углами к оси пучка, из-за рефракционных аберраций (формирование каустики рис. 1г) будут отражаться в разных точках отображаемой плоскости, и приходить на приемник с разными фазами. Регистрируемый сигнал от плоскости будет определяться суммой сигналов, создаваемых лучами, отраженными в области радиуса ra вокруг параксиального фокуса F0 (рис.2). Лучи, отраженные в этой области, должны приходить на приемник со сдвигом фазы Ф относительно фазы осевого пучка Ф0, не превышающим величину π. 
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Только в этом случае их вклады будут суммироваться приемником по абсолютной величине, формируя основной эхосигнал, отраженный от внутренней плоскости. Остальные лучи угловой апертуры зондирующего пучка будут отражаться вне пятна и иметь фазу, быстро меняющую знак в зависимости от их угла наклона. Поэтому их вклады в эхосигнал, регистрируемый преобразователем, будут взаимно компенсироваться и давать минимальный вклад в формирование регистрируемого сигнала.
[image: image34.png]


Пятно радиуса ra вблизи пара​ксиального фокуса представляет собой 1-ую зону Френеля для излучения, отраженного в резуль​тате взаимодействия фокуси​рованного пучка с внутренней плоскостью и принятого фоку​сирующей системой. Расчет времени прихода на приемник отраженных лучей в зависимости от угла их наклона θα дает возможность оценить фазу приходящих лучей и оценить угловую апертуру той части пучка, которая образует 1-ую зону Френеля при отражении от внутренней поверхности, и определить размер этой зоны. Размер зоны задает пространственное разрешение при визуализации микроструктуры внутренних границ.
Временная задержка Δt между лучами, падающими по нормали и под произвольным углом θ( к поверхности пластинки должна удовлетворять условию 
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Согласно рис. 2 времена t1 и t2 при прохождении нормальных и наклонных лучей запишутся.
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где c( – скорость распространения продольных или поперечных звуковых волн в материале, c – скорость звука в иммерсии; h – глубина границы. 
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где R- радиус кривизны излучателя; z = h∙с(/с – смещение фокуса линзы от поверхности вглубь образца; θ( - произвольный падающий угол луча внутри угловой апертуры; θ'( - угол преломленного луча внутри образца. Выражение (22) было получено, принимая во внимание малые значения угла θ( (максимальная угловая апертура θm применяемых в работе излучателей ~11°). Используя выражения (19)-(22) для определения времени задержки Δt и разложив подкоренные составляющие в степенной ряд:
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где x принимает значения sin2θ( и (с/с()2∙sin2θ(, получаем
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Учитывая выражение (16) и принимая (1-(с/с()2) ≈1 (с(>>с для большинства твердых материалов), значение падающего угла θ( будет найдено из выражения
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где (( - длина продольной L или поперечной T звуковой волны в образце на рабочей частоте зондирующего пучка. Размер радиуса rα 1-ой зоны Френеля запишется через выражение
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Таким образом, эффективная апертура пучка, участвующего в формировании эхосигнала, определяется величиной характеризующей преломление при входе зондирующего пучка в образец – отношением скоростей звуковых волн в иммерсии и объекте, длиной волны в материале и глубиной фокальной плоскости. Эффективная угловая апертура медленно сужается по мере смещения фокальной плоскости вглубь образца. Радиус 1-ой зоны Френеля и, соответственно, разрешение при визуализации в объеме определяется длиной волны зондирующего пучка. Размер зоны постепенно увеличивается, а разрешение ухудшается при смещении фокуса вглубь образца.
[image: image35.emf]В п. 5.3 рассматриваются возможные принципы отображения различных дефектов в области соединения: точечные и протяженные участки потери адгезии, участки частичного контакта, дефекты клеевых слоев. Рассматривается влияние дефектов на амплитуду и форму эхосигналов, принимаемых из области соединения, изучаются особенности отображения структурных элементов границы на В- и С-сканах. Результаты проведенного анализа были использованы для интерпретации акусти​ческих изображений границ соединения стеклокерами​ческой облицовки с керамической и металли​ческой поверхностью. На акустическом изображении границы керамической пластинки со стеклокерамической облицовкой (рис. 3) присутствуют области различной яркости. Наиболее яркие из них соответствуют протя​женным отслоениям с полной потерей адгезии. Темный серый фон дают области качественной адгезии, где коэффициент отражения RL определяется отношением импедансов керамического основания и стеклокерамической облицовки. Для всех областей потери адгезии отчетливо видны их границы. Контуры таких дефектов отображаются двояким образом. В одних случаях (рис. 3б) контур представляет скачкообразный переход от светлой области к серой без выделения линии границы. В других случаях (рис. 3в) граница дефекта отображается в виде темной линии конечной ширины. Полное и частичное оконтуривание зон потери адгезии связано, по всей вероятности, с наличием искривленных участков границы (крупные пузырьки). Расщепление отраженного сигнала на два близкорасположенных сигнала от параксиальных лучей и боковых лучей, идущих под заметными углами к оси зондирующего пучка, но нормальных к участкам искривленной поверхности, а их интерференция приводит к сложной структуре выходного сигнала. Как результат, значительное уменьшение амплитуды сигналов по сравнению с прилегающими участками с обеих сторон от контура дефектной зоны формирует темный контур на изображении.
В п.5.3.2 рассматриваются границы соединения с промежуточным или клеевым слоем. Описывается формирование эхо-сигналов в зависимости от соотношения между толщиной слоя и длиной ультразвуковой волны в материале. Приводятся примеры образования дефектов адгезии на верхней и нижней границе соединительного слоя, и их влияние на структуру принимаемого сигнала. Описываются теневые методики отражательной акустической визуализации для определения положения дефектов адгезии клеевого слоя относительно верхней или нижней керамической поверхности, а также для визуализации дефектов объемной структуры тонкого клеевого слоя. 
В п.5.3.3 подробно обсуждается взаимодействие фокусированного пучка с участками частичного контакта. В зоне частичного контакта имеет место комбинированное взаимодействие ультразвука с границей раздела – на микроучастках с полным контактом происходит как отражение падающего излучения, так и его прохождение в ниже расположенную среду; на малых участках с потерянным контактом происходит только отражение. В результате, эффективный коэффициент отражения R должен возрастать по сравнению с его величиной RL (на участке идеального контакта), но оставаться меньшим единицы – значения R при отсутствии контакта между средами:
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Рис. 4 Акустическая визуализация границы соединения керамика-стеклокерамика с клеевым слоем. а) Эхограмма для участка хорошего контакта (1); б) эхограмма на участке отслоения (2); в) эхограмма участка с частичным контактом (3); г) С-скан границы соединения клеевого слоя с верхней керамикой; д) С-скан границы соединения клеевого слоя с нижней стеклокерамической пластинкой. Наблюдаются дендритные дефекты внутренней структуры клеевого слоя, вблизи которой находятся небольшие участки частичного контакта (3). Обширная область частичного контакта видна в центральной части изображения (4). Рабочая частота линзы 100 МГц. Поле сканирования 18.5х6 мм.

На рис. 4 представлены изображения границы соединения керамика-стеклокерамика с клеевым слоем. Присутствие дополнительной границы в области соединения приводит к приему двух сигналов L1 и L2, отраженных на верхней и нижней границе клеевого слоя (рис. 4а), что позволяет формировать на их основе отдельные акустические изображения границ соединения (рис. 4г,д). Амплитуды сигналов L1 на участках отслоения (2) и частичного контакта (3), (4) практически идентичны (рис. 4б,в). Оценка качества адгезии в таких областях возможна только при анализе сигнала L2. Наличие сигнала L2 (рис. 4в) со сниженной (~10 dB) по сравнению с участком хорошего контакта амплитудой свидетельствует о расположении участков частичного контакта (3) и (4) на границе верхней керамики с клеевым слоем. Показано, что размер чередующихся участков хорошей и плохой адгезии (светлые и темные точечные участки) в зоне (4) составляет несколько сотен микрон (рис. 4д). В то время как область (3) имеет монотонный серый окрас, с яркостью ниже, чем на участке хорошей адгезии (1). Это свидетельствует присутствию микро размерных (<λ) участков хорошей и плохой адгезии внутри фокального пятна, наличие которых приводит к снижению интенсивности прошедшего излучения, спаду амплитуды L2 сигнала и яркости области на изображении нижней границы. Полное отсутствие L2 сигнала (рис. 4б) свидетельствует о протяженном отслоении (2) на верхней границе клеевого слоя, под которым образуется акустическая тень – визуализация ниже расположенной границы невозможна.
В п. 5.4 представлены результаты исследования границы соединения керамика-стеклокерамика фокусированными пучками продольных L и поперечных T волн. Визуализация производилась одной и той же области соединения с поочередной фокусировкой L и T волн. Для каждого случая выходной сигнал системы керамика-клей-стеклокерамика включает парные L1, L2 или T1, T2 сигналы, отраженные от верхней и нижней границы клеевого слоя (рис.5а, г). Также присутствуют LT сигналы, обусловленные конверсией мод, и 2L – сигнал двойного переотражения продольных волн в объеме верхней пластинки. Преимуществом L-пучка является высокая амплитуда сигнала за счет приема нормальных лучей и 
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Рис. 5. Акустические изображения, полученные при фокусировке продольных (а-в) и поперечных (г-е) волн в области соединения керамика-клеевой слой-стеклокерамика. а) Эхограмма, полученная при фокусировке продольных волн; б), в) С-сканы верхней и нижней границы клеевого слоя, которым соответствуют сигналы L1 и L2. г) Эхограмма, полученная при фокусировке поперечных волн; д), е) изображения верхней и нижней границы клеевого слоя, которым соответствуют сигналы T1 и T2. Дефекты клеевого слоя к верхней керамической пластинке: 1‑ точечные дефекты, 2‑отслоения; 3‑ участки частичного контакта; 4‑ тени дефектов. На С-сканах нижней границы также видны тени от дефектов шлифовки. Рабочая частота линзы 100 МГц. Поле сканирования 16х6 мм.
высокая чувствительность к вариациям акустического импеданса на границе соединения. Различия в амплитудах L- и T-сигнала при фокусировке соответствующих пучков на одинаковых областях границы соединения составляет 8 dB. С другой стороны, пространственное разрешение, определяемое длиной волны для различных волновых мод заведомо лучше для поперечных волн. Экспериментально показано, что меньшая длина поперечных T волн и диаметр фокального пятна позволяют получить заметно выше детализацию и оконтуривание дефектов на С-сканах (рис. 5д, е). Минимальные размеры одних и тех же точечных дефектов (1) на изображениях (рис. 5б,д) составляют 250 и 100 мкм для пучков продольных и поперечных волн соответственно. Размеры визуализированных дефектов сопоставимы с теоретическими оценками фокальных пятен соответствующих пучков в объеме керамики (п. 5.1). Согласно которым, фокусировка продольных и поперечных волн акустической линзой 100 МГц на границе керамического соединения, расположенного на глубине h=1 мм в объеме ZrO2 (сL~7 км/с, cT~3.0 км/с), обеспечивается лучами 7.5° и 11°. Размеры фокальных пятен составят 2∙rL~228 мкм для пучков продольных волн и 2∙rT ~120 мкм для пучков поперечных волн.

Основные результаты
В диссертационной работе представлены результаты теоретического и экспериментального анализа взаимодействия импульсов фокусированного ультразвука с элементами микроструктуры в объеме твердых материалов и на границах их соединения. На примере современной плотной керамики показана высокая эффективность применения фокусированного ультразвука для характеризации пористой микроструктуры и упругих свойств материалов. Изучены механизмы взаимодействия фокусированных пучков с элементами микроструктуры границ соединений и принципы интерпретации их акустических изображений. 
Основные результаты могут быть сформулированы следующим образом.

1. Важную роль в формировании акустических изображений объемной микроструктуры материалов играет излучение, рассеянное на малоразмерных (<λ) структурных элементах и включениях. Размер регистрируемых элементов зависит от типа рассеивателя, чувствительности акустического микроскопа, множителя, обусловленного коэффициентами отражения и прохождения на границе иммерсия-образец, и глубины рассеивателя в объеме образца.
Экспериментально продемонстрирована эффективность акустической микроскопии для выявления малоразмерных мягких рассеивателей (пор и газовых пузырьков с размерами до нескольких микрон) в объеме плотных керамик. 

2. Экспериментально показана эффективность использования импульсного фокусированного ультразвука для измерения локальных величин скоростей продольных и поперечных упругих волн, упругих модулей и их распределения по объему образца. На основе локальных упругих измерений в образцах циркониевой и корундовой керамики были изучены зависимости скоростей продольного и поперечного звука от степени пористости, размера зерен и типа их кристаллической модификации.
Показано, что увеличение пористости приводит к уменьшению скорости продольных волн в керамике. Величина упругих модулей в меньшей степени зависит от скорости звука и связана с вариациями плотности образцов.
Показано, что значения скоростей распространения звуковых волн увеличиваются с ростом зерен в керамиках. Кристаллическая модификация керамик существенно влияет на изменения в скоростях распространения объемных волн.

3. Сходящийся зондирующий пучок в объеме материала является источником вторичного излучения, образуемого за счет дифракции на уединенных элементах структуры, расположенных выше или ниже фокальной плоскости зондирующего пучка. Импульс дифрагированного излучения регистрируется приемником со смещенным временем задержки, зависящим от положения рассеивающего элемента относительно фокальной плоскости и оси зондирующего пучка. Прием излучения приводит к искажению отображаемых на В- и С-сканах контуров элементов внутренней структуры, расположенных вне фокальной плоскости линзы в объеме образца.

4. Предложен новый подход для теоретической оценки пространственного разрешения сходящихся ультразвуковых пучков (θm≤11°) при визуализации микроструктуры внутренних границ в объеме материала. Прием максимума эхосигнала от произвольной плоскости в объеме твердого материала и визуализация её структуры обеспечивается эффективной апертурой пучка, определяемой отношением скоростей звуковых волн в иммерсии и объекте, длиной волны в материале и глубиной фокальной плоскости. 
Разрешение при визуализации границы соединения задается глубиной положения фокуса, частотой зондирующего ультразвука и скоростью звуковых волн в материале. По мере смещения фокальной плоскости вглубь образца эффективная угловая апертура медленно сужается, размер фокального пятна постепенно увеличивается, а разрешение ухудшается.
5. Визуализация элементов внутренней структуры может обеспечиваться фокусированными пучками продольных и поперечных волн. Пространственное разрешение пучков, определяемое длиной волны для различных волновых мод (продольных L или поперечных T) заведомо лучше для поперечных волн, обладающих меньшей скоростью распространения. Пучки поперечных волн, возбуждаемые только за счет наклонных компонент пучка, характеризуются большими рефракционными аберрациями. Зондирующий импульс продольных волн, обеспечиваемый параксиальной составляющей пучка, обладает большей интенсивностью и чувствительностью при обнаружении и оконтуривании отслоений и участков частичного контакта на границе соединения материалов.
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Рис.2 Схема отражения от внутренней границы соединения в объеме объекта лучей, падающих по нормали и под углом (( к поверхности образца. Лучи, отраженные от границы и приходящие на приемник со сдвигом фазы Ф относительно фазы осевого пучка Ф0, не превышающем величину π, формируют пятно радиуса ra, задающее пространственное разрешение при визуализации микроструктуры внутренних границ.





Рис. 3 Акустическое изображение границы соединения керамика-керамика а) С-скан области соединения материалов, 1- отслоения, 2- воздушные пузырьки; б) С-скан отслоения; в) С-скан пузырька воздуха. Рабочая частота линзы 50 МГц. Поле сканирования 13х6 мм
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