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Аннотация. Проведено экспериментально−теоретическое исследование процесса равноканального углового 
прессования (РКУП) для получения термоэлектрического (ТЭ) материала на основе теллурида висмута. Дан 
краткий обзор по математическому моделированию РКУП−процесса. Рассмотрено влияние конструктивных 
особенностей и температурных режимов РКУП на процесс пластического формования. Приведены результаты 
расчетов термонапряженного состояния образцов на разных стадиях РКУП−процесса. Расчеты для РКУП−
процесса проведены с использованием лагранжевой сетки конечных элементов, которая в ходе процесса 
адаптивно подстраивалась под геометрию фильеры и измельчалась или укрупнялась в зависимости от значе-
ния пластической деформации для удовлетворения заданной точности расчета и сходимости итерационного 
процесса. Обсуждены результаты экспериментального изучения структуры и свойств полученных по РКУП 
образцов с помощью комплекса измерительных методов (рентгеновской дифрактометрии и электронной 
микроскопии). Термоэлектрические характеристики полученных материалов измерены методом Хармана. 
Проведены сравнительные методические расчеты процесса РКУП для ТЭ−материала на основе теллурида 
висмута при вариациях величин, определяющих образование зерен (критической пластической деформации в 
зависимости от температуры и степенной зависимости скорости этой деформации), позволившие настроить 
расчетную модель процесса РКУП по данным измерений размеров зерен для ТЭ−материала. Представлены 
результаты расчета процесса образования зерен при различных температурах пластического формования, 
которые сравниваются с экспериментальными данными. Практический результат, полученный в ходе работы, 
— улучшенная геометрия составной пресс−формы и отработанные технологические режимы пластической 
деформации, позволившие получить образцы с хорошими значениями ТЭ−эффективности. 
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Введение

Актуальной технологической проблемой яв-
ляется изучение закономерностей, определяющих 
влияние пластических деформаций на формирова-
ние микроструктуры и свойств термоэлектрических 
(ТЭ) материалов в процессах их получения метода-
ми горячей экструзии. 

В настоящее время существует несколько тех-
нологических методов получения объемных нано-
структурных ТЭ−материалов. Большинство из них 
включает компактирование порошков при отжиге 

разными способами: получение ультрадисперсных 
порошков газовой конденсацией, плазмохимическим 
методом, химическим синтезом и последующим 
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искровым плазменным спеканием, а также измель-
чением порошков в шаровой мельнице. Основные 
проблемы в развитии этих методов связаны с оста-
точной пористостью при компактировании и загряз-
нением образцов при подготовке порошков. Эти про-
блемы могут быть преодолены при использовании 
интенсивной пластической деформации (ИПД) [1]. 

Задачей методов ИПД является формирование 
наноструктур в массивных образцах и заготовках 
путем измельчения их микроструктуры до нано-
размеров. Известно, что при низкой температуре 
(в результате холодной прокатки или вытяжки [2]) 
и значительных деформациях можно сильно из-
мельчить структуру материала. Однако полученные 
структуры являются обычно ячеистыми (или суб-
структурами), имеющими границы с малоугловыми 
разориентировками. 

Для ТЭ−приложений наноструктуры должны 
быть ультрамелкозернистыми структурами зерен-
ного типа, содержащими преимущественно боль-
шеугловые границы зерен. Считается, что создание 
таких наноструктур возможно методами ИПД при 
больших деформациях, относительно низких тем-
пературах и высоком давлении [3, 4]. 

Перспективным способом механического де-
формирования считают ИПД от кручения, которая 
реализуется в РКУП−процессе. В полупроводни-
ковых ТЭ−материалах, как и в металлах, интен-
сивные деформации обеспечивают формирование 
ультрамелкозернистых структур с размером зе-
рен 100—200 нм. Сформировавшиеся зерна имеют 
специфическую субструктуру, связанную с при-
сутствием решеточных и зернограничных дисло-
каций и дисклинаций, наличием больших упругих 
искажений кристаллической решетки. Вследствие 
этого области когерентного рассеяния (ОКР), изме-
ренные рентгеновскими методами, обычно состав-
ляют значительно менее 100 нм [5], что и определяет 
формирование наноструктурных состояний. Однако 
данных, которые позволили бы детально проанали-
зировать применимость ИПД от кручения в РКУП−
процессе (т. е. закономерности структурных измене-
ний, механизмы формирования наноструктур и др.) 
для ТЭ−материалов на основе теллурида висмута 
(Bi2Te3), крайне мало. 

Значительную роль в анализе РКУП−процесса 
играет математическое моделирование [6—13]. Оно 
позволяет описать термонапряженное состояние 
образца при пластическом формовании для кон-
кретной геометрии пресс−формы (например, при 
разных углах между каналами, наличии плавных 
скруглений между ними и т. п.), заданных условий 
теплового нагрева и скорости движения пуансона. 
Основой методического подхода является метод ко-
нечных элементов, реализованный в коммерческих 
кодах: ADINA, DEFORM, ABAQUS и MARC. Боль-
шая часть этих работ посвящена моделированию 

РКУП−процесса при получении высококачествен-
ных алюминиевых сплавов с использованием упру-
гопластической модели. Однако в части работ рас-
сматривается применение упруговязкопластической 
модели для получения полимеров. Аналогичные по 
уровню работы по моделированию РКУП−процесса 
для теллурида висмута отсутствуют.

Ниже впервые представлено собой комплексное 
экспериментально−теоретическое исследование 
РКУП−процесса при получении ТЭ−материала на 
основе теллурида висмута.

В основе теоретического подхода находится 
математическая модель РКУП−процесса, разрабо-
танная в рамках конечно−элементного кода MARC 
в приближении упругопластического тела и допол-
ненная расчетом размеров зерен, образующихся 
в результате пластической деформации. Экспе-
риментальные исследования были направлены на 
получение специфических данных для теллурида 
висмута, необходимых для верификации матема-
тической модели. 

Кроме того, экспериментальные исследования 
требовались для более глубокого понимания во-
просов контроля и управления структурообразо-
ванием, степенью анизотропии и ТЭ−свойствами 
экструдируемого образца: термоЭДС α, удельное 
электросопротивление σ, теплопроводность λ, тер-
моэлектрическая добротность Z и термическая 
устойчивость. Важно было определить и обосно-
вать пути получения указанных структур с повы-
шенными ТЭ−характеристиками по добротности 
(Z ~ 3 ⋅ 10−3 К−1 для n−типа и 3,4 ⋅ 10−3 К−1 для p−типа 
проводимости) и требуемыми механическими свой-
ствами (при испытании на сжатие механическая 
прочность ~110 МПа для материала n−типа прово-
димости и 140 МПа для p−типа). 

Технологические особенности 
РКУП−процесса

Применяемая авторами схема РКУП−процесса 
для получения ТЭ−материалов на основе твер-
дых растворов халькогенидов (рис. 1) разработана 
в НИТУ «МИСиС» [14]. 

В плоскости чертежа (x, y) на рис. 1 показано 
расположение трех каналов с углами скругления 
между ними ϕ12 = ϕ23 и ψ12 = ψ23. Размеры первого 
канала составляют 2 см по оси x и 8,5 см по y. Вто-
рого канала — 1,6 см по x и 1 см по y, третьего ка-
нала — 1 см по x и 3 см по y. В перпендикулярном к 
плоскости чертежа направлении z толщина каналов 
и исходной заготовки составляет 2 см. 

Суть процесса состоит в продавливании пред-
варительно спрессованной из исходных порошков 
заготовки через пресс−форму в виде трех взаимно 
перпендикулярных каналов, которая находится в 
камере, нагреваемой до заданной температуры. 
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Для выявления путей управления структурой, 
составом и дефектами получаемого ТЭ−материала 
проводили процессы с различным процентным со-
ставом компонентов и размером частиц исходно-
го порошка. Также оптимизировли пресс−форму 
РКУП−процесса и провели эксперименты в различ-
ных температурных режимах. 

Исходный материал представлял порошки с 
размером частиц до 500 мкм. Процесс проводили 
при температурах, близких к температуре плавле-
ния Тпл ТЭ−материала, что примерно соответствует 
следующему диапазону (0,6÷0,75)Тпл. Для материа-
лов p− и n−типа проводимости эти диапазоны были 
следующие: 360—450 и 420—515 °С соответственно. 
Использование различных температур позволило 
изучить возможные механизмы деформации при 
изменении температуры и особенности рекристал-
лизационных процессов при РКУП. 

В результате проведенных РКУП−процессов 
были получены экструдированные образцы 

Рис. 1. Схема пресс−формы РКУП−процесса:
P — пуансон; 1 — форма и начальная расчетная сетка 
для прессуемого образца в канале; 2, 3 — каналы с угла-
ми скругления ϕ12 = ϕ23 и ψ12 = ψ23; q — тепловые потоки 
от нагревателя, разогреваюшие образец до установоч-
ной температуры, внутри камеры процесса

Fig. 1. ECAP die punch (P is die, 1 are shape and starting mesh 
for pressed sample in channel, 2 and 3 are rounded corner 
channels with angles ϕ12 = ϕ23 and ψ12 = ψ23
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ТЭ−материала, которые детально экспериментально 
исследовали. Это позволило обеспечить работы по 
математическому моделированию исходными дан-
ными как о самом РКУП−процессе, так и о его влия-
нии на выходные параметры ТЭ−материала. Таким 
образом, стала возможной разработка адекватной 
процессу математической модели, на основе которой 
были выявлены особенности развития пластической 
деформации и проведена её количественная оценка 
на разных стадиях процесса. Кроме того, по этим 
оценкам были рассчитаны размеры и распределения 
зерен в экструдированных образцах. 

Расчет термонапряженного состояния 
экструдируемого образца

Методический подход основан на использова-
нии приближения упругопластического тела [15]. 
Для РКУП−процесса термическими напряжениями 
можно пренебречь. Основы упругопластического 
приближения, используемого авторами, представ-
лены в работе [16]. Расчеты проводили методом ко-
нечных элементов по программе MSC Marc [17], где 
в качестве количественной характеристики пласти-
ческой деформации используется эквивалентная 
пластическая деформация ε, которая определяется 
по следующей формуле: 

где  — девиатор тензора скорости пластической 
деформации. Максимальное значение ε было вери-
фицировано по известной аналитической форму-
ле:

подробное обсуждение которой представлено в ра-
ботах [18, 19], где численный анализ проведили с ис-
пользованием аналогичной численной методики. 

Переход из упругого в пластическое состояние 
был определен экспериментально. Критическое 
напряжение перехода из упругого состояния в 
пластическое составило σo = 102 МПа. Физико−
механические параметры выбраны, согласно работе 
[16]: модуль Юнга E = 40 ГПа, коэффициент Пуассо-
на ν = 0,3, коэффициент трения образца и фильеры 
f = 0,04. В рассматриваемом процессе используется 
графитовая прокладка, обеспечивающая проскаль-
зывание образца вдоль стенок пресс−формы. Поэто-
му трение не учитывали. 

Скорость пресса задавали равной Vp = 0,1 мм/с. 
Процесс моделировали с учетом нагрева пресс−
формы и образца до 420—515 °С. 

Расчеты для РКУП−процесса проводили с ис-
пользованием лагранжевой (движущейся) сетки 
конечных элементов, которая в ходе процесса адап-
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тивно подстраивалась под геометрию фильеры. Она 
измельчалась или укрупнялась в зависимости от 
значения пластической деформации для удовлетво-
рения заданной точности расчета и сходимости ите-
рационного процесса. Показанная на рис. 2 адаптив-
ная сетка перемещается в каналах в соответствии с 
изменяющейся формой прессуемого материала. 

Векторные линии пластического течения пока-
зывают его слоистый характер. Такой же характер 

слоистости экструдируемого материала наблюда-
ется на фотографии продольного среза образца, 
сделанной после РКУП−процесса (рис. 3). 

Критерием перехода к пластичности является 
задаваемое значение напряжения Мизеса. В первом 
канале заготовка движется прямолинейно сверху 
вниз и в начальном соприкосновении с первым скру-
глением превышение критического напряжения не-
значительное, поэтому возникают малые пластиче-
ские деформации (рис. 4, а). Однако по мере поворота 
область пластических деформаций расширяется во 
втором канале (рис. 4, б) и значительно усиливается 
в следующем скруглении при входе в третий канал 
(рис. 4, в). 

Экспериментальное изучение структуры 
и свойств экструдированных образцов

Исследовали образцы твердого раствора 
Bi2Se0,3Te2,7 после РКУП с разным гранулометри-
ческим составом исходного порошка. Разные фрак-
ции порошка получали с помощью сит с размером 
ячеек 500 и 150 мкм. Было получено три фракцион-
ных состава, с разным размером частиц исходного 
порошка Х: Х > 500 мкм, 150 мкм < Х < 500 мкм 
и Х < 150 мкм. После брикетирования заготов-
ки подвергали РКУП−прессованию. Заготовки 
ТЭ−материала n−типа экструдировали при тем-
пературах Т = 420—515 °С и усилии прессования 
200 кН, обеспечивающем скорость пресса Vp =
= 0,1 мм/с. 

Полученные образцы исследовали методами 
рентгеновской дифрактометрии, сканирующей 
электронной микроскопии (СЭМ) и просвечивающей 
электронной микроскопии (ПЭМ). Термоэлектриче-
ские характеристики полученных материалов из-
меряли методом Хармана. Подробно методический 
подход изложен в работе [20]. 

Изучали влияние раз-
меров частиц исходной заго-
товки на структуру, тексту-
ру и ТЭ−свойства образцов, 
полученных методом РКУП. 
Характер пластического 
течения, текстура деформа-
ции и концентрация струк-
турных дефектов зависят от 
размеров частиц порошка в 
исходной заготовке. Прак-
тическая цель состояла в 
получении материала с од-
нородной мелкодисперсной 
структурой и четкой тек-
стурой. 

Исследования методом 
рентгеновской дифракто-
метрии показали, что все 

Рис. 2. Изменение формы образца и покрывающей его рас-
четной сетки в процессе РКУП

Fig. 2. Change of sample shape and calculation mesh during 
ECAP

Рис. 3. Фотография макроструктуры образца при его продольном срезе в каналах 1—3 (а) 
и векторная картина пластического течения (Vmax = 0,028 см/с при VP = 0,018 см/с) в мо-
мент времени t = 250 c (б)

Fig. 3. (a) Sample cross section macrostructure image for channels 1—3 and (б) vector plastic 
flow image (Vmax = 0.028 cm/s at VP = 0.018 cm/s) for t = 250 s
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образцы были однофазными. На дифрактограммах 
присутствовали только максимумы, принадлежа-
щие твердому раствору Bi2Se0,3Te2,7. По уширению 
дифракционных линий был проведен расчет разме-
ров ОКР и значений микродеформации в образцах, 
полученных РКУП с разным размером частиц ис-
ходного порошка. 

В образцах, полученных из исходного порошка 
с фракцией Х > 500 мкм, средний размер ОКР со-
ставлял 28 нм, значение микродеформации — 0,2 %. 
Размер ОКР меньше 10 нм имели 5 % всех зерен. Ко-
личество зерен, у которых размеры ОКР изменялись 
от 10 до 50 нм, составляло 70 % от всех зерен в образ-
це. Для 25 % зерен размеры ОКР были больше 50 нм. 
Максимальный размер ОКР составлял 80 нм. 

При размере частиц исходного порошка от 150 
до 500 мкм средний размер ОКР в образцах после 
РКУП составлял 30 нм. Размеры ОКР до 20 нм имели 
только 15 % зерен. Для 60 % зерен размер ОКР изме-
нялся от 20 до 50 нм. Для 25 % зерен размер ОКР пре-
вышал 50 нм. Максимальный размер ОКР составлял 
90 нм, значение микродеформации — 0,6 %. 

В образцах, экструдированных из заготовок 
с размером частиц исходного порошка меньше 

150 мкм, средний размер ОКР со-
ставлял 32 нм, значение микро-
деформации — 0,9 %. Доля зерен с 
размерами ОКР меньше 20 нм со-
ставляла 5 %. Основной объем зерен 
имел размеры ОКР от 20 до 50 нм. 
При этом 80 % зерен имели размеры 
ОКР от 20 до 50 нм и 10 % — от 50 до 
80 нм. Максимальный размер ОКР 
составлял 80 нм. 

С уменьшением размера частиц 
исходного порошка распределение 
ОКР по размерам в образцах после 
РКУП стало более однородным. Это 
способствовало большей термиче-
ской устойчивости полученного ма-
териала. Однако значение микроде-
формаций (т. е. дефектность зерен) 
увеличилось с уменьшением разме-
ра частиц исходного порошка. 

Микроструктуру образцов по-
сле РКУП с разным размером ча-
стиц порошка в исходной заготовке 
изучали с помощью сканирующего 
электронного микроскопа. Изобра-
жения микроструктуры приведены 
на рис. 5. 

Полученный ТЭ−материал не-
зависимо от разного гранулометри-
ческого состава исходных порошков 
имел однородную и мелкодисперс-
ную микроструктуру. Фрагменты 
излома в основном имели форму 

пластин, что характерно для слоистой структуры 
исследуемых твердых растворов. Несмотря на раз-
ный исходный гранулометрический состав, размеры 
ограненных частиц на изображениях сколов для 
всех образцов после РКУП не превышали 5 мкм, что 
много меньше размеров частиц исходного порошка. 
С увеличение размеров частиц исходного порошка 
текстура улучшалась. 

Наибольшее количество зерен с благоприятной 
(с точки зрения анизотропии электрофизических 
параметров) текстурой наблюдали для образцов 
с размером частиц исходного порошка больше 
500 мкм. Практически полностью отсутствовали 
зерна с плоскостями спайности, параллельными по-
верхности образца. С увеличением размеров частиц 
исходного порошка благоприятная текстура была 
более четко выражена. Таким образом, при резке 
ТЭ−материала перпендикулярно к направлению 
экструзии можно использовать анизотропию элек-
трофизических характеристик. 

Как показали ПЭМ−исследования микрострук-
туры образцов, внутри зерен имеется достаточно 
высокая плотность хаотически расположенных 
дислокаций (рис. 6). Зерна были фрагментированы, 

Рис. 4. Изолинии эквивалентной пластической деформации ε в разные моменты 
времени t РКУП−процесса при температуре 470 оС: 
а — t = 70 с; б — 150; в — 250 с

Fig. 4. Equivalent plastic deformation isocontours at different ECAP process time 
for 470 о C: (a) 70 s, (б) 150 s and (в) 250 s

а б
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и размеры ОКР, определенные рентгеновским мето-
дом. При увеличении размеров частиц исходного по-
рошка уменьшилась плотность дислокаций в объеме 
материала. Распределение зерен по размерам при 
температуре РКУП 470 °С показано на рис. 7. 

Процессы РКУП были проведены при темпера-
турах, меньших или больших 470 °С (420, 435, 450, 
490, 515 °С). Анализ экспериментальных данных по-
казал, что при температуре РКУП, 470 °С структура 
образца — разнозернистая. Наблюдаются крупные 
элементы структуры ~30 мкм, но в основном она 
однородная и мелкодисперсная с размером зерен 
~5—15 мкм. В целом материал получается с тре-
буемой текстурой (т. е. плоскости спайности зерен 
ориентированы вдоль оси экструзии). 

При меньших температурах (420—450 °С) об-
разцы обладают требуемыми электрофизическими 
свойствами и текстурой. Однако при температуре 

Рис. 5. CЭМ−изображения поверхности сколов для образцов, 
полученных методом РКУП с разным размером частиц 
исходного порошка: 
а — Х < 150 мкм; б — 150 < X < 500 мкм; в — Х > 500 мкм

Fig. 5. SEM cleave images for ECAP samples with different 
source powder size:
(a) X < 150 µm, (б) 150 < X < 500 µm and (в) X > 500 µm

Рис. 6 . ПЭМ−изображение внутренней структуры зерен

Fig. 6. TEM inner grain structure image

Рис. 7. Диаграмма измеренной доли зерен (в %) от их разме-
ра d при температуре РКУП 470 °С

Fig. 7. Change in grain percentage as a function of grain size d 
at ECAP temperature 470 °C
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а их фрагменты были разделены дислокационными 
сетками. Средний размер фрагментов, разделенных 
дислокационными сетками, был того же порядка, что 
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470 °С уменьшается количество зерен, у которых 
плоскости спайности параллельны оси деформации. 
При больших температурах (490—515 °С) увеличи-
вается доля нетекстурированного материала. 

Сопоставление данных о тонкой структуре 
материала и электрофизических свойствах, при-
веденных в таблице, показало, что с уменьшением 
размеров частиц исходного порошка увеличивает-
ся дефектность зерен и одновременно повышается 
электропроводность, что, вероятно, связано с увели-
чением концентрации носителей заряда. 

Можно также заметить, что с увеличением раз-
мера исходных частиц электропроводность умень-
шается, хотя текстура, наоборот, увеличивается. 
Вероятно, такое положение обусловлено увеличе-
нием электрическиактивных структурных дефек-
тов, которые преобладают в образцах с размером 
исходных частиц меньше 150 мкм, что подтвержда-
ется приведенными значениями микродеформации. 
Максимальная ТЭ эффективность Z = 3,01 ⋅ 10−3 К−1 
выявлена на образце с размером исходных частиц 
больше 500 мкм. 

Расчет и верификация размеров зерен 
в экструдируемом образце 

Подробно методический подход к расчету раз-
меров зерен представлен в работе [21]. Предполага-
ется, что в исходной заготовке задается начальный 
размер зерен d0, а образование зерен лимитируется 
значением критической деформации εc, которая оце-
нивается следующим образом: 

где α = 4,76 ⋅ 10−4; Tс = 773 К. 
Предполагается, что при ε < εc начальный раз-

мер зерна сохраняется. В противном случае размер 
зерна d после перекристаллизации рассчитывают в 
зависимости от скорости деформации и температу-
ры по следующей формуле: 

 

где χ1 = 11,3; χ2 = 0,14÷0,24; χ3 = 0,014; Q — энергия 
активации образования зерен, Q = 267 ⋅ 103 Дж/моль;
R — универсальная газовая постоянная, R =
= 8,314 Дж/(моль ⋅ К)

Значение пластической деформации ε и ее ско-
рости  играют определяющую роль в формирова-
нии структуры материала. В частности, они отвеча-
ют за образование зерен. 

Пластичность материала позволяет исходной 
заготовке из первого канала деформироваться в со-
ответствии с геометрией скругления ψ12, ϕ12 и про-
должить перемещение во втором канале уже в гори-
зонтальном направлении до следующего поворота 
ψ23, ϕ23 из второго в третий канал. Носовая часть за-
готовки, еще не подверженная пластической дефор-
мации, перемещается во втором канале как твердое 
тело. В зоне ее контакта со скруглением ψ23, ϕ23 до-
стигается критическое напряжение, и развивается 
пластическая деформация, которая охватывает всю 
носовую часть заготовки. Заготовка делает поворот к 
вертикальному направлению вниз в третьем канале 
вплоть до выхода из пресс−формы. 

Отмеченные особенности пластического движе-
ния материала определяют размер зерен. Исходная 
заготовка в первом канале имеет начальный размер 
зерен d0 = 500 мкм. Рекристаллизация начинается 

Термоэлектрические и структурные параметры исследованных образцов, 
полученных при T = 470 °С РКУП−процесса [Thermoelectric and structural parameters 

of samples synthesized by ECAP at T = 470 °C]

Размер частиц 
исходного порошка 

σ,
(Ом ⋅ см)−1

α,
мкВ ⋅ К−1

Z ⋅ 10−3,
К−1 ОКР, нм Микродефор-

мация, %

Х < 150 мкм 1035 211 2,64 28 ± 4 0,9 

150 < X < 500 мкм 955 224 2,86 30 ± 4 0,6 

Х > 500 мкм 850 239 3,01 32 ± 4 0,2 

Рис. 8. Изменение эквивалентной пластической деформации ε 
вдоль верхней (1) и нижней (2) образующих пресс−формы 
в момент времени t = 250 c при температуре 470 оС:
A, B — максимальные значения ε, возникающие на скру-
глениях первого и второго каналов соответственно; 
C, D — максимальные значения ε, возникающие на скру-
глениях второго и третьего каналов

Fig. 8. Change in equivalent plastic deformation (dashed line) 
along ypper and (solid line) lower die surfaces at t = 250 s 
for 470 оC. Arrows A, B, C and D show maximum values of ε, 
produced at rounding corners 1–2 and 2–3 of the channels, 
respectively
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в третьем канале. Диапазон измерения размеров 
зерен составляет от 2 до 40 мкм. Графики изменений 
значений ε на верхней и нижней образующих пресс−
формы показаны на рис. 8. 

Макрокартины для размеров зерен на рис. 9 
показывают, что при небольших значениях пласти-
ческой деформации (ε < 1) размеры зерен больше, 
чем вблизи скруглений каналов, где пластическая 
деформация становится значительной (ε > 1), что 
вызывает уменьшение размеров зерен до 10 мкм. На 
этой макрокартине (см. рис. 9) преобладает размер 
зерна ~20 мкм, который формируется в первом ка-
нале и определяется параметрами процесса. 

Максимумы ε, показанные на рис. 8, соответ-
ствуют расположению скруглений. Наибольшее 
значение ε возникает во втором скруглении, его воз-
действие наибольшее. В ψ12, ϕ12−скруглении верхней 
образующей возникает несколько большая пласти-
ческая деформация, чем при скруглении на нижней 
образующей. Однако на ψ23, ϕ23−скруглении их роли 
меняются. 

Для сравнения результаты измерений и рас-
чета приведены на рис. 10, где показано измеренное 
распределение зерен по размерам при температуре 
РКУП 470 °С и даны зависимости максимального 
размера зерен от температуры. 

Заключение

Разработана макромодель трех канального 
РКУП−процесса, позволившая определить основ-
ные особенности пространственного развития пла-
стической деформации в каждом из трех каналов, 
показать роль стыковочных скруглений каналов 
как причину появления и увеличения пластической 
деформации. 

Показано, что при температуре 470 °С начинает-
ся процесс первичной рекристаллизации с возник-
новением зародышей иной ориентации, а увеличе-
ние температуры до 515 °С создает условия отжига 
дефектов вместо их генерации за счет движения 
высокоугловых границ. При температурах выше 
470 °С в материале возникают поры, объемная доля 
которых увеличивается с повышением темпера-
туры РКУП−процесса. Форма пор изотропная, они 
наблюдаются как по границам, так и внутри зерен. 
Такое образование пор можно объяснить коагуля-
цией точечных дефектов (вакансий) при рекристал-
лизации, а также изменением стехиометрии из−за 
испарения теллура. Установлено, что оптимальными 
для РКУП−процесса являются температуры не вы-
ше 470 °С. 

Количественные данные об изменении пласти-
ческой деформации в течение процесса послужили 
основой для расчета распределения и размеров фор-
мирующихся зерен в экструдируемом образце. По-
лученные расчетные данные о размерах зерен были 

Рис. 9. Изолинии размеров зерен d (мкм) в момент времени 
t = 250 c для РКУП−процесса при температуре 470 оС. 
Начальный размер зерен d0 составляет 500 мкм

Fig. 9. Isocontours of grain size d in µm for t = 250 s of ECAP 
process at 470 °C. Initial grain size d0 = 500 µm

Рис. 10. Зависимости максимального размера зерна 
от температуры РКУП−процесса:
1 — эксперимент; 2 — расчет

Fig. 10. Maximum grain size as a function of ECAP process 
temperature (dashed line: measurement; solid line: 
calculation)
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10
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20

при входе во второй канал, далее расширение об-
ласти образования зерен происходит между скру-
глениями первого и второго каналов. Затем зерна 
образуются при движении во втором канале, за ис-
ключением носовой части материала, до контакта 
со скруглением ψ23, ϕ23. И, наконец, область обра-
зования зерен распространяется на весь материал 
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Статья поступила в редакцию 22 июня 2017 г.

подтверждены проведенными ПЭМ−измерениями. 
Уменьшение размеров зерен при увеличении тем-
пературы РКУП−процесса с удовлетворительной 
точностью согласуется с результатами измерений. 
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Study of plastic forming in production of thermoelectric bismuth telluride based material
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Abstract. An experimental and theoretical study of the process of the equal−channel angular pressing (ECAP) was performed 
to obtain a thermoelectric (TE) material based on bismuth telluride. A brief review of the mathematical modeling of the ECAP 
process is given. The influence of the ECAP design features and temperature modes on the process of plastic forming is 
considered. The results of calculations of the thermally stressed state of samples at different stages of the ECAP process 
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are presented. The calculations of the ECAP process were carried out by means of Lagrangian finite element mesh, which 
adjusted adaptively during the process to the die geometry and became finer or coarser depending on the magnitude of 
the plastic deformation. It was required for the specified calculation accuracy and the convergence of iterative process. The 
results of an experimental study of the structure and properties of samples obtained by the ECAP using a set of measuring 
methods (X−ray diffractometry and electron microscopy) are discussed. The thermoelectric characteristics of the obtained 
materials were measured by Harman method. Comparative methodical calculations of the ECAP process for TE materi-
als based on bismuth telluride have been made by adjusting parameters determining the grain formation (i.e. the critical 
plastic deformation as a function of temperature and power−law dependence of its rates). It made possible to adjust the 
ECAP model on the basis of the measured grain sizes for TE materials . The calculation results of grain creation during the 
plastic forming, which are compared with the measurement data, are presented. The practical result of this research was 
the improved geometry of the die and the validated technological regimes of plastic deformation, which allowed obtaining 
samples with the good TE efficiency. 

Keywords: mathematical modeling, ECAP, plasticity, bismuth telluride, thermoelectricity, recrystallization, grain, micro-
scopy
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