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Introduction and aims

Shape Memory Alloys, SMAs, form a class of smart
materials that can remember their original shape after
deforming under an external stimulus, like stress, thermal,
magnetic or electric (o, T, B, [E) fields. The properties of
SMAs arise from the martensitic transformation, MT,
between two solid phases in a diffusionless manner or
from the rearrangement of martensite variants.

During structural changes (SCs), SMAs usually
absorb/release energy by undergoing a reversible
hysteretic shape change. The hysteresis is the key
characteristics of many properties in SMAs including:
super-plasticity, super-elasticity, rubber-like behavior,
elasto-caloric and magneto-caloric effects. These
properties have made them important in many technical
applications including medical implants, sensors, robotic
muscles, electric and thermal actuators.

The stress induced reversible transformation
(super-elasticity) is one of the most frequently used
property of shape memory alloys (two-way shape
memory effect). Increasing the stress (loading) in
austenitic state, at a certain stress level, the transformation
to martensite starts and takes place until the
transformation is finished, which results in a plateau with
positive slope on the stress-strain curves, and the
unloading leads to a closed hysteresis loop. Below a
certain temperature, after removing the stress, the sample
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remains in martensitic state and turns back to austenite
only by thermally induced reverse transformation (i.e. by
increasing the temperature). In some cases it was
observed that, instead of having a smooth stress-strain
plateau, stress jJumps on the loading and unloading stress-
strain curves appeared and, at the thermally induced
recovery, had a burst-like transformation by about 2-4
orders of magnitude faster transition than the normal
thermally induced one and often accompanied with
jumping of the sample and an audible click was herd.
Understanding of these phenomena is still far not
complete and for better understanding of the dynamics of
these behaviors, NisFe1sGar7Cos single crystals were
selected as a new type of promising ferromagnetic and
high temperature SMAs. These, as compared to the well-
studied Ni2MnGa alloy, are less brittle and by changing
the Co content the mechanical and magnetic properties
can be finely tuned.

Structural changes (SCs) in SMAs proceed through
a sequence of small discontinuous jumps between local
stable states: this due to the discontinuous nucleation
events and to intermittent motion of A/M interfaces and/or
twin boundaries. Under slowly changing external driving
field, these usually lead to emission of different acoustic,
thermal or (in case of ferromagnetic SMAS) magnetic,
noise signals. The emitted noise signals consists of the so
called avalanches. It is well-known that temporal shapes



of avalanches, V(t) (V is the detected voltage signal, t is
the time), have self-similar behavior. It was theoretically
predicted that the normalized V (t)function (e.g. dividing

both the values of V and t by S%, where S is the area of the
avalanche), averaged for fixed S, should be the same, for
the same avalanche mechanisms. However, there are
experimental evidences that the average temporal shape
of avalanches do not scale completely in a universal way.
Furthermore, self-similarity of the crackling noise implies
scaling relations between avalanche parameters:
amplitude, A, duration, D, size, S = fOD V(t)dt, and

2y—1 Y
-1

energy, Ex fOD V2(t)dt , were E < Av=1 and S o< Ar-1 .
According to the main field theory, MFT, y = 2. In
addition to the problem of universal scaling of the
temporal avalanche shapes, the above exponents obtained
from acoustic emission, AE, experiments contradicted to
the theoretical predictions leading to the so-called AE
enigma (e.g. the power relation between E and A led to E
o« A? instead of E o A3, predicted from the MFT. Thus,
part of my theses is devoted to this problem.



Experimental Methods

Differential scanning calorimeter, was used for the
measurement of the heat released/absorbed during MT at
driving rate 10K/min. The entropy of the transformation
as well as the hysteresis loops were also calculated.

Simultaneous DSC and AE measurements were
carried out using a modified DSC device with a
homemade accessory. A piezoelectric microphone was
used, which was coupled to a steel waveguide, of 15mm
length, in order to provide thermal isolation from the
sample when its temperature was widely varied.

Simultaneous measurements of AE and stress-strain
curves were implemented by using Instron testing
machine 4465, modified with a new home-made steel
anvil for compression experiment. The piezoelectric
microphone was fixed to the top steel pushing head. This
was because of the small dimension of the sample, and to
provide an isolation for the microphone at different
temperature.

The piezoelectric microphone was connected to
Sensophone AED 404 Acoustic Emission Diagnostic
Equipment (Geréb and Co.,Ltd.,Budapest, Hungary). It
controls the signal, preforms the data acquisition and
analyses the AE signal.



Results

A) Energy-amplitude and size-amplitude enigma for
AE for thermally induced MT in NisgFe1sGaz7Cos
single crystals:

1.1.1tis shown that in the theoretically predicted temporal
shape of acoustic emission avalanches averaged at
fixed area
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V(t) = ate_(%) (S1)

(ts and a non-universal, material-dependent constants),
the maximum amplitude An is proportional to tm (the
rising time, t,,~7,) and they are interrelated assuming a

. A .
power relation, ﬁ (~a)~A? . ie.

tn~AL? (S2)

The above conjecture is supported by the self-similarity
of crackling noises, which suggests a power relation
between different parameters [P1].

1.2. The validity of (S2) was demonstrated by my
experimental results obtained from acoustic emission for
thermally induced martensitic transformation in
NisoFe1sGar7Cos shape memory single crystal during
heating and ¢ = 0.6 was obtained. The same analysis
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provided same value for ¢ from data measured earlier by
N. Samy et al. in our group on NissCosMnzs elniz4 single
crystal [P1].

1.3. On the basis of (S2) it was also shown that the well-
known scaling relations between the area and An as well
as between Am and the energy of acoustic emission signals
have the form

S~AZT? (S3)
and

E~A>? (S4)

(S3) and (S4) give back the power exponents predicted by
the mean field theory (and assuming no distortion of the
measured parameters by signal transfer problems) only if
@ = 0, while the “enigma of acoustic emission” known in
the literature is obtained with ¢ = 1 [P1]. Exponents
obtained from relations (S3) and (S4) were in reasonable
agreement with each other and with ¢ values obtained
from (S2) and provided an average value ¢ = 0.74 +
0.13 [P1].

1.4. Using the average value of ¢ the voltage and the time
scales of the V(t)function were normalized by Am and

A-? and the obtained averaged curves for different

m



constant values of area, S, collapsed nicely on each other
providing good universal behaviour [P1].

B) Results on the anomalous stress-stain curves upon
compression of NisgFei1sGaz;Cos single crystals:

Anomalous  stress-strain  loops, with  stress
drops/jumps, under compression along [011]a direction in
NisgFe1sGar7Cos shape memory single crystals, were
investigated by simultaneous acoustic emission, AE,
measurements.

2.1. For loading the gradually increased AE activity well
below the maximum on the o versus t function can be
attributed to the nucleation of the twinned martensite. The
two stress drops were attributed to the subsequent
nucleation of the detwinned (more stable) martensite from
the twinned martensite [P2, P3].

2.2. The sharp decrease of the AE activity just at the stress
drops indicates that the formation of the detwinned
modification is a sudden, fast process and can take place
without significant elastic energy storage. This is
supported by the fact that during burst like thermal
recovery the width of the transition is very small [P3].

2.3. The final detwinned martensite, obtained below a
certain deformation temperature, was stable even after
unloading: during heating it showed a burst-like recovery,
at about 35K higher transformation temperature than that
of the thermally induced one, with an audible click [P3].



2.4. For unloading the first part shows a moderate
deviation of the stress versus time curve from the linear
(elastic) regime and the observed acoustic activity in this
region presumably belongs to nucleation of small amount
of the twinned martensite (i.e. to partial retwinning). At
all stress jumps there are local maxima on the AE activity
curve. These were interpreted by sudden dissolution of the
detwinned phase (retwinning) [P2, P3].

2.5. In all cases the probability density distributions of
parameters of AE avalanches followed the usual (power
law) behavior and e.g. the energy exponents were the
same within the error bars for thermally or stress induced
transformations in both directions [P3].
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Bevezetés és a vizsgalatok
célja

Az alak-emlékezd otvozetek (AEO) az “okos
anyagok” egy olyan csoportjat alkotjak, amelyek
emlékezni tudnak eredeti alakjukra kiilsd tér, fesziiltség,
termikus hatas, magneses vagy elektromos tér (o, T, B, [E)
hatasara. Az AEOK tulajdonsagai két szilard fazis kozott
diffuzi6-mentesen lezajld martenszites

transzformaciobol, MT, vagy a martenzit varidnsok
atrendez0désébdl szarmaznak.

Szerkezet-valtozasok soran (SzV), az AEOkK
rendszerint energiat nyelnek el/bocsatanak ki mikdzben
hiszterézissel jard alakvaltozast mutatnak. A hiszterézis
az AEOk sok tulajdonsaganak fontos jellemzdje, mint
példaul a szuper-képlékenység, szuper-rugalmassag,
gumi-szerii  viselkedés elaszto-kalorikus —magneto-
kalorikus effektusok. Ezek a tulajdonsagok teszik ezeket
az anyagokat fontossa sok olyan technikai alkalmazasban,
mint az orvosi implantatumok, érzékeldk, robot-izmok,
elektromos és termikus hatas-kozvetitok.

A fesziltség indukalt reverzibilis transzformacio
(szuper-rugalmassag) az alakemlékezé Otvozetek egyik
leggyakrabban  hasznalt tulajdonsaga  (két-iranyu
alakemlékezd hatas). Novelve a fesziiltséget (terhelés)
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ausztenites allapotban, bizonyos fesziiltség értéknel,
megkezdddik a martenzitbe torténd transzformacio és tart
mindaddig, amig az atalakulas befejezddik: ez egy platot
eredményez a fesziltség-deforméciéo gorbéken és a
feszlltség megszintetése zart hiszterézis  gorbét
eredményez. Bizonyos homérséklet alatt, a fesziiltség
megszintetése utan, a minta martenzites allapotban marad
és ausztenites allapotba csak termikusan indukalt vissza-
transzformacioval (azaz hdmérséklet emelés hatasra) tér
vissza. Bizonyos esetekben azt figyelték meg, hogy —
folytonos fesziltség-deformacio plato helyett — fesziiltség
ugrasok jelentek meg a gorbén és a termikusan indukalt
megujulas soran ugras-szert transzformacio jelent meg,
amit 2-4 nagysagrenddel gyorsabb atmenet jellemez, mint
a normal termikusan kivaltott atalakulés, és ez gyakran a
minta ugrasaval és hallhaté kattanassal jart. Ezen
jelenségeknek a megértése jelenleg még tavolrdl sem
teljes és a viselkedések jobb megértése céljabol
NisoFe1sGar7Cos egykristalyokat valasztottunk, mint Uj
tipusu, igéretes ferromagneses magas hdmérsékleti AEO-
ket. Ezek az anyagok, a jol ismert és tanulmanyozott
Ni2MnGa 6tvozetnél kevésbé ridegek és a Co-tartalom
valtoztatdsaval a mechanikai és magneses tulajdonsagok
finoman hangolhatok.

Az AEO-kben a szerkezet-véltozasok a lokalis
stabil allapotok kozotti kis, nem folytonos ugrasok

sorozatan keresztiil valosulnak meg: ezek a nem folytonos
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nukleacids esemenyeknek, illetve az A/M hatarfelletek
ugrasszerli elmozdulasainak tulajdonithatok. Lassan
valtoz6 kiils6é tereknél ezek rendszerint kiilonb6zo,
akusztikus, termikus vagy (ferromagneses AEO-kben)
magneses zaj jeleket eredményeznek. Az emittalt zaj jelek
un. lavinakbdl allnak. Az jol ismert, hogy a lavinak
id6alakja, V(t) (V a detektalt fesziiltség jel, t az id6) on-
hasonlo viselkedést mutatnak. Elméletileg azt josoltak,
hogy a rogzitett terlletre  atlagolt, normalt
V (t)fuggvényeknek (példaul az V illetve t tengelyeket
SY/2.el osztva, ahol S a lavina teriilete) adott
mechanizmus esetén azonosnak kellene lennitik. Azonban
a kisérleti tények azt bizonyitottdk, hogy az éatlagos
1dofliggvények nem teljesen univerzalisan skaldzodtak
Ossze. Tovabba, a recsegd zajok Onhasonldsaga skala
szabalyokat is jelent az amplitado, A, idétartam, D, a
.. D , f D
teriilet S = [ V(t)dtés energia E o [ VZ(t)dt,

2y—-1 Y

parméterek kozott: E o« Av-1 és S o« Av-1, Az atlagtér
elmélet, ATE, szerint y = 2. A lavinak id6alakjanak
univerzalis skalazédasanak problémajahoz hasonléan az
akusztikus emisszids, AE, mérésekbdl meghatarozott
fenti kitevok értékei ellentmondtak az elméleti joslasnak,
ami az un. AE rejtélyhez (enigméhoz) vezetett (példaul ez
E és A kozotti hatvany fluggvény relacido E o« A2%-nak
adddott az ATE-bél josolt E o< A3 helyett). Igy tézisem
egy részét ennek a problémanak szentelem.
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Kisérleti modszerek

Differencialis pésztaz6 kalorimétert, DSC,
hasznéltam a MT-6k soran felszabaduld/elnyel6dé ho
meghatarozasara 10 K/perc vezérlési sebességgel. A
transzformacids entropiat és a hiszterézis gorbéket is
kiszamitottam.

A szimultin DSC és AE méréseket, hazilag
kiegészitd feltéttel modositott, DSC berendezéssel
készitettem. Egy 15mm hosszu, acél hullam-vezet6hoz
rogzitett piezoelektromos mikrofont hasznaltam, hogy a
mintatdl valo jo hdszigetelést biztositsam, amikor széles
tartomanyban a hémérsékletet valtoztattam.

A szimultan vegzett AE és fesziltség-deforméacio
gOrbék méresét Instron-445 berendezéssel végeztem,
amelyen hazilag készult acél befog6t hasznaltam az
0sszenyomas alatt  végzett mérésekhez. A
piezoelektromos mikrofont a felsd acél nyomodfejhez
rogzitettem. Ez a minta kis mérete miatt volt sziikséges és
azért, hogy jol hdszigetelje a mikrofont a kiilonb6zd
homérsékleteken.

A piezoelektromos mikrofont egy Sensophon
AED 404 Acousti Emission Diagnostic Equipment-hez
(Gereb és Tsa. Ltd. Budapest Hungary) kapcsoltam. Ez a
berendezés kontrollalta az AE jeleket, megvaldsitotta az
adatgytijtést és azok feldolgozasat.
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EREDMENYEK

A) AE-0s energia-amplitudo és terulet- amplitadd
enigma rejtély termikusan indukalt MT soran
NisFe1sGazrCos egykristalyokban

1.2. Megmutattuk, hogy az akusztikus emisszios lavinak
rogzitett  teriilet mellett atlagolt iddalakjara
elméletileg josolt idéfiiggvényben

2

V(t) = ate_(%) (S1)

(ts és a nem unverzalis, anyagfiiggd konstansok), a
maximalis amplitudo, Am, aranyos tm-el (az emelkedési
idovel, t,,~7,) és ezeket egy hatvanyfuggvény kapcsolja
" A
ossze, 7 (~a) ~A? | azaz
m

tn~AL?. (S2)

A fenti feltételezést a recsegd zajok ©On-hasonldsdga
tamasztja ald, amely azt sugallja, hogy a kiilonbozd
paraméterek kdzott hatvany-fliggvény relacié van [P1].

1.2. (S2) ervényességét NisFeisGar7Cos alakemlékezd
egykristalyon altalam fiités kozben mért termikusan
indukalt martenzites atalakulas soran kapott akusztikus
emisszidbdl kapott kisérleti eredmenyekkel illusztraltam
és ¢ = 0.6 adddott. Ugyan ilyen analizis ugyanezt az
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eredmény szolgaltattdk ¢-re N. Samy és mts. altal
csoportunkban NissCosMnsseslniz4 egykristalyon mert
adatok is [P1].

1.3. (S2) alapjan azt is megmutattuk, hogy a jol ismert
skala 0sszefuggések az akusztikus emisszids jelek
terlilete, S, és amplitidoja, Am, valamint energidja, E és
amplitiddja kozott a kdvetkezd alaktiak

S~AZT? (S3)
és
E~A2?. (S4)

(S3) és (S4) az atlag tér elmélet szerint josolt
exponenseket (feltételezve azt is, hogy a jelatviteli
problémak nem okoznak torzitisokat) csak akkor adjék
vissza, ha ¢ =0, mig az irodalomban jol ismert
akusztikus emisszios rejtély (“enigma of acoustic
emission”) @=1 esetén adodik [P1]. Az (S3) és (S4)
osszefliggések alapjan kapott exponensek jo egyezéseben
voltak egymassal és az (S2) alapjan kapott ¢ értékekkel és
¢ = 0.74 £+ 0.13 atlagértéket szolgaltattak.

1.4. Felhasznélva ¢ atlagértéekét az V(t) fuggvények
fesziiltség és id6 skalait Am-el valamint A “-el skalazva,
a kiilonb6z6 konstans S értékekhez tartozo atlagolt gorbék
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jol egymasra estek jo univerzalis viselkedést tlkrozve.
[P1].

B) NisgFei1sGazrCos egykristalyok dsszenyomasa soran
kapott anomalis feszUltség-deformacio gorbék
soran kapott eredmények

NisgFe1sGar7Cos alakemlékezd egykristalyokon az
[011]a ir&ny mentén alkalmazott &sszenyomas soran
tapasztalt, feszlltség eséseket/ ugrasokat is tartalmazo,
anomalis feszultség-deforméacié hurkokat szimultan
akusztikus emisszios merésekkel vizsgaltam

2.1. A oft) fuggvényen terheléskor, joval a fesziltség
maximum alatt megfigyelt, fokozatosan novekvé AE
aktivitast az ikresedett martenzit nukleécidjaval lehet
azonositani. A két fesziiltség esés az ezt kovetd
(stabilabb) iker-mentes martenzitnek az ikresedett

P3].

2.2. A feszlltségek esések utani eles AE aktivitas
csokkenes azt jelzi, hogy az iker-mentes martenzit
modosulat egy hirtelen, gyors folyamat és jelent6s
rugalmas energia tarolas nélkul torténik. Ezt az a tény is
megerdsiti, hogy az ugras-szerii termikus megujulas soran
az atmenet szélessége nagyon kicsi [P3].

2.3. A bizonyos deformaciés hdmérséklet alatt kapott
iker-mentes martenzit stabil maradt a fesziiltség elvétele
utan is: melegités soran ugras-szert, hallhat6 kattanassal
jaro vissza-transzformaciét mutatott 35 K-el magasabb
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homérsékletnél, mint ami a termikusan indukalt
atalakulashoz tartozik [P3].

2.4. A terhelés csokkentése soran a fesziiltség-id6
fuggvényen moderalt eltérések voltak lathatok az
eredetileg linearis (rugalmas) tartomanyban és a
megfigyelt akusztikus aktivitds ebben tartomanyban az
részleges Ujra ikresedésének) tulajdonithatd. Valamennyi
feszlltség ugrasnal lokalis maximumok vannak az AE
aktivitas gorbéken. Ezeket az ikermentes martenzit
hirtelen feloldddasaval (Ujra ikresedéssel) magyaraztam
[P2, P3].

2.5. Az AE lavindk paraméterei minden esetben a
szokasos (hatvany fliggvény) viselkedést mutattak és
példaul az energia kitevok hibahataron beliil megegyeztek
a termikus, illetve fesziltség indukal transzforméacidkra
mindkét irdnyban [P3].
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