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Zusammenfassung

V AIDY A, WAMAN VISHWANATH

ÜBER DEN EINFLUSS DER BESTRAHLUNG AUF
DIE S'rABILIT ÄT VON AUSSCHEIDUNGEN

Verschiedene Legierungen unterschiedlicher Ausscheidungszustände

wurden mit Selbstionen der Energie 250 keV bestrahlt. Die Gefüge­

änderungen wurden als Funktion der Bestrahlungsdosis (2 bis 400 dpa)

und der Temperatur (500 bis 7250 C) mittels der Transmissions­

elektronenmikroskopie verfolgt.

Mit beginnender Bestrahlung verlieren die kohärenten Ausscheidungen

ihre Verspannung. Im Laufe der Bestrahlung werden sowohl die ver­

spannten als auch die unverspannten Ausscheidungen von Versetzungen

(oder Loops ) umhüllt. Die durch Bestrahlung oder Wärmebehandlung

entstandenen Grenzflächenversetzungen stabilisieren die Ausscheidungen,

und der Verlust dieser Versetzungen markiert den Beginn der beschleu­

nigten Teilchenauflösung, die von der Oberfläche aus anfängt. Dabei sind

es die kleinen Ausscheidungen, die bevorzugt aufgelöst werden.

Es wurde ferner beobachtet, daß durch die Bestrahlung eine beschleunigte

Umwandlung von metastabiler zu stabiler Phase eintritt} diese Umwandlung

ist allerdings zustands- und legierungsspezifisch.

Die experimentellen Ergebnisse werden anhand der bestehenden Modelle

diskutiert, und es wird gezeigt, daß die Fragmentierung eine optische

Erscheinung ist, die auf die Anwesenheit von Grenzflächenversetzungen

zurückzuführen ist, und daß für eine "disorder"-Auflösung keine Anhalts­

punkte vorliegen. Die Ergebnisse lassen sich allein durch das "recoil"­

Modell erklären, wenn das bestehende Konzept unter Berücksichtigung

von gebildeten Versetzungen angewandt wird.

Zur Erklärung der strukturellen Änderungen wird eine Arbeitshypothese

entworfen, in der davon ausgegangen wird, daß der Übergang zur Inkohärenz

ein strahlungsinduzierter Effekt ist, und daß für die herausgestoßenen Atome

die Grenzflächenversetzungen als Senken wirken, aus denen die gelösten

Atome rückdiffundieren können.



Abstract

VAIDY A, WAMAN VISHWANATH

ON THE EFFECT OF IRRADIATION ON

THE STABILITY OF PRECIPITATES

Various alloys containing different types of precipitates were irradiated

with self ions of 250 keV energy. The microstructura1 changes as

funetion of irradiation dose (2 to 400 dpa) and temperature (500to 725
0C)

were followed by transmission eleetron microscopy.

The coherent precipitates lose their strain field at the beginning of

irradiation and irrespective of their lattice mismatch become enveloped

by the dislocations (or loops ) formed during further irradiation. The

interfacial dislocations, whether formed during irradiation or preaging,

stabilize the precipitates and the 10ss of these dislocations indicates the

beginning of rapid dissolution starting from the surface of precipitates,

whereby the smaller ones are preferentially dissolved.

It was further observed that due to irradiation the metastable precipitates

can be transformed to stable ones, this transformation is however con­

ditional and depends on the state and alloy used.

These results are discussed with the help of existing models and it is

shown that the apparent fragmentation of precipitates is an optical effect

resulting from the presence of interfacial dislocations and evidence in

support of dis order dissolution could not be obtained. All the results can

be explained by the recoil model alone, provided the existing concept is

applied giving due consideration to the dislocations formed.

In order to explain the structural changes, a work hypothesis is proposed

which assumes that through irradiation the precipitates are made to

transform into incoherent state and the interfacial dislocations aet as

sinks for the displaced atoms from which the solute atoms diffuse back

to the precipitates.
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1. EINLEITUNG

Die knappwerdenden Energievorräte haben einen Impuls bei der Suche

nach neuen Energiequellen gegeben und die Kernenergie ist eine der ver­

sprechenden Alternativen in unmittelbarer Zukunft. Der kommerzielle

Nutzen der Kernenergie, insbesondere der für die Zukunft entwickelten

schnellen Brutreaktoren, ist u. a. mit verschiedenen technologischen

Problemen verbunden. Ein davon ist die Verfügbarkeit der geeigneten

Werkstoffe, weil die Komponenten im Innen des Reaktors (Reaktorkern,

Brennelemente usw.) außer der thermomechanischen Belastung und Kor­

rosion den hohen Neutronendosen «,,10
23

n/cm
2

) ausgesetzt sind.

Bevor die ersten Reaktoren gebaut wurden, waren sich die Wissenschaft­

ler bewußt, daß eine Wechselwirkung zwischen den Strahlen und den

(metallischen) Werkstoffen die Werkstoffeigenschaften verändern würde.

Es ist aber erst etwa 10 Jahren her, daß man nach zahlreichen Unter­

suchungen das Ausmaß der Wechselwirkung und die Probleme des Ein­

satzes von Werkstoffen unter Bestrahlung im einzelnen kennt. Die Simu­

lationsbestrahlung und die mittels der Transmissionselektronenmikro­

skopie (TEM) gewonnenen Ergebnisse haben es ermöglicht, auch inner­

halb dieser kurzen Zeitspanne wesentliche Informationen über die struk­

turelle Stabilität zu ermitteln.

Bis jetzt hat man für Reaktorkomponenten und Brennelementenhüllen die

Legierungen verwendet, die sich in anderen Anwendungsgebieten bereits

bewährt haben. Nach dem heutigen Stand der Erkenntnisse über die struk­

turellen Untersuchungen werden aber die konventionellen Legierungen

wegen der Porenbildung unter Volumenschwellen zu leiden haben - ein

Problem für Konstruktion, Sicherheit und Wirtschaftlichkeit der Reak­

toren. Man sieht sich daher gezwungen, neue "beständige" Reaktorlegie­

rungen in dieser Richtung zu entwickeln oder die bestehenden dementspre­

chend zu modifizieren. Die Ausscheidungen sind eine der potentiallen

Möglichkeiten, das Schwellen zu unterdrücken, wobei die Ausscheidung:

Matrix-Grenzfläche als eine Senke für die Leerstellen wirkt.
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Die vorliegende Arbeit befaßt sich mit dem Einfluß der Bestrahlung auf

die Stabilität der Auss cheidungen und verfolgt die strukturelle Entwick­

lung ausscheidungsfähigen Legierungen unter Bestrahlung. Dabei werden

auch Aussagen über die Wechselwirkung zwischen den strahlungsinduzie­

rten Defekten und den Ausscheidungen erwartet, was für die Entwicklung

neuer Legierungen von Bedeutung wäre.

Mit einer allgemeinen Betrachtung der Strahlenschädigung und des Aus­

scheidungsvorgangs ist die Literaturübersicht im Kapitel 2 eingeleitet

und stellt die verschiedenen Modelle dar, die durch die experimentellen

Untersuchungen vorgestellt sind. Die Literaturübersicht verdeutlicht die

Probleme, die in der vorliegenden Arbeit zu behandeln sind, und veran­

laßt im Kapitel 3 eine Stellungnahme. Nach einer ausführlichen Darstel­

lung der Versuchsdurchführung im Kapitel 4 vergegenwärtigt Kapitel 5

die Entwicklung der Arbeit und geht dabei auf die Auswahl der Legierungen

ein. Die hier gewonnenen Ergebnisse über die Stabilität der Ausscheidung

unter Bestrahlung werden im Kapitel 6 zunächst im Hinblick auf die bis­

herigen Modelle diskutiert. Aufgebaut auf diese Diskussion wird dann

eine Arbeitshypothese entworfen, die zur Erörterung der Ergebnisse und

der Wechselwirkung zwischen Ausscheidung und strahlungsinduzierten

Defekten verwendet wird. Dabei wird das Thema der Porenbildung aus­

scheidungsfähiger Legierungen angeschnitten.

2. LITERATURÜBERSICHT

Die Ausscheidungsvorgänge sind legierungsspezifische Eigenschaften und

erforderh zu ihrem Beginn die Zuführung von Energie, die 'von Legierung

zu Legierung sehr unterschiedlich sein kann. Während der Bestrahlung

wird andererseits von einfallenden Teilchen Energie an das Material ab­

gegeben, so daß die Bestrahlung das Ausscheidungsverhalten sowie die

Stabilität der Ausscheidung wesentlich beeinflussen kann. Die experimen­

tellen Untersuchungen auf diesem Gebiet begannen mit Reaktorbestrah­

lung und wurden in letzter Zeit durch Bestrahlung mit geladenen Teilchen
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erweitert. Es ist daher zweckmäßig, zunächst die verschiedenen Arten

der Strahlens chädigung und die Ausscheidungsvor gänge im allgemeinen

zu betrachten, damit die bisherigen Ergebnisse miteinander verglichen

und interpretiert werden können.

2. 1 Die verschiedenen Arten der Strahlenschädigung

Die Wechselwirkung zwischen den einfallenden energetischen Teilchen

und den Gitteratomen kann zur interstiziellen Verlagerung der Gitter­

atome und damit zur Bildung von Leerstellen und Zwischengitteratomen

(=Frenkelpaare) führen. In diesem Zusammenhang spricht man von Strah­

lenschädigung, wobei Masse und Energie des einfallenden Teilchens 'maß­

gebend mitwirken. Die folgende Diskussion wird auf die Strahlenschädi­

gung beschränkt, wie sie durch schnelle Reaktorneutronen (Spaltneutronen

der Energie oberhalb 0,1 MeV) oder durch Elektronen oder Ionen verur­

sacht wird.

Der Vorteil der Simulation von Neutronenbestrahlung durch Elektronen­

oder Ionenbestrahlung liegt in der höheren Schädigungsrate bei der Be­

strahlung mit geladenen Teilchen [ Norris 1971. Nelson et al. 1970 ]. Die

Schädigungsrate K, mit der Einheit ,Ildisplacement per atom per second"

(dpajs). ist von der Art der Bestrahlungsquelle unabhängig und ist damit

eine geeignete Größe für den Vergleich zwischen den verschiedenen Arten

der Strahlenschädigung. Die Schädigungsrate K ergibt sich aus der fol­

genden Gleichung [ Kaletta 1976 ]

K=n.......<j> ·n
LJ T A

(1)
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-6
Während die Neutronenbestrahlung zu Schädigungsraten von 10 dpaj s

führt, kann im Hochspannungselektronenmikroskop (HVEM) bei Energie

von 1-MeV ein K-Wert von 10-
3

dpajs und bei Ionenbestrahlung je nach

Energie und Masse des Teilchens ein K-Wert von 10-
2

dpajs erreicht

werden. Das bedeutet, daß bei gleicher Dosis die Dauer der Simulations­

bestrahlung viel kürzer als die der Reaktorbestrahlung ist. Dies kann ge­

rade bei zeitabhängigen Vorgängen, wie Ausscheidung, eine entscheidende

Rolle spielen.

Inwieweit und in welcher Form die übertragene Energie im Gitter zurück­

bleibt, hängt von einer Reihe von Parametern ab [ Eyre 1973 J. Dazu

gehören einerseits die Materialparameter wie z. B. Struktur, Zustand,

Fremdatomgehalt, und andererseits die Bestrahlungsparameter Energie,

Dosis und Temperatur. Die gebildeten Leerstellen und Zwischengitter­

atome, soweit sie nicht im thermischen Gleichgewicht liegen, können zur

Diffusion beitragen, die dann als strahlungsinduzierte Diffusion bezeichnet

wird [ Dienes und Damask 1958 J. Das bedeutet, daß wegen der erhöhten

Defektkonzentration während der Bestrahlung eine Beschleunigung der

Diffusion auftritt, dabei ist vorausgesetzt, daß die Bestrahlungstempera-

tur Platzwechselvorgänge zuläßt. Der Anteil der '3trahlungsinduzierten

Diffusion ist in einem Temperaturbereich wirksam, bei welchem die

Defektkonzentration höher liegt als die thermische Leerstellenkonzentra­

tion. Demzufolge vers chwindet die strahlungsinduzierte Diffusion oberhalb

ca. 0, 5 T ( T = Schmelzpunkt des Materials .in °Kelvin ) [Wiedersichm m ,\

1972 J.

2.2 Das Ausscheidungsverhalten einer Phase

Die Entmischung des übersättigten Mischkristalls ist eine diffusionsab­

hängige Phasenumwandlung im festen Zustand. Die Keimbildung, das

Wachstum und die Vergröberung einer neuen Phase, die eine andere

Zusammensetzung als die Matrix hat, stellen die wesentlichen Merkmale

des Vorgangs dar. Die Triebkraft ist die Abnahme der freien Energie, .6.G,

- .6. G = -.6.G +.6.G
chem. strukt.

(2 )
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~ G h ist die chemische Energie, bestimmt durch die Übersättigung.
c em.

~G t kt ist eine strukturabhängige Energie1die sich nach den gebildetens ru .
Phasen-Grenzflächen und der resultierenden Verzerrung der Matrix

richtet.

In erster Linie wird ~G t kt von der Struktur und Form der sich aus_
s ru .

scheidenden Phase beeinflußt und stellt eine Barriere dieser Umwandlung

dar. Während der Auslagerung wird die zu der Umwandlung benötigte

Energie in Form von Wärme zugeführt, und somit ist die erforderliche

Umordnung des Mis chkristalls durch die Diffusion ermöglicht. Die Keim­

bildung [ Russel 1975 ] ist die kritische Stufe dieser Umwandlung und kann

soweit es sich um eine heterogene Keimbildung handelt durch Gitter-fehler

erleichtert werden.

Die stabilen Bereiche der ausgeschiedenen Phase - Ausscheidungen,Teil­

chen oder Partikeln genannt - wachsen unabhängig voneinander bis die

Gleichgewichtskonzentration entsprechend der Auslagerungstemperatur

eingestellt ist. Eine weitere Zunahme der Teilchengröße, d. h. Vergrö­

berung, Koagulation oder Ostwald-Reifung, ist aber von der Größe eines

Teilchens abhängig. Im Vergleich zu den großen Teilchen besitzen die

kleinen Teilchen ein ungünstiges Oberflächen- zu- Volumen-Verhältnis, so

daß in ihrer Umgebung die Konzentration der gelösten Atome höher ist.

Dadurch wird ein Konzentrationsgradient von den kleinen zu den großen

Teilchen hergestellt, der zu einer bevorzugten Auflösung der kleinen

Teilchen zugunsten der großen führt.

Wegen der engen Beziehungen zwischen den strukturellen Änderungen und

den Eigenschaften einer ausscheidungsfähigen Legierung [ Böhm 1963 ],

beschreibt man die Phase nach verschiedenen Kriterien, wie zum

Beispiel :-

i) nach der Orientierungsbeziehung zur Matrix

kohärent, teilkohärent, inkohärent
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ii)

iii)

iv)
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nach dem (stabil/metastabil) Phasendiagramm

(G. P. -Zonen), metastabil, stabil, elementar

nach der Form

Nadel, Stab, Platte, Würfel, Kugel
. +nach der resultierenden Verspannung der Matrix

(gitterparameterabhängig,

aAusscheidung - aMatrix

aMatrix

- 6. a : Leerstellentyp, + 6. a : Zwischengittertyp

v) nach der Atomordnung

geordnet, ungeordnet

Es ist jedochkeineswegs eine strenge Einteilung. Im Gegenteil werden

diese Kriterien sehr oft miteinander verwendet, um die Eigenschaften

der Ausscheidungen zu betonen.

Mit Ausnahme der Vergröberung ist die Stabilität der Ausscheidungen

unter thermischen Bedingungen eine legierungsspezifische Eigenschaft.

Im allgemeinen wird die Stabilität von den Eigenschaften der ausgeschie­

denen Phase, wie Struktur, Form, Verspannung und Grenzflächenenergie,

bestimmt. In der Tat beeinflussen sich diese Parameter derart gegen­

seitig, daß sie eine Reihe von Zuständen hervorrufen können, die wieder­

um legierungsspezifisch sind.

+
Wenn die Gitterkonstante einer Ausscheidung kleiner bzw. größer als die

Gitterkonstante der Matrix ist, kommt eine negative bzw. positive Ver­

spannung um die Ausscheidung zustande, die der Verspannung von Leer­

stellenversetzungsringen (Leerstellenloops) bzw. Zwischengitterver­

setzungsringffi (Zwischengitterloops) ähnelt. Wegen dieser Ähnlichkeit

wurde von Ashby und Brown [1963] die Bezeichnung Leerstellentyp für

eine negativ-verspannte und Zwischengittertyp für eine positiv-ver­

spannte Ausscheidung eingeführt.
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Die obigen Gesichtspunkte, Beschreibung sowie Stabilität der Ausschei­

dung, werden an Hand folgender Beispiele erläutert.

In Ni-AI-sowie Ni-Si-Legierungen scheidet sich die geordnete, stabile

'Y'-Phase kohärent mit der Matrix aus. Der wesentliche Unterschied der

'Y-:'Phase in beiden Legierungen, abgesehen von ihrer Zusammensetzung,

ist die Verspannung. 'Y'(Ni-Si) -Phase ist Leerstellentyp (L':l. a '" -0, 3~),

'Y(Ni-AI) -Phase ist Zwischengittertyp (L':l.a '" +0,5%) [Hornbogen und

Roth 1967 ]. Bei einer vergleichbaren Konzentration der gelösten Atome

und Wärmebehandlung hätte man daher keine grundsätzlichen Unterschiede
o

erwartet. 'Y'(Ni-AI) -Auss cheidungen bleiben auch bis zu 3000 A vollständig

kohärent [ Philips 1966 ], dagegen verlieren 'Y(Ni-Si) ;Ausscheidungen

ihre Kohärenz bei kleineren Teilchengrößen (d >1800 A), dabei tritt eine

Änderung weder in der Zusammensetzung noch in der Orientierung auf

[ Rastogi und Ardell 1971 ]. Ein völlig anderes Verhalten zeigen die

Al-Legierungen. In Al-Cu zum Beispiel [ Hornbogen 1967 ], bilden sich

G. P. -Zonen, oder metastabile Phasen - %, if - bevor sich die stabile,

inkohärente -&-Phase ausscheidet. Der Verlauf jeder Entmischungsstufe

ist mit Änderungen sowohl in der Zusammensetzung als auch in der Orien­

tierung und Form gekennzeichnet. Bedingt durch die Auslagerung und/ oder

Vorbehandlung, ist es außerdem auch nicht ausgeschlossen, daß diese

Zustände gleichzeitig auftreten oder fortlaufend umgewandelt werden.

Diese Komplikationen des Ausscheidungsverhaltens zeigen eindeutig die

Notwendigkeit der Erkenntnisse über den genauen Zustand der Legierung,

um den Einfluß der Bestrahlung auf die Stabilität der Ausscheidung be­

handeln zu können.

2. 3 Einfluß der Bestrahlung auf die Auflösung der Ausscheidungen

?:~:~_~~~~!p~~:~:~u!!~~~~~

Vor etwa 20 Jahren wurde das Grundkonzept der Störbereiche "spikes"

von Brinkman [1956] entworfen. Als "displacement spikes" bezeichnet

er die Bereiche, die mehrfachen Atomverlagerungen ausgesetzt sind.
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Eine starke Umordnung der Atome in der Umgebung führt dann zur er­

höhten Temperatur dieser Mikrobereiche - genannt "thermal spikes"~ in

denen für sehr kurze Zeit, t '" 10-13s , die Temperatur schlagartig über
s

den Schmelzpunkt hinaus hochsteigt [ Brinkman 1956 ].

Die Suche nach einer experimentellen Bestätigung der " spikes" führte zu

der Untersuchung ausscheidungsfähiger Legierungen. Man kann die "spike"_

Effekte an einem heterogenen Material folgenderweise vorstellen. Wenn

z. B. eine Ausscheidung in dem Wirkungsbereich von "displacement spike"

liegt, werden die Atome wegen der elastischen Stöße aus der Ausschei­

dung herausgestoßen, demzufolge löst sich die Ausscheidung auf. Eine

Auflösung der Ausscheidung ist auch dann zu erreichen, wenn die Tem-

peratur T die Löslichkeitstemperatur T 1 der Legierung überschreitet,
so vus

was während der Bestrahlung durch "thermal spike1I auch vorkommen

kann.

Die ersten Experimente wurden an Cu-Fe-Legierungen durchgeführt. In

diesen Legierungen [ Denney 1956, Saji et aL 1973 ] scheidet sich zu­

nächst die metastabile ')'-Fe- Phase (flächenzentriert) kohärent aus, ihre

Umwandlung zur stabilen, inkohärenten Cl!-Fe-Phase (innenzentriert)

erfolgt allerdings nur nach starker Kaltverformung und nicht wie nor­

malerweise durch Auslagerung. Die elektrische Leitfähigkeit und beson­

ders die magnetische Eigenschaft, ')' : paramagnetisch, Cl! : ferromagne­

tisch, lassen die Umwandlung sehr gut verfolgen. Eine Zunahme des

elektris chen Widerstandes deutet auf die Auflösung der Cl!- oder ')'-Phase

hin, und eine Abnahme des Sättigungsmagnetismuses auf die Auflösung

der Cl!-Phase.

Denney [1954] stellte nach Beschuß von 9-MeV -Protonen die Auflösung

der inkohärenten Cl!-Fe-Phase in einer Cu-2, 4 ~ +) Fe-Legierung fest.

+)
Die Konzentration der gelösten Atome wird in Gew %ange geben. ,
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Er hat angenommen, daß die Ausscheidungen durch tldisplacement-spiketl

aufgelöst werden, dabei deutet er auch auf die temperaturabhängigen

Effekte hin, wie Mischkristallbildung und abgeschmolzene Bereiche. Seine

Angaben und Andeutungen lassen eigentlich eher auf eine tlthermal spiketI­

Auflösung schließen.

Boltax [1957] erkannte die technische Bedeutung des Auflösungsvorgangs.

Er untersuchte eine Cu-3, 25 ~ Fe-Legierung nach Reaktorbestrahlung

(Dosis", 5 . 10
19

n/cm
2

, TB '" 70
o

C) und fand eine Abhängigkeit zwischen

den Vorauslagerungsbedingungen und den Änderungen der elektrischen

Leitfähigkeit sowie des Sättigungsmagnetismuses. Die bei niedriger Tem­

peratur vorausgelagerten Proben zeigten eine Erhöhung des elektrischen

Widerstandes, die auf eine Auflösung der kohärenten 'Y-Fe-Ausscheidungen

hindeutet. Daraus schloß er auf eine bevorzugte Auflösung der kleinen

Ausscheidungen, da sie ein größeres Oberflächen-zu-Volumen-Verhält­

nis haben. Dagegen zeigten sich die großen Teilchen stabiler, eine Zu­

nahme der Größe wurde sogar festgestellt. Die Abnahme des Sättigungs­

magnetismuses wies auf ein ähnliches Verhalten bei den inkohärenten

a-Fe-Ausscheidungen auf.

Boltax konnte diese Ergebnisse durch weitere Experimente an verschie­

denen Cu-Fe-Legierungen bestätigen [ Boltax 1959, 1965 ]. Die bis 500
0

C

voraus gelagerten Proben zeigten nur Auflösung, dagegen zeigten alle ober­

halb 5000 C voraus gelagerten Proben überwiegend Wachstum der 'Y-Fe­

Teilchen. Bei niedriger Auslagerungstemperatur scheidet sich eine Viel­

zahl der kleinen Teilchen aus, und da sie unter Bestrahlung nicht stabil

sind, lösen sie sich auf [ Boltax 1957 ]. Dagegen enthalten die bei höherer

Temperatur ausgelagerten Proben größere Teilchen. Von Natur aus sind

diese Teilchen auch während der Bestrahlung stabil und daher werden sie

wachsen. Die experimentelle Bestätigung dieser Überlegungen führte

Boltax [1965] zu dem Schluß, daß der gesamte Vorgang aus a) Auflösung

und b) beschleunigter Entmischung der sich noch in Lösung befindlichen

oder durch die Auflösung in Lösung gebrachten gelösten Atome - also

Rückdiffusion - besteht. Allerdings bleibt unklar, wie die Auflösung wegen
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der "spikes" vorgeht. "displacement" sowie "thermal spike" sind in Be­

tracht gezogen, hauptsächlich wird aber ein rückbildungsähnlicher Vor­

gang für die Teilchenauflösung vermutet ( Boltax 1957, 1965 J, was auf

die" thermal spike" -Auflösung hinweist.

Für die Teilchenauflösung unter Bestrahlung betrachtet Piercy ( 1962 J

hauptsächlich die "displacement spikes", wobei nach seinen Angaben die

begleitenden thermischen Effekte (thermal spikes) keine wesentliche

Rolle spielen. Statt Cu-Fe-Legierungen verwendete er eine Cu- 2 % Co­

Legierung. Der Cu-Fe-Legierung gegenüber bietet sie den Vorteil, daß

es keine Umwandlung - metastabil - stabil - stattfindet, und sich die

kugelförmigen kobaltreichen Teilchen kohärent mit der Matrix ausschei­

den [ Philips 1964 J. Wegen der einfachen Teilchenform und des Ferro­

magnetismuses ist die Legierung auch für quantitative Untersuchungen

geeignet. Die Bestrahlung wurde an bereits ausgelagerten Proben durch­

geführt (Dosis ",3,4 x 10
19

n/cm
2

bei ca. 50
o

C). Die Co-Teilchen bis
o

etwa 25 A- Durchmesser waren völlig durch die Bestrahlung aufgelöst.
o

Teilchen größer als 25 A lösten sich nicht auf, sie zeigten nur eine Ab-

nahme der Größe. Piercy (1962] deutete dies als ein Beweis für 11dis_

placement spike" an, wobei nur der im "spike" sich befindliche Teil auf­

gelöst wird. In anderen Worten ist eine Teilauflösung der Ausscheidung

möglich und dadurch wird die Auflösung eine Funktion der Teilchengröße .

Boltax sowie Piercy waren sich hinsichtlich der "spike11-Größe und Zahl

der sich im "spike" befindlichen Atome ( '" 10
4

bis 10
5

Atome pro "dis­

placement spike") einig. Eine Einigkeit bestand auch darin,' daß die Auf­

lösung einer Ausscheidung an der Oberfläche anfängt, und daß die Aus­

scheidung wegen der Bestrahlung nicht gebrochen wird.

In der letzten Zeit wurden einige Untersuchungen an Legierungen durch­

geführt, die auch G. P. -Zonen enthielten. G. P. -Zonen sind keine "Aus­

scheidungen", jedoch sind sie mit Ausnahme der Kristallstruktur den

gleichen Gesetzen wie die Ausscheidungen unterworf'.en ( s. Shewmon 1969 J.



- 11 -

Nach einer Reaktorbestrahlung (Dosis bis 10
16

n/ cm2) an verschiedenen

Al-Legierungen beobachteten Liu et aL [1972], daß der Radius der G. P. ­

Zonen unabhängig von der Zusammensetzung der Legierungen abnimmt

und dementsprechend von einer Änderung des Volumenanteils und der

Verteilung begleitet wird. Dies wurde als der Beitrag von "displacement

spike" interpretiert, weil Diffusion, und damit ein "thermal spike",

wegen der ausgewählten Bestrahlungstemperatur TB = _253
0

C grundsätz­

lich ausgeschlossen war. Eine ähnliche Feststellung machten auch

Grinchuk und Kirsanov [1974] an G. P. -Zonen in Ni- 2 %Be-Legierung

(Dosis 10
16

bis 10
21

n/cm
2

TB ~ 70
0

C).

Es besteht aber einen Unterschied in der Art der Betrachtung. Liu et aL

vermuten, daß die G. P .-Zonen gebrochen werden (particle break-up).

In Ni-Be-Legierungen sind die G. P. -Zonen sehr stabil, damit kommt

die thermische Aktivierung (=Diffusion) nicht in Frage. Nach Grinchuk

und Kirsanov trägt die dynamische Wechselwirkung der Zwischengitter­

atome (crowdion) zu der Auflösung bei, wobei - so scheint es - die Be­

Atome überwiegend die entfernten substitutionellen Gitterplätze besetzen.

Die G. P. - Zonen in AI- 3, 5 %Cu-Legierung konnten auch durch Elektro­
- 3 -4

nenbestrahlung in HVEM (E = 650 keV, K ~ 10 -10 dpa/s) zur Auf-

lösung gebracht werden [ Sklad und Mitchell 1975 ]. Allerdings wurde ein
•• , 9

direkter Ubergang von G. P. -Zonen, statt zur kohärenten -&-, zur teil-
. ."

kohärenten -&-Phase beobachtet, der eindeutig ein strahlungsinduzieI'ter

Effekt war. Die Auflösung der G. P. - Zonen sowie der .&-Phase entstand

nach Sklad und Mitchell durch das "Durcheinanderwirbeln" (mixing), damit

meinen sie, mit Recht auch, vielleicht die tatsächlichen Komplikationen

des Vorgangs.

.. ""Ein Ubergang der -&- zur -&-Phase ist eine Frage der Wärmebehandlung,

"wenn sich aber -&-Phase gebildet hat, ist sie stabil, d. h~ die Vergröbe-

rung oder eine weitere Umwandlung ist nur zur stabilen, inkohärenten

-&-Phase möglich. Miura et aL [1973/74] beobachteten die Vergröberung
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der .if-Phase in AI-4, 24 ~ Cu-Legierung nach einer siebenstündigen

Gammabestrahlung, die nach weiterer Bestrahlung (tB = 25 h), vermut­

lich durch die vollständige Auflösung und nochmalige Aus,scheidung,

wiede:r- fein verteilt erschien.

Diese TEM-Ergebnisse von Miura et aL [1973/74] sowie von Sklad und

Mitchell [1975] zeigen, daß die Bestrahlung einen beträchtlichen Einfluß

auf die Gefügestabilität von Ausscheidungen hat, obwohl während der

Gamma- bzw. Elektronenbestrahlung trotz der Atomverlagerung weder

"displacement spikes" noch "thermal spikes" entstehen.

Zusammenfassend kann man feststellen, daß unabhängig von der Bestrah­

lungsart sowohl die kohärenten als auch die inkohärenten Ausscheidungen

aufgelöst werden können [ z. B. Denney 1954, Boltax 1957, Shiraishi 1970,

Sklad und Mitchell 1975 ], wobei die kleinen Teilchen bevorzugt zur Auf",:.,

lösung neigen [Boltax 1957, 1965, Piercy 1962 ]. Dabei kann eine strah­

lungsinduzierte - allerdings zustandsspezifische - Umwandlung der A.rt

metastabil - stabil auch vorkommen [ Denney 1953, Boltax 1957, Sklad

und Mitchell 1975 ].

Die bisherigen Untersuchungen stellen den Beweis für die Existenz der

"spikes" dar. Welches von denen -"displacement" - und/oder "thermal

spike" - die Teilchenauflösung verursacht, bleibt vorerst umstritten.

Daß die Stoßprozesse stattfinden, ist jedoch unumstritten und bildet auch

gewissermaßel} die Basis der nachfolgenden Modelle. In diesem Sinne

sind sie :mehr oder weniger als Zweige der "spike" -Auflösung zu ver­

stehen. Da diese Untersuchungen hinsichtlich der Legierungen und Unter­

suchungsmethode der vorliegenden Arbeit nahestehen, wird es darüber

etwas ausführlich berichtet.

Nach Boltax [1959,1965 ] waren es Nelson und Mitarbeiter [1969,1972],

die umfangreiche Versuche durchführten, um den Einfluß der Bestrah­

lung auf die Auflösung von Ausscheidungen zu verfolgen. Im Vergleich
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zu den bereits zitierten Arbeiten benutzten sie zum ersten Mal Schwer­

ionenbestrahlung und untersuchten die strukturellen Änderungen mittels

TEM.

Die Bedeutung ihrer Arbeiten liegt darin, daß sie die "recoil" -Auflösung

- im allgemeinen als "spike" -Auflösung bezeichnet - klar definierten,

einen Mechanismus für die Auflösung der geordneten, kohärenten Aus­

scheidungen vorschlugen und grundlegende Überlegungen anstellten.

Die Tatsache, daß die Bestrahlung die Atomordnung eines geordneten

Kristalls zerstört [ Dixon und Bowen 1954, Brinkman 1956 ], bildet das

Grundargument der "disorder"-Auflösung [ Nelson 1974 ]. Es wird an­

genommen, daß die Störbereiche (displacement spikes). deren direkter

Nachweis jetzt vorliegt [ Seiler et aL 1974 ]. die Ordnung einer geord­

neten Ausscheidung vernichten, was zur Auflösung solcher Ausscheidungen

führen kann.

Der grundsätzliche Unterschied zwischen "recoil" und "disorder"-Auf­

lösung kommt durch die Art der Entfernung der Ausscheidungsatome

zustande. Für Auflösung durch "recoil" ist eine Mindestenergie von etwa

25 eV notwendig, damit ein Atom die Ausscheidung:Matrix-Grenzfläche

überhaupt überspringen kann [Nelson 1969]. Während der "dis-
----------------

order" -Auflösung aber d i ffu n die ren die Atome aus der Ausschei----------------
dung:Matrix-Grenzfläche heraus [ Nelson et al. 1972 ].und somit sollte

die "disorder"-Auflösung eine verhältnismäßig niedrigere Energie benö­

tigen als die "recoil"-Auflösung. Welcher von beiden Prozessen während

der Auflösung wirksam wird, hängt von der Natur der Ausscheidung ab.

Nelson et al. [1972] postulieren "recoil" -Auflösung für die inkohärenten

und "disorder"-Auflösung für die geordneten, kohärenten Ausscheidungen.

Die physikalischen Unterschiede zwischen den beiden Vorgängen spiegeln

sich in der Auflösungsrate wider. Die "disorder" -Auflösung läuft viel

schneller ab und, je nach der Verspannung der Ausscheidung, kann eine

Auflösungsrate erreicht werden, die bis zu einem Faktor 10
3

höher als

im "recoil"-Fallliegt [Nelson 1974 ]. Wegen der genannten Gründe

sollten die inkohärenten Teilchen unter Bestrahlung stabiler sein als die
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anderen [ Nelson et al. 1972 ].

Unabhängig davon wie die Auflösung abläuft, ist die Teilchengröße ein

wesentlicher Faktor, der die Stabilität einer Ausscheidung während der

Bestrahlung beeinflußt. Nelson et al. [1972 ], wie Boltax [1959, 1965],

betrachten die sich im dynamischen Gleichgewicht einstellende Endgröße

der Teilchen als ein Ergebnis von zwei gegenseitig wirkenden Vorgängen:

einerseits die Auflösung, die ein Teilchen verkleinert, andererseits die

strahlungsinduzierte Diffusion, die zum Teilchenwachstum beiträgt. Je

nach der Bestrahlungstemperatur wird daher hinsichtlich der Teilchen­

größe ein Gleichgewichtszustand zwis ehen der Auflösung und Diffusion

hergestellt. Unabhängig von der Ausgangsteilchenverteilung erreicht dann

die Teilchengröße unter Bestrahlung eine Gleichgewichtsgröße, wobei die

großen Ausscheidungen auf diese Größe schrumpfen und die kleinen wach­

sen [ Nelson et al. 1972 ].

Dieser Vorgang ist das Gegenteil der Ostwald-Reifung, die während der

Vergröberung vorkommt. Unter thermischen Bedingungen lösen sich die

kleinen Ausscheidungen wegen der verhältnismäßig höheren Konzentration

der gelösten Atome in ihrer Umgebung auf, bei einer gleichzeitigen Dif­

fusion zu den größeren Teilchen, die dann weiter wachsen. Während der

Bestrahlung wird aber eine Umkehr des Konzentrationsgradients herge­

stellt [ Nelson et al. 1972 J. weil durch die Auflösung sich die Konzen­

tration der gelösten Atome im Bereich der großen Teilchen erhöht. Somit

wird unter Bestrahlung der Strom der gelosten Atome von den großen zu

den kleinen Teilchen fließen und die kleinen Ausscheidungen stabilisieren

[ Nelson et al. 1972 ].

Nelson et al. [1972] bestätigen diese Überlegungen durch die Schwerionen­

bestrahlung an Ni-AI-sowie PE 16-Legierung. In den beiden Legierungen

scheidet sich die kohärente und geordnete ')'''-Phase aus. Unterhalb einer

kritischen Temperatur T oe 3500 C fand unter Bestrahlung eine beschleu-
c

nigte Auflösung statt. Oberhalb 350
0

C wurde die strahlungsinduzierte Dif-

fusion wirksam und, wie erwartet, statt Koagulation wurde eine feine Dis­

persion der ')'~Ausscheidungenbeobachtet.
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Die Aussage. daß unter Bestrahlung die kleinen Ausscheidungen stabiler

sind als die großen. und ihre Bestätigung durch die Simulationsbestrah­

lung ist überraschend. weil unter Neutronenbestrahlung genau das Gegen~

teil festgestellt wurde. Sharpe und Whapham (1974] zum Beispiel beobach­

teten in der gleichen Legierung. also PE 16. die bevorzugte Auflösung

der kleinen 'Y~Ausscheidungenund dies ist in Übereinstimmung mit den

Ergebnissen von Boltax (1957] und Piercy [1962].

Im Zusammenhang mit der Auflösung der inkohärenten Ausscheidungen

sind die Aussagen und Beobachtungen von Nelson et aL [1972] jedoch

widersprüchlich. Durch die Bestrahlung bei Raumtemperatur konnten sie

keine Auflösung der inkohärenten MgNi
2

-Phase in einer Ni-Mg-Legierung

feststellen. beobachteten jedoch die Auflösung von Karbiden in der PE 16­

Legierung. die meistens als teil-oder inkohärent auftreten. Nelson (1969]

hat eine Aufnahme zitiert. in der die Auflösung der stabilen. inkohären­

ten MgZn
2

-Phase in einer AI-Zn-Mg-Legierung deutlich zu sehen ist.

Unabhängig voneinander haben Vaidya und B öhm [1974] sowie Rowcliff et

aL [1975] einen Übergang von Kohärenz zur Inkohärenz der 'Y + - Phase

durch eine Bestrahlung in Inconel 625 und 'Y"-Phase in Inconel X-750 beo­

bachtet. Zur Erklärung wurde vorgeschlagen [ V~jdya und Böhm 1974 J.
daß der ursprüngliche Zustand (kohärent oder teil-kohärent) oder die

Atomordnung (geordnet oder ungeordnet) einer Ausscheidung während der

Bestrahlung keine wesentliche Rolle für ihr Auflösungsverhalten spielt.

durch die Bestrahlung eine Ausscheidung immer inkohärent wird und ihre

Auflösung über "recoil" abläuft. Dies gilt auch für die geordneten Aus-

.scheidungen.

Potter und Hoff [1975. 1976] untersuchten den Einfluß der Bestrahlung

auf das Ausscheidungsverhalten einer Ni-6. 35 10 Al-Legierung. Die Pro­

ben wurden im lösungs geglühten Zustand in einem Temperaturbereich

von 300
0

bis 6500 C mit 3. 2-MeV-Ni+ -Ionen (K = 2.7 x 10-
3

dpa/s)
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bestrahlt und anschließend mittels TEM untersucht.

Sie stellten Veränderungen in der Teilchengröße, Verteilung sowie Mor­

phologie durch die Bestrahlung fest. Bereits nach 1 dpa nahm die Teil­

chengröße zu, die Teilchenverteilung wurde jedoch ungleichmäßig. Dabei

änderte sich die Teilchenform von Kugel zu Würfel, oberhalb 5 dpa er­

schienen die Teilchen fragmentiert und nach 24 dpa setzte die Auflösung

ein. Es wurde beobachtet, daß mit der beginnenden Fragmentierung das

strahlungsinduzierte Wachstum der Teilchen verlangsamt wird, was ober­

halb 20 dpa schließlich zu einem scheinbaren stationären Zustand in der

"{.. Größe führte. Bei der thermischen Auslagerung erfolgt eine Formän­

derung der Teilchen von Kugel zu Würfel, die 'teilchengrößenabhängig ist

[ Hornbogen und Roth 1967 ]. Eine Fragmentierung der Teilchen ist aller­

dings bei thermischer Auslagerung bisher nicht beobachtet worden, so

daß die Autoren es für einen strahlungsinduzierten Effekt halten, der

bereits bei 5 dpa auftritt. Da die bisherigen Überlegungen - weder

"disorder" - noch "recoil" -Auflösung - diese Beobachtungen erklären,

stellen Potter und Hoff ein Fragmentierungsmodell vor.

Als Mechanismus der Fragmentierung der Teilchen erörtern Potter und

Hoff die folgenden Möglichkeiten. Die Fragmentierung der Auss cheidung

entsteht nach Ansicht der Autoren durch die Wechselwirkung zwischen

den strahlungsinduzierten Versetzungen (oder Loops) und den Ausschei­

dungen, dabei schneiden die in der Matrix gebildeten Loops die Ausschei­

dungen. Wenn sich die Loops aber innerhalb der "{.Ausscheidungen bilden,

kommt es im Innen der Ausscheidung zur Auflösung [ Potter und Hoff

1976 ]. Das bedeutet, daß die ursprüngliche Ausscheidung, die bei nied­

rigen Dosen zum beschleunigten Wachstum neigt, bei zunehmender Be­

strahlung fragmentiert, d. h. geteilt wird. Obwohl dann unter Bestrah­

lung weiterhin eine beschleunigte Vergröberung stattfindet, erreicht die

Teilchengröße einen fast stationären Zustand, da die Ausscheidung wegen

der Fragmentierung nicht als gesamt sondern als geteilt vergröbert.
o

Potter und Hoff [1976] stellten fest, daß die großen Teilchen (d >150 A)

unter Bestrahlung bevorzugt fragmentiert werden. Daraus postulierten
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sie, daß Teilchen oberhalb einer kritischen Größe für die Fragmentier­

ung anfälliger sind als die kleinen. Der Grund liegt, ihrer Meinung nach,

in der kohärenten "'1/: "'I-Oberfläche, die als eine Senke für die Defekte

innerhalb der Teilchen wirkt. Das bedeutet, daß die Defekte innerhalb

der kleinen Teilchen, im Vergleich zu den größeren, einen kurzen Weg

zur Oberfläche haben und schneller ausheilen. Infolgedessen bleiben die

Defekte in den größeren Teilchen erhalten, in den kleinen aber nicht. In

der Tat würde dies die Aussage von Nelson et aL [1972] unterstützen,

daß unter der Bestrahlung die kleinen Ausscheidungen stabiler als die

großen sind.

Potter und Hoff [1976] vermuten, daß die Versetzungen (oder Loops) eine

bevorzugte Segregation von Ni-Atomen um sich bilden, da die Ni-Atome

kleiner als die Al-Atome sind, und daß die Versetzungen während des

Schneidens eine künstliche Nickel-Anreicherung in 'Y~Ausscheidungen

hinterlassen, was zur Auflösung der Ausscheidungen führt. Eine andere

Möglichkeit ist durch die Wechselwirkung zwischen der Gitterverspannung

und dem Spannungsfeld der Zwischengitterloops gegeben. Die 'Y~Ausschei­

dungen in dieser Legierung erweitern das Matrixgitter (Zwischengitter­

typ, 6. a ~ + 0, 5 %), und da sie sich unter dem Einfluß der Druckspan.,.

nung dieser Loops befinden, sind sie nicht stabiL

Im Zusammenhang mit dem Schneiden und der Fragmentierung der Teil­

chen sind die Arbeiten von Gleiter [1968] und Beardmore et aL [1969] zu

erwähnen, obwohl sie keineswegs die Bestrahlung behandeln.

Häufig beobachtet man, daß nach einer starken Verformung die vorhande­

nen Ausscheidungen aufgelöst werden. Gleiter [1968] hat gezeigt, daß eine

schneidende Stufenversetzung die gelösten Atome durch ihr Spannungsfeld

anzieht. Damit kommt eine spannungsinduzierte Diffusion im Verzerrungs­

feld der Versetzung zustande, so daß die Matrix-Atome in die Ausschei­

dung und die gelösten Atome von der Ausscheidung in die Versetzung hinein­

diffundieren. Das b,edeutet, daß in einer Ni-AI-Legierung die Al-Atome,

nicht aber die Ni-Atome, wie es Potter und Hoff annehmen [1976], um
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eine schneidende Versetzung segregieren würden.

Während der Verformung werden die Versetzungen entweder die Ausschei­

dungen schneiden oder umgehen. Beardmore et aL [1969J stellten fest,

daß in Ni-Cr-Al-Legierungen die Wechselwirkung zwischen den Ausschei­

dungen und Versetzungen vom Volumenanteil der 1''''' (Vf) und von der Ver­

formungstemperatur abhängt. In Legierungen mit Vf < 20 ~ bewegen sich

die Versetzungen bis 5000 C paarweise und schneiden die Ausscheidungen,

dagegen werden die Versetzungen bei 900
0

C die Ausscheidungen umgehen

(Orowan-Mechanismus). Auf jeden Fall befinden sich die Versetzungen

nach der Wechselwirkung immer in der 'Y-Matrix. Ein ähnliches Verhal-

ten zeigten die Legierungen mit Vf > 20 %. Nur bei 9000 C aber wurden

die Versetzungen auch in 'Y-:'Ausscheidungen beobachtet und wegen der

gebildeten Substruktur erscheinen die Ausscheidungen wie fragmentiert.

Dies bestätigt die Annahme von Potter und Hoff [1976], daß die Fragmen­

tierung allein durch das Schneiden nicht zustande kommt und die Versetz­

ungen in den Ausscheidungen zurückbleiben müssen. Allerdings muß hier

betont werden, daß wie in den von Potter und Hoff untersuchten Legierungen

(Vf < 20 %) die Versetzungen nicht in Ausscheidungen sondern in Matrix

beschränkt sind [ Beardmore et al. 1969 ] und demzufolge keine Fragmen­

tierung vorkommt.

Man kann aber jedenfalls entnehmen, daß eine Versetzung-Ausscheidung­

Wechselwirkung, sei es wegen des Schneidens oder der Fragmentierung,

zur Auflösung der Ausscheidung führen kann [ Potter und Hoff 1976, Gleiter

1968, Beardmore et al. 1969 ].

3. STELLUNGNAHME ZU DEM THEMA

Aus der Literaturübersicht kann man entnehmen, daß es keinen Zweifel

daran gibt, daß die Bestrahlung die Stabilität einer Ausscheidung beein­

flußt und zur Auflösung führen kann. Wie der Mechanismus der Auflösung

ist, bleibt umstritten, soweit umstritten, daß auch über den Auflösungs-
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vorgang der Ausscheidungen mit vergleichbaren strukturellen Eigen­

schaften keine Einigung besteht [ Nelson et al. 1972, Vaidya und Böhm

1974. Rowcliff et al. 1975. Potter und Hoff 1976 ]. Dies könnte durchaus

in den legierungsspezifischen Eigenschaften begründet sein. Noch über­

raschender ist aber die Tatsache. daß während der Neutronen- und Ionen­

bestrahlung z. T. unterschiedliche Effekte auftreten, u. z. hinsichtlich

der teilchengrößenabhängigen AUflösung und Auflösung inkohärenter Teil­

chen [ z. B. Boltax 1957. Nelson et al. 1972. Sharpe und Whapham 1974 ].

Die Ionenbestrahlung wurde zunächst für die Simulation der Porenbildung

verwendet. wobei man sogar quantitative Übereinstimmung zwischen

Neutronen- und Ionenbestrahlung festgestellt hat [ Nelson et al. 1970 ].

Die Porenbildung und Ausscheidung sind insofern vergleichbar. daß sie

diffusionsgesteuerte. also zeitabhängige Vorgänge sind. Im Gegensatz

zur Porenbildung gibt es aber im Falle des Einflusses der Bestrahlung

auf die Ausscheidung noch nicht mal einen qualitativen Vergleich zwischen

Ionen- und Neutronenbestrahlung.

Man stelle sich den gesamten Vorgang vor. Es wird Energie an die Legie­

rung übertragen und dadurch werden die Punktdefekte oder ihre Aggre gate

erzeugt. Also hat man hier mit einem Vorgang zu tun. in dem eine Wech­

selwirkung zwischen Leerstellen. Zwischengitteratomen. Versetzungen.

gelösten Atomen und Ausscheidungen stattfindet. Trotz zahlreichen Unter­

suchungen bleibt aber die Frage: wi e und u n te r w e Ich e n B e d i n­

gun gen lös t si c h ein e Aus s c h eid u n gau f ? In dieser Arbeit

ist ein Versuch unternommen, mittels Ionenbestrahlung und TEM min­

destens eine annähernde Lösung der genannten Frage zu erzielen. Zu

diesem Zweck wurden Legierungen mit unterschiedlichen Ausscheidungs­

zuständen verwendet.

Die Reaktorbestrahlung wäre für die experimentelle Durchführung ideal

gewesen. Jedoch ist sie mit verschiedenen aber gleichzeitig laufenden

Vorgängen gekennzeichnet. die ein kollektives und kompliziertes Bild

zurücklassen [ Böhm 1974 ]. Die unterschiedlichen Andeutungen der
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Auflösung der Ausscheidung überhaupt und besonders der Neutronenbe­

strahlung. wie es aus der Literaturübersicht zu entnehmen ist. beweisen

diese Schwierigkeiten. In dieser Hinsicht bi~tet die Ionenbestrahlung fol­

gende Vorteile :

i) gesteuerte experimentelle Bedingungen während der

Bestrahlung. z. B. ~reie Auswahl der Ionen. der Energie

und Schädigungsrate. sowie der Temperatur.

ii) sau be r e Proben. d. h. keine radioaktive Kontamination.

was die Handhabung der Proben erleichtert.

iii) gezielte Schädigung innerhalb kurzer Zeit (dies kann auch

. nachteilig auswirken).

Ein Nachteil der Ionenbestrahlung ist die geringere Eindringtiefe der

Ionen und demzufolge der Schädigung. z. B. die Eindringtiefe der 250-keV­

Ni+- Ionen in Nickeltarget beträgt nur noch ca. 600 Ä[ Kaletta 1973 ].

Da sich die Schädigung in sehr dünnen Bereichen befindet. können keine

mechanischen (z. B. Härtemessung) oder physikalischen (z. B. elektrische

Leitfähigkeit) Untersuchungen durchgeführt werden. In solchem Fall ist

TEM die einzige Methode. die in dieser Schädigungstiefe Untersuchungen

erlaubt. Man hat die Möglichkeit über die Morphologie der Auss cheidung.

über die strahlungsinduzierten Defekte. sowie über deren Wechselwirkung

Aufschlüsse zu ermitteln.

Obwohl die neuesten Arbeiten auf diesem Gebiet in der Literatur zitiert

sind. muß an dieser Stelle betont werden. daß außer der Arbeit von

Nelson et al. [1972] über die Anwendung der Ionenbestrahlung sehr wenig

Anhaltspunkte hinsichtlich der experimentellen Durchführung vorlagen. Im

Anfangsstadium der vorliegenden Arbeit waren aus diesen Gründen einige

empirischen Versuche notwendig. die schließlich zu einer geeigneten Le­

gierung führten. Die im folgenden Kapitel dargestellte Entwicklung ist

von diesem Standpunkt zu betrachten und daher ist es auch unerläßlich.

über die Legierungsauswahl mit den Ergebnissen zu berichten.
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4. VERSUCHSDURCHFÜHR UNG

4.1 Probenmaterial

Aus der Literatur war zu ersehen, daß über den Zusammenhang zwischen

den Eigenschaften einer Ausscheidung und ihrer Stabilität unter Bestrah­

lung sehr unterschiedliche Meinungen vertreten waren. Daher stand hin­

sichtlich der Auswahl von Legierungen vor allem die Eigenschaften der

Ausscheidung wie Form, Verspannung, Atomordnung und Orientierungs­

beziehung zur Matrix im Vordergrund.

Die Versuche wurden an Inconel 625- (12,5 mm <1», Al-Mg-Si- (50 x 5 mm

Platten) Legierungen sowie an für diese Untersuchungen extra hergestel­

lten Fe-Cu-, Ni-Cr-Al- und Ni-Si-Legierungen durchgeführt. Dazu dienten

folgende Ausgangsmaterialien : Hochreines Eisen (28 ppm C, 0" 16 ~ 02)'

Elektrolyt-Kupfer ( > 99, 9 10 ), Mond- oder Inconickel ( >99, 99 %),

Elektrolyt-Chrom ( > 99, 9 10 ), Reinst-Aluminium ( > 99,999 % ) und

Handelsqualität-Silizium ( >98,7 %). Die Legierungen wurden im Induk­

tionsofen unter Vakuum erschmolzen und in Rundkokillen aus Eisen oder

Kupfer abgegossen.

Um die Verformbarkeit der Fe-Cu-Legierung zu testen, wurde der 2 kg­

Block leicht vorgeschmiedet; er zeigte bereits Risse. Es wurden dann

Segmente herausgeschnitten, die auch nach längerer Homogenisierung

(8500C_ 100 h/150C) nicht kaltverformt werden konnten, daher wurde

für die weiteren Behandlungen das Material im homogenisierten Guß­

Zustand verwendet.

Die Ni-Cr-Al-Legierung (20 kg-Block) wurde warmverformt. Der Guß­

block wurde auf 11500C aufgeheizt, 5 Stunden gehalten und bei 980° ­

11800C auf 16 x 16 mm geschmiedet.

Eine ähnliche Verformbarkeit wurde auch für die Ni-Si-Legierung er­

wartet, während des Walzens bei 10500C brach aber der Gußblock (3kg) ab,



- 22 -

und dies trotz einer vorhergegebenen Homogenisierung (1100
o

C - 30 h

- walzen bei 1050
o

C). Es stellte sich heraus J daß die Legierung erst

°oberhalb 1080 C verformt werden konnte J und dementsprechend wurde

sie bei etwa 11 OOoC auf 13J 5 mm <f> stranggepreßt.

Die chemische Analyse der Legierungen ist in Tabelle 1 wiedergegeben.,

4. 2 Wärmebehandlung

Mit Ausnahme der Al-Mg-Si-Legierung war die Form der anderen Legie­

rungen für weitere Behandlungen geeignet. Von den Platten der Al-Mg-Si­

Legierung wurden Streifen herausgesägtJ die dann nach einer Weichglüh­

ung (550°C - 2 h/iOoC) auf Bleche von OJ5 mm, Dicke kaltgewalzt wurden.

Je nach der Zusammensetzung der Legierung wurden die Proben bei ent­

sprechender Temperatur lösungsgeglüht und erst nach der Feststellung

der Homogenität mittels TEM wurden sie ausgelagert. Die verschiedenen

Wärmebehandlungen sind in Tabelle 2 zusammengefaßt. Die Abweichung

in der Lösungsglühtemperatur der Ni-Legierungen lag bei ± 10
0

CJ alle

anderen Temperaturen waren bis ± 3°C geregelt.

4. 3 Probenpräparation für die Bestrahlung

Von dem ausgelagerten Material wurden Plättchen (Al-Mg-Si-LegierungJ

15 x 15 mm) oder Scheiben von 0J 5 mm Dicke abgetrennt. Da sämtliche

Legierungen mit Ausnahme der technischen Inconel 625 -Legierung ver­

hältnismäßig weich warenJ wurden Trennscheiben mit Weichbindemittel

und feinkörnigem Schleifmittel unter langsamer Vorschubsgeschwindigkeit

(oe 2 mm/min) und ständiger Wasserkühlung verwendetJ um eine Ver";'

formung zu vermeiden.

Beim Naßschleifen und Polieren wurde dann die Probendicke auf etwa

0J 2 mm gebrachtJ wie sie für die Bestrahlung erforderlich war. Um die

mögliche durchs Schleifen entstandene Kaltverformung zu entfernenJ
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wurde die zu bestrahlende Oberfläche kurzzeitig elektropolie rt. Zu

diesem Zweck wurde ein Probenhalter nach Abb. 1 verwendet. Da die

Probenkanten abgedeckt waren, konnte ein verstärktes Polieren der

Kanten vermieden werden und dadurch waren die Stromdichte und der

Poliergang gleichmäßig. Weil wegen der Form des Probenhalters das

Rühren des Elektrolytes nicht möglich war, trat eine starke Polarisa­

tion und somit eine Erhöhung der örtlichen Badtemperatur (bis ca. 40 0 C)

an der Probenoberfläche auf. Dies wurde folgendermaßen verhindert:

i) hohe Spannung, um die benötigte Stromdichte zu errei­

chen.

ii) größere Kathodenfläche, um einen gleichmäßigen Angriff

an Anode (Probe) zu erreichen. Dazu diente ein säurebe­

ständiges Stahlblech (100 x 50 x 1 mm) gebogen in Halb­

kreis ('" 80 mm lf> ) als Kathode.

iii) Unterkühlung des Elektrolytes (- 200
/ - 300 C).

iv) Polieren für sehr kurze Zeit ( <10 s).

Die Polierbedingungen sind in Tabelle 3 zusammengefaßt und gelten für

oben beschriebene Anoden- und Kathodenform mit einem Anode-zu-Kathode­

Abstand von 20 bis 30 mm.

Bei den Proben der Fe-Cu-Legierung mußte allerdings auf das elektro­

lytische Vorpolieren verzichtet werden, weil aus dem Elektrolyt ein Cu­

Niederschlag an der Probe auftrat, der auf die unterschiedlichen elektro­

chemischen Eigenschaften der Elemente (Cu elektropositiver als Fe)

zurückzuführen ist. Aus dem Grund wurden diese Proben nach einer

Gefüge- Überprüfung mittels TEM im polierten Zustand bestrahlt.

4.4 Bestrahlung der Proben

Die Prob,en wurden an einem Beschleuniger der Fa. Danphysik/Dänemark

im Institut für Angewandte Kernphysik des Kernforschungszentrums
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.
bestrahlt. Die Targetkammer des Beschleunigers ist mit Turbomolekülar-

und Ionengetterpumpe ausgerüstet, die ölfreies Vakuum erzeugen. Für

die Bestrahlung wurden die jeweiligen Matrix-Ionen mit einer einheit­

lichen Energie von 250-keV benutzt und die Dosis sowie die Temperatur

als Bestrahlungsparameter ausgewählt.

Die Bestrahlung erfolgte mit einem Ionenstrom im Bereich von 1 bis

10 p.A/cm
2

, der einem Ionenfluß von 6,24 x 10
12

bis 6,24 x 10
13

Ioneh/cm
2

entspricht. Sämtliche Proben wurden im Dosisbereich von 5 x 10
14

bis
17 / 2 nt ..2 x 10 Ionen cm (± 10,0 ) bestrahlt, dabei wurden Probenmasken

(7,8 oder 10 mm et> = Strahldurchmesser an Probe) verwendet, die den

Vorteil haben, den bestrahlten Bereich für die Nachuntersuchungen genau

zu markieren.

Eine Probenhalterung erlaubte Bestrahlung bis zu 5 Proben ohne die

Targetkammer zu belüften, allerdings nur bei der Raumtemperatur

(TB oe 50
0

C : einschließlich Temperaturerhöhung bis ca. 30
0

C wegen der

Aufheizung durch den Ionenstrahl). Die Bestrahlung bei höheren Tempe­

raturen mußte mit Einzelproben durchgeführt werden. Die Probe und ein

NiCr-Ni-Thermoelement, das die Temperatur in unmittelbarer Nähe von

dem bestrahlten Bereich maß, wuJ;'den auf einen Elektronenstrahlheizer

(300 W max. Leistung) mit Hilfe einer Molybdänmaske festgeklemmt.

In Abb. 2 ist dieser Arbeitsvorgang schematisch dargestellt. Die Bestrah­

lung bei höheren Temperaturen lief so ab :-

i) Die Probe wurde eingebaut (Abb. 2) und mechanisch so

justiert, daß der Strahl einen senkrechten Beschuß

geben konnte.

ii) -7Bei einem Vakuum besser als 10 Torr wurde die

Probe auf die entsprechende Bestrahlungstemperatur TB

aufgeheizt, 5 Minuten lang gehalten und abgekühlt. Dieser

Schritt war notwendig, um ein stabiles Vakuum während

der Bestrahlung zu sichern.
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-7Nachdem daS Vakuum besser als 10 Torr wurde, wurde

die Probe nochmals auf TB aufgeheizt, vor der Bestrah­

lung 5 Minuten lang gehalten und bei TB bestrahlt

(Vakuum< 10-
6

Torr). Dabei war die Leistung des

Elektronenstrahlheizers so reguliert, daß die Tempera­

turschwankungen maximal ± 100 C betrugen.

iv) Nach Beendigung der Bestrahlung wurde der Elektronen­

strahlheizer sofort abgeschaltet.

Die Abkühlungsgeschwindigkeit für die Probe war von der Dosis und Tem­

peratur abhängig. Abb. 3 zeigt einen Ausschnitt einer Abkühlungskurve

nach der Bestrahlung bei 725
0

C. Bei Abkühlung auf 200
0

C wurde die

Targetkammer belüftet und die .Probe herausgenommen. In der Regel

dauerte eine Bestrahlung etwa 5 Stunden.

4. 5 Die Probenanalyse mit Hilfe der Transmissionselektronenmikroskopie

(TEM)

o
Wegen der geringeren Eindringtiefe der Ionen, einige 100 A (s. Tabelle 4),

konnte außer Ultraschallreinigung keine Nachbehandlung der bestrahlten

Fläche, wie Abtragung, vorgenommen werden. Diese Fläche wurde daher

stets mit dem Lack Lacomit der Fa. Canning/England, geschützt. Die

Probe wurde von der nichtbestrahlten Seite mittels Naßschleif~ --""11 0,2 mm

auf 0,1 ± 0,02 mm abgeschliffen, danach wurden TEM-Proben von 2, 3 mm <p

ausgestanzt und von der nichtbestrahlten Seite (back-thinning) mit Hilfe

eines Jet-Poliergeräts abgedünnt. Aus den verschiedenen zu diesem Zweck

verwendeten Elektrolyten sind nur diejenigen in Tabelle 5 zusan~UL",n­

gestellt, die unter angegebenen Polierbedingungen Folien reproduzierbarer

Dicke lieferten.

4. 5. 2 TEM-Untersuchungen

Die Proben wurden am Siemens Elmiskop 1A und hauptsächlich am
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JEM 200 A der Firma JEOL untersucht. Dabei wurde die Probe immer

von der nichtbestrahlten Seite durchstrahlt und für die quantitative Aus­

wertung (Dunkelfeld-Abbildungen) ein Bereich etwa 2 bis 10 p.m von dem

Lochrand entfernt verwendet, da die Foliendicke in dem Bereich fast

konstant war. Zum Beispiel betrug die Foliendicke der Ni-Cr-Al-Legie-
o

rung in diesem Bereich durchschn,ittlich 1500 ± 300 A, so daß für

foliendickenabhängige Parameter wie Teilchenkonzentration und Volu­

menanteil der Fehler ± 20 %war.

Es wurden Hellfeld- und zentrierte Dunkelfeldabbildurigen hauptsächlich

für die Teilchenmorphologie verwendet (Abb.4). Wegen der verhältnis­

mäßig schwachen Intensität des Überstrukturreflexes waren entspre­

chend lange Belichtungszeiten, bis zu 3 Minuten in bestrahlten Proben,

erforderlich, um die Teilchen in Anwesenheit von Defektstrukturen

f 0 r m t re u abzubilden.

Die quantitative Auswertung der Teilchengröße wurde einheitlich an Ab­

zügen von 120000-facher Vergrößerung (Originalvergrößerung 40000)

und an dem Teilchenzählgerät TGZ3 der Fa. Zeiss/Oberkochen vorge­

nommen. Die kugelförmigen Teilchen, die auf planarem Schnitt, d.h.

auf dem Bild, kreisenförmig erscheinen, lassen sich ohne Formkorrek­

tur auswerten. Eine Abweichung in dieser Form wurde so kompensiert,

daß durch die Einstellung der Blende die Fläche ausgeglichen war. Der

maximale subjektive Fehler von etwa± 0, 5 mm bei der visuellen Ein-
. 0

stellung verfälschte die Teilchengröße um ± 40 A bei 120000-facher

Vergrößerung. Es wurden pro Meßwert mindestens 500 und in Regel ca.

1000 Teilchen von 2 TEM-Proben ausgewertet, um den Fehler möglichst

gering zu halten.

Aus der gezählten Anzahl der Ausscheidungen n
i

in der i-ten Klasse mit

einem gemessenen Durchmesser d. wurden dann folgende Parameter
1

mittels des Computerprogrammes ausgewertet [ Schneider 1974 ]:
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o
1) mittlerer Teilchendurchmesser (A)

cl =

i
I n. x d.
1 1 1

n i
n = I n.

1 1

(3)

-3
2) mittlere Teilchenkonzentration (cm )

N
n (4)=

F x t
P P F = Probenfläche

p

t = Probendicke
p

3) mittleres Teilchenvolumen (cm 3)

v =

i
I n. x
1 1

n

..!!.. d 3
6 i.

(5)

(6)x 100v =
f

4) mittlerer Volumenanteil der Ausscheidungen ( %

{ni x -i d:

F x t
P P

Daraus wurde die Konzentration c(At 10 ) für die ausgeschiedene Menge

der Ni
3
Al- sowie Ni

3
Si-Ausscheidungen berechnet,

c = VxNxp (7)

wobei c das Produkt des Teilchenvolumens V mit der Teilchenkonzen­

tration N und dem Atomanteil (At 10 ) der gelösten Atome in Ausschei­

dung p ist. Die Ni
3
Al- und Ni

3
Si-Ausscheidungen enthalten ')h "t % (=p)

der jeweiligen gelösten Atome. Im Vergleich zu dem ± 20 10 -Fehler
o

in der Foliendicke ist der subjektive Fehler von ca. ± 50 A im Teil-
o

chendurchmesser zu vernachlässigen, da er sich bei z. B. d = 500 A

und n = 625 Messungen auf nur noch ± 0,4 %ausmittelt. Somu ist

der Gesamtfehler der be·rechneten Konzentration c ( 3 x 0,4 + 20 = )
± 21,210.
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!), VERSUCHSERGEBNISSE

Es wird über die Ergebnisse der untersuchten Legierungen, die die an­

gegebenen Ausscheidungen enthielten, in folgender Reihenfolge berichtet

Inconel 625

AI-lVI:g;'Si

F~-Cu

Ni-Cr-AI

Ni-Si

~21~!l5~.!1~!?'!~~

+ .'Y -N1
3

(NbX)

" " .ß, ß + ß - Mg
2

S1

Cu

'Y-:'Ni3AI

'Y-:'Ni3Si

Dabei wird ein kurzer Überblick über das Ausscheidungsverhalten der

jeweiligen Legierung und die Struktur der Ausscheidung vorangestellt.

Die Bestrahlungsdosen werden in dpa angegeben (s. Anhang).

5.1 Inconel 625-Legierung

Um den Bereich für die kritischen Bestrahlungsparameter - insbeson­

dere die Dosis - auszuwählen, wurden die Experimente zunächst an

dieser Legierung durchgeführt.

In Inconel 625-Legierung scheidet sic;h die geordnete, metastabile

'Y + -~i3(NbX)-Phase kohärent mit der Matrix aus. Da sie eine innen­

zentriert-tetragonale Struktu.r hat und die Matrix in c-Richtung ver­

spannt.( ~ a . oe + 2, 15 %, Zwis chengittertyp), treten plättchenförmigec . '.
Ausscheidungen auf, .die sich bei Hingerer Auslagert).ng in die stabile,

inkohärente Ni
3

(NbMo)-Phase umwandeln [ Böhm et al. 1970 ].

Nach der Bestrahlung mit einer Dosis von 396 dpa bei Raumtemperatur

beobachtet man eine vollständige Auflösung der 'Y + -Teilchen, Abb. 5,
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o
und zwar sowohl der kleineren (Dicke t ~ 200 A, Länge = Breite

Q 0 0
I :::: 1000 A) als auch der größeren (t '" 400 A, I '" 1600 A) Teilchen.

Die kleinen Teilchen (Abb. 5a) werden sogar nach einer Dosis von 33 dpa

aufgelöst. Für die Untersuchung der Dosisabhängigkeit der Auflösung

wurde ein Auslagerungszustand (216 h bei 6750 C) gewählt, der ZU Aus-
o 0

scheidungen mittlerer Größe (t '" 250 A, I '" 650 A) führte (Abb.6a).

Wegen der Verspannung (+ 6. a) zeigen die 'Y+ -Ausscheidungen im unbe­

strahlten Zustand einen starken Grenzflächenkontrast, Abb. 6a. Bereits
o + ..

nach 3 dpa (TB = 50 C) verschwinden die 'Y -Uberstrukturreflexe, obwohl

die Teilchen in Hellfeld-Abbildung sichtbar bleiben, zugleich beobachtet

man einen Verschwinden des starken Grenzflächenkontrastes, wie die

Abb. 6b-e für verschiedene Orientierungen zeigen. Da diese Erscheinung

auch bei 7 dpa auftrat, wurde angenommen, daß es sich um einen strah­

lungsinduzierten Effekt handelt, der im Kap. 6. 3. 2 eingehend diskutiert

wird. Nach einer weiteren Bestrahlung entsprechend 66 dpa wurden die

'Y+-,t\usscheidungen aufgelöst, Abb.7. Innerhalb des Dosisbereichs von 3

bis 396 dpa (TB = 50
o

C) wurde kein Übergang von der metastabilen 'Y+ -

in die stabile Ni
3

(NbMo)-Phase beobachtet.

Die Form der gebildeten Defektstrukturen ist von der Dosis abhängig,

Abb. 8. Bei kleineren Dosen bildeten sich die "black dots", oberhalb

etwa 40 dpa lag dagegen die Strahlenschädigung in Form von einem Ver­

setzungsnetz vor, dehnte sich bis zu den Korngrenzen aus und änderte

sich abgesehen von ihrer zunehmenden Dichte auch nach weiter Bestrah­

lung nicht.

Diese Entwicklung der Defektstrukturen - bei beginnender Bestrahlung

zuerst die Bildung von tiblack dots" und dann mit zunehmender Dosis der

Übergang zu einem dichten Versetzungsnetz - wurde von den Voraus­

lagerungsbedingungen nicht beeinflußt, wohl aber von dem Material­

zustand, Abb. 9. Im Gegensatz zu dem ausgelagerten Zustand blieb die
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Strahlenschädigung im lösungsgeglühten Zustand auch bis zu 396 dpa

black-dot-förmig. was darauf hindeutet. daß die Form der Defektstruk­

turen im wesentlichen von der Anwesenheit der Ausscheidungen be­

einflußt wird.

Auf Grund dieser Versuche erschien. es zweckmäßig. die weiteren

Bestrahlungen in einem Dosisbereich von 2 bis 400 dpa durchzuführen.

5.2 AI- Mg-Si-Legierung

Nachdem sich gezeigt hatte. daß die kohärenten 'Y + -Ausscheidungen in

Inconel 625-Legierung durch die Bestrahlung aufgelöst werden. stellte

sich die Frage. welchen Einfluß die Bestrahlung auf die Stabilität meta­

stabiler. teil- oder inkohärenter Ausscheidungen mit geordneter Atom­

ordnung hat. Dieser Frage wurde durch Raumtemperaturbestrahlung

(TB = 50~C) an der Al-l. 5 Gew% Mg
2
Si-Legierung nachgegangen. Diese

Legierung bietet den Vorteil. daß sich die Al-Atome an der Bildung der

Mg
2
Si-Ausscheidungen nicht beteiligen. d. h. daß durch die Bestrahlung

von Al-Ionen keine Änderung des Verhältnisses von Mg zu Si-Atomen in

der Ausscheidung zu erwarten ist.

5. 2. 1 Das Ausscheidungsverhalten--------------------------------

Das ternäre AI-Mg-Si-System kann als quasi-binäres AI-(Mg2Si)-System

betrachtet werden. Unter thermischer Auslagerung läuft die Ausschei:­

dung so ab :

~ /

G.P. -Zonen - (ß ? )-ß-ß

,
Die teilkohärente ß- (Zwischengittertyp) sowie die inkohärente ß-Phase

hat eine geordnete Struktur. allerdings gibt es über i.hre Orientierungs­

beziehungen zur Matrix unterschiedliche Auffassungen [ Thomas 1961/62,

Jacobs 1972. Skalicky und Oppolzer 1972 ].
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,
Die stabförmigen ß-Ausscheidungen, die durch eine dreißig-minutige

Auslagerung bei 300
0

C gebildet wurden, (d = 150- 650 lt, 1 = 4000- 6000.R)

zeigen je nach der Braggschen Lage Grenzflächenversetzungen ( A in

Abb. 10a) und einige von ihnen zeigen entlang der Länge Verspannung,

d. h. daß sie teil-kohärent sind.

Bei der Bestrahlung wurden bis zu der Dosis von 9 dpa (TB = 50o
C)

keine Veränderungen festgestellt, Abb.10. Die Teilchen behielten die

Grenzflächenversetzungen ( A in Abb. 10c) sowie den (Moire-) Kontrast

( B in Abb. lOb) bei, was auch mit Hilfe der Dunkelfeld-Abbildungen be­

stätigt wurde, Abb. 11a + b. Ein Oberflächeneffekt, abhängig von der

Eindringtiefe der Ionen, war auszuschließen, da die Untersuchung in

ca. 4000 1\ -Eindringtiefe der Ionen keine wesentlichen Unterschiede

zeigte, Abb. 11 c+d. Erst bei 44 dpa waren Veränderungen wie Verlust

des Kontrastes und Grenzflächenversetzungen zu beobachten, Abb.12.

Der in Abb. 12a zustandegekommene Effekt ist kein optischer- oder

Oberflächeneffekt, da das Teilchen A innerhalb der Folie liegt, wie

Abb. 12b es bestätigt. Bei dieser Dosis waren fast alle Teilchen
o , .. .

(d <500 A) aufgelöst, ein ß -ß - Ubergang wurde dabei nicht festgestellt.

~:~: ~ _~J3_~~ß_.?_e:_~~..s~:~~~~r:~!l~!"",!i~e_~~8:.t:i~~t_ä~

9::_(!3~ :tJ~.t-A~~ ~c;,~~i.9~!l_g~!l

Der Zustand vor der Bestrahlung zeigt Abb.13. Die ß"-Ausscheidungen
00.

sind stabförmig (d = 300- 500 A, I = 2000-10000 A). von Grenzflächen-

versetzungen umgeben, und zeigen (Moire-) Kontrast, Abb.13b, der

vermutlich wegen der Grenzflächenversetzungen entsteht. Im Vergleich

zur Abb. 10a ist hier die Ausscheidung fortgeschritten, es haben sich
,

bereits die ß-Ausscheidungen an der ß-Phase gebildet, Abb.13c.

Nach einer Bestrahlung mit Al-Ionen entsprechend 18 dpa (TB = 50
o

C)
,

waren die kleinen ß-Ausscheidungen aufgelöst. Die noch vorhandenen
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Ausscheidungen zeigen an Stelle des ursprünglichen Kontrastes sowie

der Grenzflächenversetzungen einen diffusen Ring. Abb.14a, ähnlich wie
/

in Abb. 6 und Abb. 12. Nach einer Dosis von 90 dpa wurden keine ß-Aus-

scheidungen mehr beobachtet. statt dessen trat eine feine Dispersion

der ß-Ausscheidungen auf. Abb.14b. Diese U:rrilösung - die Auflösung

der ß/-Phase zugunsten der ß-Phase - war sogar im Lichtmikroskop

sichtbar. Abb. 15.

5. 2.4 Die strahlungsinduzierten Defektstrukturen---------------------------------------------

Die black-dot-förmigen Defekte bildeten sich bereits nach 4 dpa und an

ihrer Gestaltung änderte sich auch bis zu 18 dpa nichts. Dabei war eine

gleichmäßige Verteilung der "black dots 11 sowohl in der Umgebung der

Ausscheidungen. Abb.10. als auch der Korngrenzen. Abb.16. zu beo­

bachten. ohne daß eine wegen der Ausheilprozesse resultierende ver­

armte Zone dadurch entstanden war. was auch in unterschiedlichen

Probendicken festgestellt wurde. Abb. 11. Die verbleibende Schädigung

oberhalb 44 dpa war allerdings von der Stabilität der Ausscheidungen

abhängig. Im ß/-Zustand wurde festgestellt. daß mit einsetzender Auf-
/ ,

lösung der ß-Ausscheidungen fast keine Strahlenschäden in der Matrix

sichtbar sind, Abb.12. Dagegen lag in dem (ß" + ß)-Zustand die strah­

lungsinduzierten Defekte als Einzelversetzungen vor. Abb.14b. wobei

anzumerken ist, daß sämtliche Versetzungen vermutlich wegen der

Wechselwirkung mit (Punkt-) Defekten Sprünge erhielten (z. B. A und B

in Abb. 14b).

5. 3 Fe-Cu-Legierung

Aus den bisherigen Versuchen kann man entnehmen. daß es hinsichtlich

des Auflösungsmechanismuses von Interesse ist. die strahlungsinduzierte

Auflösung von Ausscheidungen einer stabilen Phase mit einer geometrisch

einfachen Form zu untersuchen. Hierzu wurde eine Fe-1, 23 ojo Cu-Legie­

rung ausgewählt.
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In der Fe-Cu-Legierung [ Hornbogen und Glenn 1960, Hornbogen und
o

Jung 1964 ) scheidet sich das Kupfer in Form von Kugeln (d <500 A) aus,

die nach weiterer Auslagerung Stabform annehmen. Da die Teilchen

flächenzentrierte Struktur haben, ist mit der innenzentrierten Fe-Matrix

keine Kohärenz zu erwarten, solange die Teilchen kugelförmig bleiben.

Was die TEM-Abbildung betrifft, tritt in der Umgebung der kufelförmigen

Cu-Teilchen keine Verspannung auf.

~:.~:. ~_~_i~~,:ß_.?~:_~~~!:~~~,:r:~ ~.?!_~i~_~!~~i~~t..ä!

.?~:_ ~.?_-A':~~<:.l:~i.?.?~ß~~_

Die Proben wurden bei 600
0

C - 10 h ausgelagert, um Cu-Ausscheidungen

von d '" 300 ~ zu erreichen (Abb.17a), und bei Raumtemperatur (TB = 50
0

C)

mit 250-keV-:-Fe+ bestrahlt.

Bereits nach einer Dosis von 3 dpa waren "black-dots" in so hoher Zahl

vorhanden, daß ihre Unterscheidung von den Ausscheidungen schwer ist.

Nach einer Bestrahlung entsprechend 66 dpa konnte eine vollständige

Auflösung festgestellt, Abb. 17b, der Auflösungsverlauf konnte aber aus

obigen Gründen nicht verfolgt werden.

Bei 3 dpa wurden "black-dots" beobachtet, die die Auss cheidungen voll

bedeckten, auch das Kippen und Drehen der Probe brachte keine Ver­

besserung der Abbildungsbedin,gungen. Abb.17b zeigt die Schädigung

nach einer Dosis von' 66 dpa. Die feinen Versetzungen und besonders die

mit Folie abgeschnittenen Stoßpunkte der Versetzungen liefern ausschei­

dungsähnliche Abbildung, sind aber keine Ausscheidungen, wie es durch

Kontrast-Experimente festgestellt wurde.

Diese experimentellen Schwierigkeiten in der Unters cheidung von Aus­

scheidungen und Strahlendefekten ließen eine weitere Untersuchung an
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der Fe-Cu-Legierung nicht sinnvoll erscheinen. da die Cu-Ausschei­

dungen überhaupt keine Überstrukturreflexe aufweisen.

5.4 Ni-Cr-AI-Legierung

Aus den obengenannten Gründen erschien es zweckmäßig. für quantitative

Untersuchungen Legierungen zu nehmen. deren Ausscheidungen leicht

nachweisbar sind. Dies ist z. B. der Fall bei Legierungen mit Ausschei,.;

dungen. die intensive Überstrukturreflexe aufweisen. so daß mit Hilfe

der Dunkelfeld-Methode die Ausscheidungen auch in Anwesenheit von

Defekten abgebildet werden können. Die Suche nach solcher Legierung

führte zu den Ni-Legierungen mit -y-:'Ausscheidungen.

Die Vorversuche an Incönel X-750 und RGT-3 ergaben. daß die -y-:'Phase

in diesen technischen Legierungen - vermutlich wegen des hohen Ti­

Gehalts und der resultierenden Verspannung - verhälthismäßig schwache

Überstrukturreflexe aufweist. Daher wurde eine Ni-17. 83 %Cr- 2. 85 %
Al-Legierung ausgewählt. die folgende Vorteile bietet:-

1) Die -y-:'Ni
3
AI-Ausscheidungen scheiden sich ohne nennens­

werte Verspannung kohärent mit der Matrix aus. dabei

kommt eine Umwandlung der Art metastabil - stabil

nicht vor.

2) Wegen der Nullanpassung und der daraus resultierenden

homogenen Keimbildung haben Versetzungen und damit

auch strahlungsinduzierte Versetzungsloops keinen

Einfluß auf das Ausscheidungsverhalten. weiterhin

können die gebildeten Auss cheidungen auf Grund der

Nullanpassung keine Anziehung zu den Defekten ausüben,

3) Es liegt eine statistis che Teilchenverteilung vor und

sämtliche Teilchen in der Folie können mit einem Über­

strukturreflex abgebildet werden. sofern die Bedingungen

erfüllt sind (Abb.4).
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° °Innerhalb des 600 - 750 C - Temperaturbereiches scheiden sich die

geordneten. stabilen '{-Ni 3Al-Ausscheidungen kohärent mit der unge­

ordneten Matrix aus. ohne daß dabei eine nennenswerte Verspannung

(6H= +0.0510 ) auftritt. da die Gitterkonstanten der Ausscheidung und

Matrix fast gleich sind. Auf Grund dieser guten Anpassung ist bisher

allein durch die thermische Auslagerung der Übergang kohärent .­

inkohärent nicht beobachtet worden [Taylor und Floyd 1952/53. Taylor

und Hinton 1952/53. Gleiter und Hornbogen 1967" Hornbogen und Roth

1967 ].

0_0
Die Proben wurden bei 700 C - 864 h voraus gelagert (d = 556 A"
- 14 3 - +
N = 8.5 x 10 Teilchen/ern. Vf = 9. 2 ~ ) und mit 250-keV -Ni be-

strahlt. In den nachfolgenden Bestrahlungsversuchen wurde hauptsächlich

der Dosisbereich 2 bis 398 dpa bei Temperaturen zwischen 50° und 725°C

untersucht. Im Vergleich zu der Vorauslagerungstemperatur (TA = 700°C)

lassen sich die ausgewählten Bestrahlungstemperaturen (TB) in drei

Bereichen anordnen :-

i) Es tritt keine thermische Ausscheidung auf (50°" 340°C).

ii) Die Ausscheidung fängt an. ist aber vernachlässigt

(525°C).

iii) Es kommt zur verstärkten Ausscheidung (625°" 725°C).

5.4. 3 Die TEM-Meßdaten

Die Meßdaten aus der TEM-Auswertung sind in Tab. 6 zusammengefaßt.

Zusätzlich zu den im Kap. 4. 5.2 gegebenen Parametern sind die Prozen­

tualänderungen in der Teilchenkonzentration (6N) und in dem Volumen­

anteil (6Vf) ermittelt: -
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N - N
6 N = B N 0 x 100

o
(8)

No sowie NB ist die mittlere

Teilchenkonzentration vor I

bzw. nach der Bestrahlung.

6V =
f

(V) - (V
f
)

f B__.,...,....,.......,.......__0_ x 100
(V

f
)
o

(9)

(Vf) sowie (Vf) ist der
o B

mittlere Volumenanteil der

Ausscheidungen vor l bzw.

nach der Bestrahlung.

In No sowie (Vf) ist die Anzahl bzw. der Anteil der Auss cheidungen l

o
die während der Bestrahlung im unbestrahlten Bereich ausgeschieden

waren l nicht berücksichtigt.

~:.~:.~ _~}~~~_ .?~:_~~,:;!:~~t:r:~~~! _c!.i~_~~a.?.i~~t_ä!

~::_~::~~~~~~:~c!.t:r:~~r:

Bevor wir den Einfluß der Bestrahlungsparameter betrachten l ist es

notwendig l zunächst die Morphologie der Ausscheidungen zu überprüfen.

5.4.4.1 Die Morphologie der ~"'-Ausscheidungenunter Bestrahlung

Sämtliche Dunkelfeld-Abbildungen sind mit dem <1 00 > oder <1 1 0 >­
Überstrukturreflex aufgenommen. Unabhängig von der Dosis l . Tempera­

tur sowie Teilchengröße waren die strahlungsinduzierten Defektstruk­

turen stets in der Matrix zu finden I dabei wu:rde k ein e Änderung der

Morphologie bei den ~-:'Ausscheidungenfestgestellt. Die s c he i n bar e n

Veränderungen wie in Abb.18 1 die bis 625
0

C auftreten und bei 725°C

verschwinden l Abb.19 (vergl. Abb.18und19L sind optische

E ffe kt e I die wegen der an der Ausscheidung:Matrix-Grenzfläche
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liegenden strahlungsinduzierten Versetzungen (und Loops) zustande­

kommen ; sie werden im Zusammenhang mit dem Fragmentierungsmodell

im Kap. 6. 2.1 behandelt.

5.4.4.2 Einfluß der Dosis und Temperatur

Nach der Raumtemperaturbestrahlung (TB = 50°C) war bereits nach

2 dpa die Intensität der 'Y-:' Überstrukturreflexe auch im Zwei-Strahl-Fall

so vermindert, daß ein Nachweis der Ausscheidungen im Dunkelfeld nicht

möglich war. Bis 40 dpa waren einige Ausscheidungen im Hellfeld, be­

sonders in der Umgebung der Braggschen Konturen, sichtbar und lösten

sich nach weiterer Bestrahlung auf. Erst in den bei höheren Tempera­

turen bestrahlten Proben waren die Ausscheidungen im Dunkelfeld nach­

weisbar und damit konnte die Teilchenauflösung quantitativ verfolgt

werden, wobei sich zwei Temperaturbereiche voneinander unterscheiden

lassen : a) 340° bis 625°C und b) 725°C.

Der Einfluß der Bestrahlung auf die Teilchengrößenverteilung für die

obigen Temperaturhereiche ist anhand der Abb. 20 und 21 dargestellt.

Abgesehen von geringfügigen Veränderungen bei den jeweiligen Bestra:h­

lungstemperaturen trat bis 625°C keine wesentliche Änderung in der

Teilchengrößenverteilung auf, bei einer konstanten Temperatur blieb die

Verteilung auch mit zunehmender Dosis fast unveränder~ (z. B. Abb.20).

- °Die ursprüngliche Teilchengröße (d = 556 A) nahm bis zu 40 dpa gering-

°fügig ab (ca. 50 A) und änderte sich auch nach weiterer Bestrahlung kaum

noch, Abb.22. Innerhalb des 2-40 dpa Dosisbereiches (TB< 725°C) ging

die Teilchenkonzentration bis zu 30 % zurück, bis 525°C blieb sie auch

bis 398 dpa fast konstant, dagegen trat eine leichte Zunahme bei 625°C

auf (Abb. 23).

Im Vergleich zu diesem Verhalten bis 625°C wurde bei 725°C eine be­

schleunigte Teilchenauflösung unter Bestrahlung festgestellt, obwohl bei

dieser Temperatur eigentlich eine verstärkte thermische Ausscheidung

zu erwarten war. Die Teilchengrößenverteilung rückte m.it zunehmender
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Dosis stets zu kleineren Teilchengrößen und die Teilchenkonzentration

nahm ab (Abb.21-23). Nach 40 dpa waren keine Ausscheidungen nach­

weisbar. weder in der Beugung noch in den Braggschen Konturen im

Hellfeld. Abb. 24. 25. Dagegen waren im unbestrahlten Bereich die Aus­

scheidungen vorhanden und vergleichbare Änderungen in ihrer Größe.

Verteilung sowie Konzentration hatten nicht stattgefunden (Abb.25a).

Der Einfluß der Bestrahlungstemperatur auf den Auflösungsverlauf (z. B.

Abb. 26) läßt sich am deutlichsten an Veränderungen in der Ausschei­

dungsmenge verfolgen (Abb.27). ein Parameter. der sich aus dem Teil­

chenvolumen und der Teilchehkonzentration ergibt (s. Kap. 4.5.2). Aus

der Abb. 27 kann man entnehmen. daß bis 625°C und bei einer konstanten

Dosis die Ausscheidungsmenge mit zunehmender Temperatur leicht an­

steigt. mit zunehmender Dosis nimmt sie allerdings ab. Der Auflösungs­

verlauf und seine Dosisabhängigkeit sind bei 725°C deutlicher. bei dieser

Temperatur Waren keine strahlungsinduzierten Defektstrukturen in der

Matrix sichtbar. Gegensätzlich zu diesem Verhalten unter Ionenbestrah-
,

lung setzt während der Auslagerung keine vergleichbare t her m i s c he

Auflösung ein. wenn die Auslagerungstemperatur von 700°C

°(c
Al

= 2. 3 At 10 ) auf 750 C (cAl = 1.9 At 10 ) erhöht wird (A und B in

Abb.27. P-O in Tab. 6. PX-NB in Tab. 7).

5.4.4.3 Die teilchengrößenabhängige Auflösung

Aus den bisherigen Versuchen folgte nicht eindeutig. ob die großen oder

die kleinen Teilchen unter Bestrahlung stabil sind. da durch die Bestra­

lung eine Verschiebung der Teilchenverteilung vorkam. Es wurde daher

eine bei 750°C - 200 h ausgelagerte Probe bei 600°C zu 40 dpa bestrahlt

(Abb.28). Die Meßdaten sind in Tab. 7 zusammengefaßt.

Die Abb. 28b stellt den eindeutigen Nachweis der Stabilität von größeren

Teilchen (d >200 ~) dar. wobei die feine Dispersion der kleineren Teil­

°chen (d ~ 70 A) während der Bestrahlung vollständig aufgelöst wird.
_ ° °Eine leichte Zunahme der Teilchengröße (d = 663 A -675 A). begleitet
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von Abnahme der Teilchenzahl (.6N = -13% ) und des Volumenanteils

(.6 Vf = -27 % L deutet weiterhin auf die bevorzugte Auflösung der

kleinen Teilchen (nicht berücksichtigt in diesen Werten ist die bevorzugt

aufgelöste feine Dispersion. d. h. die zusätzliche Ausscheidungsmenge).

Wie in der Inconel 625- und AI-Mg-Si-Legierung waren die strahlungs­

induzierten Defekte stets in der Matrix zu finden und erstreckten sich

bis zu den Korngrenzen. Bereits nach 2 dpa bei Raumtemperatur

(TB = 50°C) bildeten sich die "black dots". die mit zunehmender Dosis

in ein komplexes Versetzungsnetz übergingen. Ein ähnliches Verhalten

wurde bis 525°C festgestellt. jedoch war die Loopbildung mit zuneh­

mender Temperatur erkennbar. Abb.29.

Im Vergleich zu dem Temperaturbereich von 50° bis 525°C. in dem bei

kleineren Dosen die Loops auftraten. bis 40 dpa ihre Dichte zunahm und

eine weitere Bestrahlung keine sichtbare Änderung brachte (Abb.29).

zeigte die Strahlenschädigung bei 625°C eine deutlichere Dosisabhängig­

keit. Abb. 30. Nach 2 dpa waren Einzelversetzungen vorhanden. die.

Loops bildeten sich aber erneut nach 20 dpa und mit zunehmender Dosis

nahm ihre Größe zu. die Dichte jedoch ab.

Die Entwicklung der Defektstrukturen wurde eher von der Bestrahlungs­

temperatur als von der Dosis abhängig gefunden. Abb. 31 verdeutlicht

den Einfluß der Bestrahlungstemperaturen auf die Strahlenschädigung

in der Matrix nach einer Dosis von 40 dpa - eine Dosis bis welche die

Maximaländerungen in der Größe der -{-Teilchen auftraten. Man sieht.

daß die Dichte der Defekte mit zunehmender Temperatur abnimmt. Bei

725°C wurden bis 40 dpa keine Defektstrukturen festgestellt. allerdings

war eine beschleunigte Auflösung der ')"-Ausscheidungen zu beobachten.

Ein anderer Parameter. der die Art der Strahlenschädigung wesentlich

beeinflußt. ist der Material-Zustand. Abb. 32. Im lösungs geglühten

Zustand war bei Raumtemperaturbestrahlung (TB = 50°C) die



- 40 -

Strahlenschädigung black-dot-förmig, dagegen hatte sich im ausgela­

gerten Zustand ein Versetzungsnetz gebildet, was auch in Inconel 625­

Legierung bereits festgestellt wurde (Abb. 9). Bei 6250 C trat allerdings

dieser Unterschied nicht mehr so ausgeprägt auf, Abb. 32c und d, die

Art der Schädigung war in beiden Zuständen die gleiche, es bildeten sich

Franksche- und prismatische Loops. In der lösungsgeglühten Probe

bildeten sich bei der Bestrahlungstemperatur von 625
0

C die '{-Ausschei­

dungen. Sie waren kugelförmig, hatten die normale 'Y-'{-Beziehung und

waren größer im bestrahlten (d '" 150- 200 R) als im unbestrahlten Bereich
o

(d <100 A). Es liegen keine Anhaltspunkte für eine heterogene Keim-

bildung (.6 a / '" 0) oder fragmentierungsähnliche Erscheinung der im
'Y

bestrahlten Bereich gebildeten 'Y-:'Ausscheidungen vor, eine Porenbildung

wurde auch nicht beobachtet.

Erst nach 199 dpa bei 6250 C bildeten sich vereinzelte Poren mit recht

unterschiedlicher Morphologie, Abb. 33. Besonders interessant in

Abb.33c und cl ist die Gestaltung der Versetzungen und ihr Einfluß auf

die Porenbildung. Die kletternden Versetzungen haben Sprünge erhalten,

an deren Knotenpunkten sich die Poren gebildet haben (z. B. A in Abh. 33d),

wobei nach der Bestrahlung bei 725
0

C oberhalb 40 dpa keine 'Y/-Ausschei­

dungen mehr vorhanden waren. Die im Hintergrund erscheinenden Aus­

scheidungen in Abb. 33c und d sind während der Bestrahlung entstanden,

dabei handelt es sich um eine inkohärente Phase (oder Phasen) unge­

klärter Struktur.

5.5 Ni-Si-Legierung

Die Ni-B, 32 %Si-Legierung wurde aus folgenden Gründen untersucht :-

1) Die 'Y-:'Ni3Si- und die ~-:'Ni3Al-Ausscheidungensind Struk­

turähnlich. Da die 'Y/-Ni3AI-Ausscheidungen nur bei einer

Bestrahlungstemperatur von 725
0

C aufgelöst wurden,

sollte überprüft werden, ob bei dieser Bestrahlungs­

temperatur auch die 'Y-:'Ni3Si-Ausscheidungen ein ähn..,.

liches Auflösungsverhalten aufweisen.
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2) Im Vergleich zu der untersuchten '{.. Ni
3
AI-Phase

(~a '" 0) ist die 'Y-:"Ni3Si-Phase verspannt und vom Leer­

stellentyp. Daher sollte auch die Frage untersucht

werdenlob die Gitterverspannung einen Einfluß auf die

Auflösung hat.

Die 'Y'-Ni
3
Si-Ausscheidungen sind stabile und kohärente Ausscheidungen

mit geordneter Atomordnungl allerdings haben sie eine negative Ver­

spannung um sich( ~ a =-0 1 3 % 1 Leerstellentyp) [ Hornbogen und Roth
'. '

1967 ]. Die Lösungsglühtemperatur (= Tl) der gewählten Legierung
so vus

liegt um 850°C [ Rastogi und Ardell 1969" 1971 ].

5. 5. 2 Einfluß der Bestrahlung auf die Stabilität-------------------------------------------

Nach der Auslagerung bei 775°C - 0 1 5 h scheideten sich statistisch ver-_ ° '
teilte verspannte Teilchen aus (d = 634 A)I dabei hatten sie sich sowohl

an Defekten als auch in der defektfreien Matrix gebildet I Abb.34. Die

Proben wurden bei 725°C" also 50°C unter der Auslagerungstemperatur

(TB< TA< T 1 )1 mit 250-keV-Ni+ zwischen 2 und 38 dpa bestrahlt.so vus
Die Meßdaten aus der TEM-Auswertung sind in Abb. 8 zusammengefaßt.

Bereits nach 2 dpa verloren sämtliche Teilchen ihre Verspannungl

Abb. 35 1 und ihre Größe nahm zu (Ci = 634 -770 ~). Dabei wurden die

°großen Teilchen (d >400 A) stabiler gefundenl Abb. 36 1 37. Nach 38 dpa

°waren sämtliche Teilchen aufgelöst (t '" 1500 A) und es kam" wie nach
p

2 dpa (Abb. 36)., zur erneuten Keimbildungl Abb. 38. Daß diese Teilchen

(d< 150 R) während der Abkühlung nach der Bestrahlung gebildet waren.

verdeutlicht sowohl Abb. 36 als auch Abb. 39 (t > 1800 R). Die kleinen
p

Teilchen haben sich bis zu den großen erstrecktlohne daß dabei eine

verarmte Zone an Ausscheidungen in der Umgebung der großen Teilchen

entstanden ist.
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5. 5. 3 Die strahlungsinduzierten Defektstrukturen
---------------------------------------------

° 'Im Gegensatz zu der Bestrahlung (TB = 725 C, Dosis< 40 dpa) an Proben

der Ni-Cr-AI-Legierung waren in Proben der Ni-Si-Legierung die strah­

lungsinduzierten Defekte vorhanden,und zwar als Einzelversetzungen.

Abb. 35 zeigt eine Wechselwirkung zwischen Ausscheidungen und Ver­

setzungen, sie wurde auch nach 19 dpa festgestellt, Abb. 40. Nach einer

weiteren Bestrahlung entsprechend 38 dpa waren keine Defektstrukturen

mehr sichtbar, dabei stellte man eine beschleunigte Teilchenauflösung

fest. In dieser Probe wurde eine strahlungsinduzierte Korngrenzenbe­

wegung beobachtet, Abb.41.

Diese Ergebnisse bestätigen, daß sich die strahlungsinduzierten Ver­

setzungen in unmittelbarer Nähe der Ausscheidungen befinden. Unab­

hängig von der ursprünglichen Gitterverspannung tritt eine beschleunigte

Teilchenauflösung dann auf, wenn die Versetzungsstruktur nicht mehr

stabil ist, wie es an den ß/-Mg
2
Si-Ausscheidungen (+ 6 a) bei Raumtem­

peraturbestrahlung (T
B

=500C) und an den unverspannten 'Y~Ni3AI-Aus­

scheidungen bei Hochtemperaturbestrahlung (TB = 340° - 725°C) bereits

festgestellt wurde.

6. DISKUSSION

Der Einfluß der Bestrahlung auf die Gefügestabilität ausscheidungs­

fähiger Legierungen wurde von zwei Gesichtspunkten untersucht:

a) die Stabilität der Ausscheidung und b) die Entwicklung der Defekt­

strukturen in der Matrix. Aus den verschiedenen zu diesem Zwecke

untersuchten Legierungen konnte an den kohärenten 'Y/-Ni3AI-:-Ausschei~

dungen (6 a ::: 0) in der Ni-Cr-AI-Legierung die Dosisabhängigkeit in

einem breiten Temperaturbereich von 340° bis 725°C quantitativerfaßt
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owerden. Es wurde festgestellt, daß diese Ausscheidungen bis zu 625 C

keine nennenswerte Auflösung zeigen, solange in ihrer Umgebung eine

ausgeprägte strahlungsinduzierte Defektstruktur vorhanden ist. Erst

oberhalb 725
0

C, eine Temperatur bei eier bis zu 40 dpa keine Strahlen­

schädigung beobachtet wurde, neigten die Ausscheidungen zur Auflösung,

was auch an den 'Y-:'Ni3Si-Ausscheidungen in der Ni-Si-Legierung fest­

gestellt wurde. Dabei waren es die kleinen Teilchen (d< 200~), die

durch die Bestrahlung bevorzugt aufgelöst wurden. Unabhängig von der

Bestrahlungstemperatur trat ein zusätzlicher Effekt an den verspannten

'Y+ -Ni
3

(NbX)-Ausscheidungen (+L::..a) in der Inconel 625- und den

'Y~Ni3Si-Ausscheidungen(- L::.. a) in der Ni-Si-Legierung auf: die Gitter­

verspannung wurde bereits nach beginnender Bestrahlung (Dosis = 2 dpa)

aufgehoben.

Im Vergleich zu den Ausscheidungen in den Ni-Legierungen waren die

Ausscheidungen in der AI-Mg-Si- und Fe-Cu-Legierung teilkohärent

bzw. inkohärent, außer der Cu-Ausscheidungen haben sämtliche Aus­

scheidungen eine geordnete Struktur. Trotz dieses Unterschieds in den

Eigenschaften konnten die Ausscheidungen durch Raumtemperaturbestrah­

lung (TB = 50
o

C) aufgelöst werden. Die Auflösung der ß-Mg2Si-Ausschei­

dungen war mit dem Verlust der Grenzflächenversetzungen und des Kon-

"trastes verbunden, wenn aber ein gemischter (ß + ß)-Zustand vorlag,

"beschleunigte die nachfolgende Bestrahlung die ß-ß-Umwandlung, die

allerdings zustandsspezifisch war.

Obwohl sich die untersuchten Legierungen -hinsichtlich der Eigen­

schaften sowohl der Matrix als auch der Ausscheidung- stark vonein­

ander unterscheiden, war gewissermaßen ein Zusammenhang zwischen

den Defektstrukturen und der Auflösung von Ausscheidungen festzu­

stellen, und zwar stabilisierten die Versetzungen die Auss cheidungen.

Die strahlungsinduzierten Defektstrukturen, die sich stets in der Matrix

befanden, erstreckten sich bis zu den Korngrenzen und eine verarmte

Zone, wie sie durch die Ausheilung von Leerstellen um die Korngrenze

entsteht, wurde in keiner Legierung beobachtet. In Anlehnung an
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Untersuchungen anderer Autoren [ z. B. Hertel et aL 1974, Barbu und

Ardell 1975 ] wurde angenommen, daß durch die Schwerionenbestrahlung

oberhalb etwa 2 dpa ein überwiegender Teil der Strahlenschädigung aus

den Zwischengitterloops besteht. Einige unserer E:!:'gebnisse sind mit

den Ergebnissen anderer A:!:'beiten im Einklang, und zwa.r hinsichtlich

der teilchengrößenabhängigen Auflösung [z. B. Boltax 1965, Sharpe und

Whapham 1974 : Neutronenbestrahlung ] und der Entwicklung von Defekt­

strukturen [z. B. Rowcliff et aL 1975 : 5-MeV-N/-Bestrahlung].

Beim Vergleich der eigenen experimentellen Ergebnisse mit <;lenen

anderer Untersuchungen ist darauf hinzuweisen, daß z. T. erhebliche

Unterschiede in der Energie der verwendeten Ionen bestehen. In den mit

MeV -Energie-Ionen durchgeführten Untersuchungen hat man den Vorteil,
o

daß die Schädigungstiefe einige 1000 A beträgt und durch Abtragung der

Oberfläche bestimmt werden kann. Dies ist im Falle der bei dieser

Arbeit verwendeten keV-Ionen wegen der geringeren Eindringtiefe von

einigen 100 .R nicht möglich und aus diesem Grund ist vor der eigent­

lichen Diskussion die Frage zu klären, ob die Strahlenschädigung in der
_ 0

untersuchten Foliendicke (t = 1500 A) vorhanden war.
p

6. 1 Der Zusammenhang zwischen der Ioneneindringtiefe und

der Strahlens chädigung

Bei gleicher Energie ist die Eindringtiefe der jeweiligen Matrix-Ionen

von Target zu Target unterschiedlich (Tab. 4). Die berechnete Eindring­

tiefe Rp (= projektierte Reichweite) de:!:' 250-keV-Al+ in Al-Target ist
o 0

3300 A und wir haben die Strahlenschädigung auch bis zu 4000 A beobach-

tet (Abb.l!). Dagegen beträgt R p der 250-keV -Ni+ in Ni-Target nur
o

noch 560 A.In letztem Fall sollten dann die strahlungsinduzierten Effekte

nicht in der gesamten Folie sondern nur in einer Tiefe bis etwa 600 1\
unter der bestrahlten Fläche entstehen.

Wir haben diesen Standpunkt unter Anwendung von Hellfeld-Dunkelfeld­

Analyse untersucht und festgestellt, daß auch bei der kleinsten Dosis die

Strahlenschädigung in der Ni-Cr-AI-Legierung über die ganze Foliendicke
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vorhanden war, Abb.42. Weiterhin waren keine Veränderungen in der

Morphologie oder der Größe der 'l-Ausscheidungen zu beobachten, als

die Folie von unbestrahlter- oder bestrahlter Seite durchstrahlt wurde,

die strahlungsinduzierte Auflösung der Ni
3
AI- bzw. Ni

3
Si-Ausschei­

dungen bei 7250 C wurde ebenfalls in der gesamten Folie (t <1800 R) beo-
p

bachtet.

Nach dieser Feststellung können wir davon ausgehen, daß die beobach­

teten Effekte tatsächlich durch die Bestrahlung entstehen, obwohl die be­

rechnete Eindringtiefe der Ni-Ionen in Ni-Target ca. 40% der Folien­

dicke betrug. Dies steht in Übereinstimmung zu anderen Untersuchungen

[ z. B. Gettings et al. 1974, Kaletta 1976, Sood und Dearnaley 1976 1, die

ebenfalls feststellten, daß die Strahlenschädigung über die Reichweite der

eingeschossenen Teilchen hinausgeht.

6. 2 Diskussion der Ergebnisse an Hand der bestehenden Modelle

Für die Interpretation der Ergebnisse stehen verschiedene Modelle zur

Verfügung. Da das Fragmentierungsmodell sowie die "disorder"-Auflö­

sung wegen der Legierungsauswahl und der Untersuchungsmethode zu

dieser Arbeit nahestehen, werden sie vor der " spike"-Auflösung in Be­

tracht gezogen.

Das Fragmentierungsmodell [ Potter und Hoff 1976 1 geht davon aus, daß

mit zunehmender Dosis die in den Ausscheidungen gebildeten Strahlen­

schäden zur Teilchenauflösung beitragen.

Einige unserer Ergebnisse, besonders die an der Ni-Cr-AI-Legierung,

sind bis zu einer Bestrahlungstemperatur von 625
0

C (z. B. Abb. 18) optisch

mit dem Modell im Einklang, allerdings stellten wir mit Hilfe der Hell­

feld-Dunkelfeld-Abbildungen fest, daß die strahlungsinduzierten Defekte

stets in der Umgebung von Ausscheidungen vorhanden waren. Dies führte
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zu der Vermutung. daß bei der Dunkelfeld-Abbildung der Ausschei­

dungen die an der Ausscheidung:Matrix-Grenzfläche liegenden Versetz­

ungen rein aus Kontrastbedingungen die Elektronenstrahlintensität ver­

mindern. und die Teilchen dadurch fragmentiert ers cheinen. was auch

an einer unbestrahlten Probe. bestätigt werden konnte. Abb. 43. Mit

Hilfe dieses Befunds kann man dann die Gründe der während der Bestrah­

lung aufgetretenen fragmentierungsähnlichen Abbildungen erklären.

Abb.44.

Daß die Fragmentierung eine optische Erscheinung ist. läßt sich auch

aus einem Vergleich der Abb.11 und 12 verdeutlichen. Mit zunehmender
.-

Dosis verschwindet die Fragmentierung der ß-Ausscheidungen. der

Grund - wie bereits erläutert - liegt in dem Verlust der Grenzflächen­

versetzungen. d. h. nicht innerhalb der Ausscheidung. wie Potter und

Hoff es annehmen. sondern um die Auss cheidung. In diesem Zusammen-
.-

hang ist anzumerken. daß die Grenzflächenversetzungen um die ß-Aus-

scheidungen in Abb. 11 ~ der Bestrahlung vorhanden waren.

Nach dem Modell sollten die großen Teilchen der Fragmentierung an­

fällig sein. aus unseren Ergebnissen können wir es nicht bestätigen

(z. B. Abb.44). auch wenn wir das Fragmentierungsmodell annehmen.

Im Gegenteil sind wir der Meinung. daß die sogenannte Fragmentierung.

wie gezeigt (Abb. 43. 44). eine optische Erscheinung ist. Die beschleu­

nigte Teilchenauflösung bei 725
0

C. die mit Sicherheit auf die Abwesen­

heit der strahlungsinduzierten Defekte zurückzuführen ist. läßt sich

durch dieses Modell nicht erklären.

In der Theorie der "disorder"-Auflösung geht man davon aus. daß durch

die Bestrahlung die Ordnung von Ausscheidungen mit geordneter Atom­

verteilung zumindest teilweise zerstört wird. was zur Auflösung der

Teilchen führt.
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Nach diesem Modell [ Nelson et al. 1972 ] wäre innerhalb des 340
0

­

725
0

C Temperaturbereiches und oberhalb etwa 5 dpa für die geordneten,

"/.Ni 3AI-Ausscheidungen (cl = 556 i) eine Gleichgewichtsgröße von
o

d '" 200 A zu erwarten, wobei mit zunehmender Dosis die Konzentration

dieser Teilchengröße zunehmen sollte. Stattdessen stellten wir fest, daß

innerhalb des Temperaturbereiches von 340
0

bis 6250 C auch bis zu

398 dpa keine derartigen Veränderungen auftreten, die mittlere Teilchen-
0_0

größe nur um 50 A abnimmt, bei d = 500 A konstant bleibt und die Teil-

chenkonzentration bis zu 30 ~ zurückgeht (Abb. 22, 23). Eine beschleu­

nigte Auflösung, wie sie bei TB = 7250 C beobachtet wurde und sich von

den strahlungsinduzierten Defekten abhängig erwies, ist nach dem

Modell nicht zu erwarten.

Daß die Bestrahlung die Atomordnung eines geordneten Kristalls zer!'"

stört, ist eine Tatsache [ Dixon und Bowen 1954, Brinkman 1956, Seiler

et al. 1974 ]. Nun ist die Frage, ob es auch für eine geordnete Ausschei­

dung zutrifft. Die Erklärung sollte man nicht in der strukturellen Älm­

lichkeit, sondern in dem Unterschied dieser Vorgänge suchen. Die

Triebkraft der Ordnungsumwandlung ist die: ge gen sei t i ge :

An z i e h u n g der ungle~chenAtome. Dagegen spielt in den Ausschei-

dungsvorgängen diese gegenseitige Anziehung eine untergeordnete Rolle,

es ist die Übersättigung der gelösten Atome - d. h. das chemische

Potential 6. G
Ch

-, die zur Ausscheidung führt. Der Konzentra-
em.

tionsgradient, der durch eine sich ausscheidende Phase entsteht, ist

.das wesentliche Merkmal des Ausscheidungsvorgangs und kommt im

Falle der Ordnungsumwandlung nicht vor. Die Bedeutung des chemischen

Potentials in einer ausscheidungsfähigen Legierung sowie der Unter­

schied zwischen der Ordnungsumwandlung und dem Ausscheidungsvorgang

unter Bestrahlung werden aus einem von Miura et al. [19741zitierten

Experiment noch deutlicher. Es wurde eine Ni- 6, 3 ~ Al-Legierung im

ausgelagerten Zustand hr/-Ni~Al, cl =108 R) mit Gammastrahlen be­

strahlt (E = 1 MeV, <I> = 10
1

e/cm
2

. s, TB< 1000 C). Wie im Falle

eines geordneten Kristalls (Cu
3
Au oder Ni

3
Mn) kann man hier eine z. T.
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ungeordnete '{~Ausscheidungund damit eine Abnhame der Größe er-
. _. 0

warten. Stattdessen wurde eine Teilchenzunahme von d = 108 A auf

cl = 140 ~ beobachtet, was auf die durch die strahlungsinduzierten Leer­

stellen beschleunigte Entmischung der gelösten Atome aus der immer

noch übersättigten Matrix zurückzuführen ist.

Warum findet dann keine "disorder"-Auflösung statt, obwohl die

Aus s c h eid u n g eine geordnete Struktur hat ? Wir sind der Auffassung, .

daß die Gründe für eine strukturelle Ände:rung in der CuSAu-Phase und

der Cu 3Au-,Typ-Ausscheidung wie Ni
3
AI nicht unbedingt in struk­

turellen Ähnlichkeiten liegen sollten, wie Nelson und Mitarbeiter es

annehmen [1972, 1974]. Betrachten wir Abb.45. Die Tangente XY zeigt

den ursprünglichen Zustand vor der Bestrahlung, die geordnete Aus­

scheidung ist mit der Matrix im Gleichgewicht, die eine Konzentration

Co der gelösten Atome zurückhält und immer noch übersättigt ist.

Nehmen wir an, daß die Ausscheidung ungeordnet wird [ Nelson et al.
~

1972 ]. Wie die Tangente YZ zeigt, hat dann die ungeordnete Ausschei-

dung eine Konzentration cl der gelösten Atome in ihrer Umgebung und

wird zur Auflösung neigen (cO< cl)' So kann man sich die Herausdif­

fusion der Atome während der "disorder"-Auflösung vorstellen, wenn

man die Veränderungen in der Matrix, d. h. die Bildung von Defekten,

außer Acht läßt. Wie die Ergebnisse zeigen, befinden sich die strah­

lungsinduzierten Defektstrukturen nicht in der Ausscheidung sondern in

der Matrix. Mit anderen Worten wird die freie Energie der Matrix er­

höht und dies hat zur Folge, daß die Matrix zur weiteren Entmis chung

neigt, wie die Tangente RX das neue Gleichgewichtsverhältnis andeutet.

Das würde bedeuten, daß der Strom der gelösten Atome nicht von sondern

nach der Ausscheidung fließt, was die "disorder"-Auflösung wider­

sprechen würde.

Es darf betont werden, daß außer den Cu-Teilchen sämtliche Ausschei­

dungen in dieser Untersuchung eine geordnete Struktur haben. Trotzdem

konnte eine "disorder"-Auflösung weder direkt noch indirekt nachge­

wiesen werden.
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Eine Reihe von Untersuchungen deuten auf eine "spike"-Auflösung hin

(Kap. 2. 3. 1), wobei es zwei Möglichkeiten für die Teilchenauflösung gibt

a) durch "displacement spikes", die durch die elastischen Stöße ent­

stehen und/oder b) durch "thermal spikes", die durch die örtliche Um-'

ordnung der herausgestossenen Atome entstehen.

Wegen der höheren Schädigungsrate der Ionenbestrahlung im Vergleich
-2 -6

zu der Neutronenbestrahlung (K. ",·10 dpa/s, K '" 10 dpa/s), tritt
1 n

die Wahrscheinlichkeit der "thermal spike"-Auflösung im Vordergrund,

da bei gleicher Dosis die Temperatur im bestrahlten Bereich während

einer Ionenbestrahlung innerhalb kurzer Zeit erhöht werden kann (t. «t ).
1 n

Wenn die Wärme nicht abgeleitet wird, wird die Löslichkeitstemperatur

T I überschritten und die Ausscheidungen könnten sich auflösen. An
so vus

Hand der von Jenkins und Wilkens [1976] berechneten Werte läßt sich ab-

schätzen, daß durch 250-keV-Ionen eine "spike"-Temperatur von

T '" 104 °K erreicht wird, allerdings bei einer" spike" -Dauer von nur
s

etwa 10-11 s . Von 3400 C bis 625 0 C wurde eine Auflösung der 'Y~Ni3AI-

Ausscheidungen nicht beobachtet (Abb. 22). Die Vorstellung, daß sich die

Teilchen durch die "thermal spikes" auflösen und sich während der

"spike"-Abkühlung erneut ausgeschieden haben, ist mehr als unwahr­

scheinlich, allein schon wegen der Tatsache, daß die Teilchengröße

sowie Verteilung nahezu unverändert bleibt. Die Auflösung bei' 725
0

C

läßt sich ebenfalls durch die "therm'al spike"-Auflösung nicht erklären,

wenn man berücksichtigt, daß im Vergleich zu der "spike"-Temperatur

die Unterschiede bei den Bestrahlungstemperaturen unbedeutend sind.

Die Entstehung der "thermal spikes" ist eine Begleiterscheinung der

"displacement spikes" [Brinkman 1956] und sie oder ihre Effekte können

voneinander nicht getrennt betrachtet werden. Andererseits scheint es

aber, daß in unseren Untersuchungen die "thermal spikes" keinen Ein­

fluß auf die Teilchenauflösung haben. Wenn die "displacement spike"­

Auflösung von der "thermal spike"-Auflösung dann als isoliert betrachtet

wird und das bestehende Konzept unter Berücksichtigung der gebildeten



- 50 -

Defektstrukturen angewandt wird, können sämtliche Ergebnisse erklärt

werden.

Nachstehend wird die "displacement spike" -Auflösung als t'recoil" -Auf..

lösung beschrieben, zunächst wird eine quantitative Beschreibung des

Auflösungsvorgangs gegeben und der mögliche Einfluß der Defekte wird

im folgenden Kapitel behandelt.

Die Ergebnisse zeigen, daß die Teilchenauflösung von der Oberfläche aus

anfängt und der Innenbereich des Teilchens nicht beeinflußt wird. Wenn

einem Atom eine Energie oberhalb der Verlagerungsenergie übertragen
o

wird, wird es von seinem Platz entfernt und auf eine Strecke R , ca. 25 A
a

[ Kaletta 1973 J, verlagert. Der Schädigungsrate K entspricht damit ein

Atomfluß et> aus der Auss cheidung,a

et>a = (10)

3
Zahl der Atome I cm=nA

dvdt eines Teilchens mit einemdamit wird die Auflösungsgeschwindigkeit

ursprünglichen Radius r

dv
dt

= (11 )

Bei hohen Bestrahlungstemperaturen muß die Wahrscheinlichkeit einer

Rückdiffusion berücksichtigt werden. In dem Fall können die Veränderungen
\ 1 ' .,

des Teilchenradius nach folgender Gleichung ermittelt werden [ Nelson

et al. 1 972 J :



- 51 -

dr et>a 3 ( D + D~) C
( D + D/) r 2 N (12)= - -- +dt n

A 4 TT P r

et> = Atomfluß
a

3
n

A = Zahl der Atome/ern

D = thermischer Diffusionskoeffizient

"D = strahlungsinduzierter Diffusionskoeffizient

C = gesamte Konzentration der gelösten Atome

p = Anteil der ausscheidungsbildenden Atome

N Teilchenzahl/ cm 3=

Nach der Gleichung (10) und (12) überprüfen wir die Übereinstimmung

in berechneten und experimentellen 6. r-Werten in Proben P-17 - P-19

und NSP-3 (Tab. 6 und 8}, in denen nach der Bestrahlung bei 7250
C der

Auflösungsverlauf bzw. eine vollständige Auflösung beobachtet wurde;

es wird angenommen. daß bei dieser Bestrahlungstemperatur der Anteil

der thermischen -sowie der strahlungsinduzierten Diffusion etwa gleich

groß ist. Die Werte für K ( =dpa/tB ). ~. rund N sind aus der Tab. 6

und 8 entnommen. Für Ni
3
AI und Ni

3
Si ist p = 25 fo und die Konzentra­

tion der gelösten Atome in den untersuchten Legierungen beträgt
. " -14 2

CAl = 5. ~ (At %), CSi = 1 2 (At fo), Mlt D = D = 5 x 10 cm / sund

R = 25 A ergeben sich dann folgende 6. r-Werte:
a

Dosis -6.r -6.r
expt. theo.

o 0____________ ~ .?p~_ L (J?: J (_~) _

Probe a)

P-17 2 32 40

P-18 20 87 473

P-19 40 278 941

NSP-3 38 317 866

a) TB = 7250 C
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Da die Unterschiede zwischen den berechneten und gemessenen f:::, r­

Werten groß sind, läßt sich eine genau quantitative Beschreibung des

Auflösungsverlaufs nicht angeben, was vermutlich auf die relativ große

Ungenauigkeit bei der Bestimmung der K-Werte zurückzuführen ist.

Nach dem von Nelson et aL [1972] angegebenen Atomfluß <I> sollte
a

dagegen in obigen Fällen nach dem "recoil" -Modell statt einer Auflösung

ein Teilchenwachstum auftreten, während nach dem "disorder~Modelldie

Teilchenauflösung wesentlich schneller erfolgen sollte. Wenn man diese

Unterschiede berücksichtigt, kann die Übereinstimmung in den f:::, r­

Werten als befriedigend betrachtet werden, obwohl das "recoil" -Modell

für die Auflösung der geordneten Teilchen verwendet wird. Innerhalb des

340
0

C - 625
0

C Temperaturbereiches läßt sich allerdings die Teilchen­

auflösung nicht beschreiben, wenn die Versetzungsstruktur in der Aus­

scheidungsumgebung stabil ist, deren stabilisierende Wirkung im fol­

genden Kapitel ausführlich diskutiert wird.

6. 3 Arbeitshypothese und Interpretation der Ergebnisse

Obwohl während der Bestrahlung nur zwei Grundarten von Defekten

Zwischengitteratome und Leerstellen - erzeugt werden, sind die eigen­

tlichen Vorgänge wegen der verschiedenen Wechselwirkungen so kompli­

ziert, daß man die Frage, wie die Grenzflächenversetzungen die Teil­

chenauflösung beeinflussen können, allein durch die Betrachtung eines

Einzelparameters wie Atomordnung [ Nelson et aL 1972 ] oder Ver­

spannung der Ausscheidung [ Potter und Hoff 1976 ] nicht beantworten

kann. Dies hat die bisherige Diskussion z. T. verdeutlicht. Sicherlich

könnte eine Reihe von Parametern wie die obigen, um einige zu nennen,

die Teilchenauflösung beeinflussen. Jedoch ist während der Bestrahlung

nicht allein die Ausscheidung sondern auch die Matrix den Stoßprozessen

unterworfen und daher muß man dem möglichen Zusammenhang zwischen

der Teilchenauflösung und der Entwicklung von Defektstrukturen in der

Matrix nachgehen.
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Die folgende Diskussion beschränkt sich auf die Ausscheidung substitu­

tionell gelöster Atome ( z. B. Ni
3
AI ) und geht von der Annahme der

durch die elastischen Stöße (recoils) resultierenden Störbereiche (dis- .

placement spikes) aus. Das bedeutet, daß die Teilchenauflösung durch

Itrecoils" von den Eigenschaften der Ausscheidungen sowie der Grenz­

fläche weitgehend unabhängig erfolgen sollte ( vergl. Nelson et aL 1972 ).

Wie sich ein aus der Ausscheidung herausgestoßenes Atom in der um­

gebenden Matrix weiter verhält, hängt natürlich von den Eigenschaften

der Ausscheidung, der durch die Teilchenauflösung veränderten Konzen­

tration der gelösten Atome, der Temperatur sowie den unter der Bestrah­

lung gebildeten Grenzflächen ab.

Wird einem Atom aus der Ausscheidung eine Energie oberhalb der Ver­

lagerungsenergie übertragen, wird es von seinem Platz herausgestoßen,

macht seinerseits weitere Stöße bis es seine Energie verliert und schließ­

lieh als Zwischengitteratom zur Ruhe kommt. Dadurch entsteht ein

Frenkel-Paar, d. h. daß es zu einer räumlichen Trennung der Leerstelle

und des Zwischengitteratoms kommt. Das herausgestoßene Atom kann

solange nicht zurückkehren bis die günstigen Bedingungen für eine Rück­

diffusion hergestellt sind.

Wenn Atome fortlaufend aus einer Ausscheidung in die umgebende Matrix

herausgestoßen werden, wird es zu einer sichtbaren Teilchenauflösung

kommen. Ähnliche zu Frenkeldefekten führende Stoßprozesse werden

auch in der Matrix ablaufen. Findet dabei keine vollständige Rekombi­

nation der Defekte statt, werden Loops oder Versetzungen gebildet, die

auch an der Ausscheidung:Matrix-Grenzfläche auftreten werden. Handelt

es sich um eine kohärente Ausscheidung, so wird die ursprüngliche struk­

turelle Kontinuität zwischen der Ausscheidung und Matrix zerstört, d. h.

die Ausscheidung wird inkohärent.
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Daß die Ausscheidungen nach der Bestrahlung ihre Kohärenz verlieren,

konnte an den unterschiedlich verspannten 'Y-:'Ni3Si- ( - .6.a, Abb. 34a-35 ).

'Y-:'Ni3Al- ( .6. a ",0, Abb.44) und 'Y"-Ni
3

(Ti + Al)- Ausscheidungen

( + .6.a, Abb.46-47 ) nachg~wiesen werden. Ein ähnlicher Effekt wurde

von Woolhouse und Ipohorski [ 1971 ] nach einer Neutronen- sowie Elek­

tronenbestrahlung an den elementaren Ausscheidungen, Co in Cu-Co-

( - .6. a : Philips 1964 ) und 'Y-Fe in Cu-Fe -Legierung ( +.6. a : Easterling

und Johannesson 1971 ), und von Rowcliff et al. [ 1975 ] nach einer

Schwerionenbestrahlung an den 'Y-:'Ni3(Ti + Al)- Ausscheidungen ( + 6. a )

in Inconel X-750-Legierung festgestellt.

Bei der Betrachtung des Zusammenhangs zwischen der Stabilität der

Auss cheidung und den Strahlens chäden ist" festzustellen, daß die Defekt­

strukturentwicklung in der Matrix durch die Anwesenheit von Ausschei­

dungen beeinflußt wird ( Abb. 9, 32 ). was in den Abb. 40, 44 und 47

besonders deutlich zu sehen ist. Im Falle einer verspannten Ausschei­

dung ( 6. a :f °)kann dies durch die Wechselwirkung zwischen den Ver­

spannungsfeldern der Ausscheidungen und den Punktdefekten (oder der

Versetzungen) erklärt werden [Baker et aL 1959, Woolhouse und

Ipohorski 1971 ]. z. B. eine Leerstellentypausscheidung ( - 6. a ) kann·

sich durch Anziehung von Zwischengitteratomen (oder Loops, + 6. a' )

stabilisieren, d. h.ihre Verspannung abbauen und inkohärent werden.

Allerdings scheint diese Erklärung für die untersuchten 'Y(Ni-Cr-Al)­

Ausscheidungen nicht zutreffend, da wegen ihrer guten Anpassung zur

Matrix ( 6. a '" °)sie im Grunde genommen keine Anziehung auf

Defekten ausüben können. Die mögliche Erklärung wäre : Bei hohen

Dosen ist die Zahl der gebildeten Versetzungsloops so groß, daß trotz

vernachlässigbarer Anziehung der Ausscheidung:Matrix-Grenzfläche

das Auftreten von Loops um Ausscheidungen wahrscheinlich ist.
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Bereits bei beginnepder Bestrahlung läßt sich eine Umordnung der Aus­

scheidungsumgebung, d. h. der umgebenden Matrix ( + ) [ Easterling

und Johannesson 1971 ], vermuten, die unter Bestrahlung dann zustande

kommen könnte, wenn die in unmittelbarer Nähe vorhandenen Matrix­

atome in den von herausgestoßenen Ausscheidungsatomen hinterlassenen

Leerstellen verlagern. Mit zunehmender Umordnung werden dann sicht­

bare Versetzungsloops gebildet, in denen sich die Zwischengitteratome

befinden können, die weitere Entwicklung wird von der Dosis und Tem­

peratur, d. h. von dem Ausmaß der Schädigung und der Rekombinations­

wahrscheinlichkeit bestimmt. Die Anwesenheit von Ausscheidungen

( + )

Easterling und Johannesson betrachten die Umordnung (local micro-slip)

um eine wachsende Aussche,idung während t her m i sc her Aus 1a -

ger u n g, wie sie durch die Einführung von ein er Leerstelle an der

Ausscheidung:Matrix-Grenzfläche .zustandekommen könnte. Da solche

Umordnung zur Abnahme der Verspannung (stress concentration) führt,

könnte nach Ansicht der Autoren die Loopbildung durch den "prismatic

loop punching"-Mechanismus erschwert werden. Während der

Be S t rah 1u n g dagegen handelt es sich um Umordnung einiger 100

Atome in unmittelbarer Nähe der Ausscheidung, damit

könnte die Loopbildung e r 1 e ich t e r t oder beg ü n s ti gt werden.

Da die Reichweite der herausgestossenen Atome gering ist [ Kaletta

1973 ], wäre durch solchen Prozess die Bildung von Zwischengitter ­

atomenloops um die Ausscheidungen zu erwarten, wobei sich die

{Einzel- )Leerstellen um Loops befinden würden.
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würde dazu beitragen, als Zentren für eine gerichtete Umordnung zu

wirken. Auf diese Weise läßt sich die bevorzugte Entstehung von Loops

um die Ausscheidungen ( z. B. Abb.44 ) sowie der Einfluß des Material­

zustandes auf die Schädigungsart ( z. B. Abb.9 ) erklären, ohne dabei

die Verspannung zu berücksichtigen. Wenn die Ausscheidung schließlich

inkohärent, d. h. unverspannt wird, braucht man den Einfluß ursprüng­

licher Verspannung auf die Teilchenauflösung [Potter und Hoff 1976

nicht zu erwägen.

An dieser Stelle bedarf es einer Anmerkung und zwar hinsichtlich der

zur Inkohärenz führenden physikalischen Vorgänge sowie ihres direkten

Nachweises durch TEM. Die Vorgänge - sei es die Wechselwirkung

zwischen den Ausscheidungen und Punktdefekten oder das Verlagern von

Matrixatomen - laufen im atomaren Bereich ab, weit außerhalb des Auf­

lösungsvermögens der TEM-Methode. Erst im fortgeschrittenen Stadium

sind sie nachweisbar, daher können die eigentlichen Ursachen nur ver­

mutet werden. Um trotzdem Aussagen machen zu können, wurden die

unverspannten 'Y(Ni-Cr-Al) -Ausscheidungen für die Untersuchungen aus-

gewählt und, wie gezeigt, lassen die Ergebnisse eher auf die Umordnung

der Ausscheidungsumgebung schließen, was das Basisargument für die

nachfolgende Interpretation bildet.

6. 3. 2 Der Verlust des Grenzflächenkontrasts

Der Verlust des ursprünglichen Grenzflächenkontrasts, der sowohl an den

kohärenten 'Y + - ( Abb. 6 ) als auch an den teilkohärenten ß/-Ausscheidungen

( Abb. 12 und 14a ) nach der Raumtemperaturbestrahlung beobachtet wurde,

ist auf den Übergang zur Inkohärenz sowie möglicherweise auch auf die

Änderung der Konzentration um die Auss cheidung zurückzuführen.

Wenn unter Bestrahlung eine Ausscheidung zur Auflösung neigt, wird

zunächst die Gitterverspannung aufgehoben ( Kap. 6. 3.1 ). Dadurch ver­

schwindet in der Hellfeld-Abbildung der Ausscheidungskontrast, der in
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erster Linie durch die Gitterverzerrung entsteht [ Hirsch et al. 1965 ].

Andererseits lassen sich in der Matrix die Stoßprozesse durch die Bil­

dung von Defekten erkennen und um die Ausscheidung durch die Abnahme·
,

der Teilchengröße. Wenn die Teilchenauflösung begi"nnt, wird das ur-

sprüngliche Konzentrationsprofil in der Ausscheidungsumgebung geändert.

Mit anderen Worten wird die mit den Stoßprozessen verbundene struk­

turelle Störung durch die diffusen Ringe sichtbar, da von solchen Berei­

chen der Elektronenstr-ahl willkürlich abgebeugt wird. Die gleichmäßige

Erscheinung dieser Ringe ( Abb; 6, 12a, 14a ), deren Ausmaß um so

deutlicher wird je ausgeprägter der ursprüngliche Kontrast ( 6. a '" 0

ist, deutet dann auf eine in allen Richtungen ablaufende Teilchenauflösung

hin. Aus dem genannten Grund ist jedoch solche Änderung an den unver­

spannten Teilchen ( 6. a = 0 ) wie den untersuchten 'Y~Ni3AI-Teilchen

schwer nachweisbar.

Außer dem Verlust des Grenzflächenkontrasts waren zusätzliche Erschei­

nungen wie Verlust der Grenzflächenversetzungen ( Abb.11-12 ) und
,-

Auflösung der ß-Ausscheidungen zugunsten der ß-Ausscheidungen

( Abb.13-15 ), in den AI- Mg-Si-Proben zu beobachten. Das bedeutet,

daß die Stabilität der Ausscheidungen unter Bestrahlung von den Ausgangs­

entmischungsstadien beeinflußt wurde.

Während der thermischen Auslagerung werden die Entmischungsstadien

hauptsächlich von der Keimbildungsenergie bestimmt, wobei die Zu­

stände minimaler Aktivierungsenergie bevorzugt werden. Wenn im Laufe

der Entmischung die Verzerrungsenergie einer sich ausscheidenden ko­

härenten Phase größer als die Grenzflächenenergie wird, wird sie durch

den Übergang zur inkohärenten Grenzfläche abgebaut [ Friedel 1964 ], in

den meisten Fällen werden dann die bereits vorhandenen Versetzungen

an die Ausscheidung:Matrix-Grenzfläche angezogen [ Weatherley und

Nicholson 1968 ]. Man beobachtet auch, daß sich die stabile Phase an
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der sich auflösenden metastabilen Phase bildet [ Thomas 1960/61,

Hornbogen 1967, Russel 1975 ]. Unterbricht man die Wärmebehandlung,

wird solche Umlösung wegen fehlender Diffusion zum Stillstand gebracht,

damit liegt ein gemischter Zustand vor, ( Abb.13c ).

Die unvollendete ß/- ß- Umwandlung wurde durch die anschließende Raum­

temperaturbestrahlung beschleunigt ( Abb.13, 14b und 15 ), was mit

ziemlicher Sicherheit auf die strahlungsinduzierte Diffusion zurückzu­

führen ist. Diese Art von Umwandlung benötigt nur noch eine Umordnung

der Atome [ Thomas 1960/61 ], die während der Bestrahlung durch die

Übersättigung von Leerstellen nachvollzogen zu sein scheint. Im Ver-
;

gleich zu diesem Verhalten findet im ß-Zustand nur eine Auflösung

statt, die zweifellos mit dem Verlust der Grenzflächenversetzungen ver­

bunden war ( Abb.II-12 ). Wenn die Auflösung über den inkohärenten

Zustand erfolgt ( Kap. 6. 3.1 ), sind im Prinzip die ursprünglichen Grenz­

flächenversetzungen überflüssig, mit Hilfe der übersättigten Leerstellen

werden sie dann herausklettern. Aus der Literatur [ z. B. Fig.3, 4 und

10 : Ardell et al. 1974 ] ist zu entnehmen, daß durch die Elektronen­

bestrahlung im HVEM die Grenzflächenversetzungen um die inkohären­

ten Teilchen verschwinden. Läßt man die Arbeitshypothese außer Acht,

scheint die Interpretation nicht vertretbar, daß unter den Bedingungen

eine ursprünglich inkohärente Ausscheidung wieder kohärent wird

[ Williams und Fisher 1975 ], wenn mal) dabei die eigentlichen zu dem

inkohärenten Zustand führenden Ursachen berücksichtigt [ Friedel 1964 ].

In diesem Zusammenhang sei nochmals betont, daß die Grenzflächen­

versetzungen nicht immer nachweisbar sind ( z. B. die inkohärenten

Cu-Teilchen in Abb. 17a ).

6. 3.4 Der Einfluß von Grenzflächenversetzungen-----.----------------------------------------
~~!_~i~_':!'~~~~I:~r:~~~~~1!~~

Die Grenzflächenversetzungen - seien sie durch die Wärmebehandlung

( z. B. Abb.ll ) oder durch die Strahlenschädigung ( z. B. Abb.44 )



- 59 -

entstanden - verhinderten die Teilchenauflösung. Dies führt zu dem

Schluß, daß sie während de7 Bestrahlung eine stabilisierende Wirkung

auf die Teilchen haben. Die folgende Diskussion bezieht sich hauptsächlich

auf die Ergebnisse der Hochtemperaturbestrahlung an der Ni-Cr-AI­

Legierung ( Kap. 5. 4 ). Zunächst werden die verschiedenen Auflösungs­

möglichkeiten bei der Bestrahlungstemperatur von 725°C betrachtet, die

auch in Abwesenheit des "recoil"-Vorgangs die Teilchenauflösung hervor­

rufen könnten, und anschließend wird dem möglichen Einfluß der Grenz­

flächenversetzungen nachgegangen.

Die Ni-Cr-AI-Proben waren bei 700°C vorausgelagert und bei 725°C mit

Ni-Ionen bestrahlt, daraus ergeben sich für die Teilchenauflösung zwei

Möglichkeiten :

1) rückbildungsähnliche Vorgänge können stattfinden [,Burke 1965 ],

da die Bestrahlungstemperatur ( TB ) höher als die Auslage­

rungstemperatur ( TA ) ist.

Dies scheidet jedoch von vornherein aus, weil die Teilchengröße

mit Sicherheit erheblich über dem kritis chen Keimradius bei

725°C liegt. Dafür spricht auch die Tatsache, daß der unbestrah­

lte Bereich immer noch Teilchen ohne nennenswerte Veränder-

ungen enthält ( Abb.25a ).

'2) wegen der eingeschOSSenen Ni-Menge wird die Löslichkeits­

grenze überschritten.

Da eine vollständige Teilchenauflösung nach 40 dpa

( = 1,27 x 10
16

Ni+/cm
2

) auftrat (Abb. 27 ). wird nur diese

Dosis betrachtet. Nehmen wir an, daß die Ni-Menge, die auf

ein~ Fläche von 0, 78 cm
2

bestrahlt wurde. bis ,560 R ( = R p '

Tab.4) in der Probe hineindrigt. Dementsprechend erhöht

sich in diesem Bereich die Ni-Konzentration, die Ausgangs­

zusammensetzung ( At % )

75Ni + 19Cr + 5,9AI
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ändert sich und lautet nach der Bestrahlung ( At ~ )

75, 7 Ni + 18,6 Cr + 5, 7 Al

Aus einem Vergleich mit anderen Arbeiten ( Taylor und Hinton

1952/53, Hornbogen und Roth 1967 ] geht hervor, daß es keine

nennenswerte Änderung der Übersättigung und damit des Aus­

scheidungsverhaltens zur Folge hat. Nach Taylor und Floyd

( 1952/53 ] sollte die Löslichkeitstemperatur der gewählten

Legierung um 7500 C liegen, wir beobachten dagegen die Bil­

dung von Ausscheidungen auch bei 7500 C ( Abb.28 ) und dies ist

in Übereinstimmung mit den Ergebnissen ähnlicher Legierung

( Hornbogen und Roth 1967 ].

Aus diesem Grund muß geschlossen werden, daß die bei 7250 C beobach­

tete Teilchenauflösung ( Abb.22, 27 ) in der Tat auf die Bestrahlung

zurückzuführen ist. Dies konnte auch an den '{-Ni
3
Si-Ausscheidungen

Tl> 850
0
C: Rastogi und Ardell 1969 ) nachgewiesen werdenso vus

Kap. 5. 5 ).

Soweit ein Mischkristall eine temperaturabhängige Löslichkeit aufweist,

besteht die Wahrscheinlichkeit, daß eine bei höherer Temperatur voraus­

gelagerte Probe bei niedriger Temperatur eine zusätzliche Ausschei­

dung zeigt, da ein gewisses Ausscheidungspotential stets vorhanden ist.

Ob eine weitere Ausscheidung tatsächlich stattfindet, hängt einerseits

von der Übersättigung der gelösten Atome und andererseits von der Dif­

fusion, d. h. von der Leerstellenkonzentration ab, die normalerweise

wiederum durch die Temperatur bestimmt wird.

Im Falle einer ausscheidungsfähigen Legierung kommt dadurch den wäh­

rend der Bestrahlung entstandenen Leerstellen eine wichtige Bedeutung

zu : Die strahlungsinduzierte Diffusion, d. h. die Diffusion der sich noch

in Lösung befindlichen gelösten Atome und die Rückdiffusion der aus der

Ausscheidung herausgestoßenen Atome, weil für die gelösten Atome nicht

die Matrix sendern die Ausscheidung die Idealsenke ist. Aus diesem Grund
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stellt man unter Bestrahlung einige Vorgänge fest. wie strahlungsindu­

zierte Teilchenvergröberung auch bei niedriger Temperatur [ Miura et

al. 1974 ] oder strahlungsinduzierte Ausscheidung aus einem Misch­

kristall mit geringfügiger Übersättigung der gelösten Atome [ Barbu und

Ardell 1975 ]. die ansonsten nicht zu erwarten sind. Bleiben allerdings

die Platzwechselvorgänge ( materialspezifische Eigenschaft ) wegen un­

zureichender Temperatur aus. oder werden die strahlungsinduzierten

Leerstellen vernichtet. bzw. die Atome schneller herausgestoßen als sie

rückdiffundieren können. ist die Teilchenauflösung nicht zu vermeiden

( z.B.Abb.5 ). Wie können nun die Versetzungen die Teilchenauflösung

beeinflussen?

Aus physikalischen Gründen ist zu erwarten [ Brinkman 1956 J. daß die

herausgestoßenen Atome - seien sie aus der Ausscheidung oder der

Matrix - zunächst als Zwischengitteratome verlagert werden. daß sie

jedoch wegen ihrer Beweglichkeit und höheren Energie Loops bilden

werden. Nehmen wir an. daß sich eine Ni
3
AI-Ausscheidung von d '" 50X

auflöst. dann müssen annähernd 4000 Al-Atome entfernt werden. Sind

sie als stabile Zwischengitteratome verlagert. erhöht sich die Energie­

zufuhr, um etwa 20000 eV. dagegen wird sie nach der Bildung eines
o

Zwischengitteratomloops (Loop-Radius '" 100 A ) an einer ( 111 )-

Ebene viel geringer sein. etwa 700 eV [ Kroupa 1966 ]. Mit anderen

Worten wird sich ein Zwischengitteratom bevorzugt einer Versetzung

anschließen. vorausgesetzt. daßsie vorhanden ist, ansons ten muß

sie zunächst gebildet werden.

Innerhalb des Bestrahlungstemperaturbereiches von 340
0

bis 525
0

C wurde

beobachtet, daß die Versetzungsdichte bis zu einer Dosis von 40 dpa zu­

nahm und nach weiterer Bestrahlung fast unverändert blieb ( Abb.29 ).

dabei nahm die Teilchengröße geringfügig ab und blieb konstant ( Abb.22 ).

Der Zusammenhang in diesen Beobachtungen ist nach der bisherigen Be­

gründung folgenderweise zu erklären. Die bei beginnender Bestrahlung

erzeugten Defekte - sowohl die Zwis chengitteratome als auch die Leer­

stellen - tragen zu der Umordnung bei ( Kap. 6. 3. 1 ) und bilden dabei
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ein stabiles Versetzungsnetz auch um die Ausscheidung. Jedes Atom,

das dann durch die weitere Bestrahlung aus der Ausscheidung heraus ge­
o

stoßen wird, findet in seiner veränderten Umgebung (R '" 25 A ) einen
a

Platz zu verankern und die Transportmittel, d. h. Versetzungen und Leer-

stellen, um zurückzudiffundieren. Dies hat zur Folge, daß zunächst bei

beginnender Bestrahlung die Teilchengröße geringfügig abnimmt und dann

auch mit zunehmender Dosis unverändert bleibt. Die Wahrscheinlichkeit

einer spontanen Rekombination der Frenkelpaare ist dabei auch nicht aus­

zuschließen. Die kleinen Teilchen, bevor sie sich durch eine inkohärente

Grenzfläche stabilisieren können, lösen sich auf ( Abb. 28 ).

Wenn die Bestrahlung bei einer Temperatur ( TB > 0, 5 Tl) unter­
so vus

halb der eigentlichen Vorauslagerungstemperatur durchgeführt wird,

kann sich eine der Temperatur entsprechend zusätzliche Ausscheidungs­

menge ausscheiden ( Abb. 28a ). damit ändert sich das Konzentrations­

profil um die Ausscheidung, Abb.48. In den vorliegenden Untersuchungen

war dies z. B. wegen der Bestrahlungsprozedur ( Kap. 4. 4 ). deren Wirk­

samkeit erst oberhalb 6000 C deutlicher wurde, nicht zu vermeiden. Da

die kleinen Teilchen - im Vergleich zu den großen - ein größeres Ober­

flächen- zu-Volumenverhältnis haben, werden sie auch unter Bestrahlung

zur Auflösung neigen, ohne daß dabei eine Umkehr des Konzentrations­

gradients [ Nelson et al. 1972 ] entsteht ( Abb.48 ). Dafür spricht auch

die Zunahme der Teilchengröße ( d = 634 - 770 R ) in der Ni-Si-Legie­

rung, die nach 2 dpa beobachtet wurde ( Abb.37 ).

Mit zunehmender Bestrahlungstemperatur nimmt dann bei einer konstan­

ten Dosis die Ausscheidungsmenge ( Abb. 27 ) aus zwei Gründen zu :

1) Die Diffusion der gelösten Atome bzw. die Rückdiffusion der

her'ausgestoßenen Atome. Dazu trägt auch die Matrix bei, da

wegen der zunehmenden Defektkonzentration sie zur Entmischung

neigt ( Tangente RX in Abb.45 ).

2) Eine gerichtete Diffusion der gelösten Atome zugunsten der

großen Teilchen ( Abb.48 )..
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Andererseits können in der Matrix die zu einer Abnahme von Defekten

führenden Erholungsvorgänge erwartet werden. Wenn die gelösten Atome

aus den Loops herausdiffundieren, gehen die Loops auf ( unfaulting of

loops ) und mit zunehmender Temperatur nimmt ihre Dichte ab ( Abb. 31 ).

Je nach den Materialeigenschaften wird es dann eine Temperatur geben

- in unseren Untersuchungen an Ni-Cr-AI- bzw. Ni-Si-Legierung lag sie

bei ca. 725
0

C - bei der die Defekte nicht mehr stabil sein werden, d. h.

sie werden sich zwar bilden aber sofort ausheilen, was sich an den Ver­

setzungsgestaltungen in einigen Abbildungen erkennen läßt, z. B. Abb. 33c,

d und 40 . Für solchen Ausheilprozeß während einer Ionenbestrahlung

bietet sich die Probenoberfläche als eine Senke mit unerschöpflichem

Senkpotential an, die gebildeten Versetzungen werden an die Oberfläche

klettern. Die Annihilation von Leerstellen scheint auch der Grund für die

Korngrenzenbewegung zu sein ( Abb.41 ), die erst bei 725 0 C deutlich

erkennbar wurde. Dies würde die Stabilität von Ausscheidungen dadurch

beeinflussen, daß es für die herausgestoß~nenAusscheidungsatome keine

stabile Senke ( = Versetzungen) mehr gibt, daher läuft die "recoil"-Auf­

lösung schneller ab als die Rückdiffusion. Auf diese Weise läßt sich die
/

Auflösung der ß-Mg2Si-Ausscheidungen bei Raumtemperaturbestrahlung

( Abb.11-12 ) sowie die Auflösung der '/.Ni
3
AI- ( Abb.19 ) und der

'Y~Ni3Si- ( Abb. 34- 38 ) Ausscheidungen bei 725
0

C erklären, wenn es

keine ausgeprägte Versetzungsstruktur mehr vorhanden war.

Mit anderen Worten liegt der Einfluß von Grenzflächenversetzungen auf

die Teilchenauflösung in ihrer Wirkung als Potentialsenken, um die heraus­

gestoßenen Aliss cheidungsatome verankern zu können, damit sie rückdif­

fundieren. Die Stabilität der 'Y:'Ni3( Ti + Al )-Ausscheidungen nach der

Abb. 47 unterstützt weiterhin diese Überlegung. In diesem Zusammenhang

ist auch auf den Einfluß der legierungsspezifischen Materialparameter

wie Übersättigung der gelösten Atome oder Wahrscheinlichkeit einer hete­

rogenen Keimbildung hinzuweisen, die weiterhin den Auflösungsverlauf

beeinflussen könnten.
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o 0
Die Bildung der kleinen Teilchen ( d__ . C Al < 50 A, d__ . S. < 200 A ),

~1- r- ~1- 1

die nach der Bestrahlung bei 725
0

C nur an einer Stelle in der Ni-Cr-AI-

und häufig in der Ni-Si-Legierung (Abb. 38 ) vorkam, ist vermutlich

auf die durch die bestrahlungsinduzierte Auflösung der Teilchen hervor­

gerufene Mischkristallübersättigung, die nachfolgende Abkühlung sowie

auf die sehr geringe Keimbildungsenergie dieser Teilchen zurückzuführen.

Diese Erklärung wird durch die Untersuchungen von Beardmore [ 1969/70

unterstützt. In Ni-Cr-AI- sowie Ni-AI-Legierungen beobachtete er eine

zusätzliche Bildung hyperfeiner 'Y-:'Ausscheidungen, als die bereits voraus­

gelagerten Proben nach der Auslagerung langsam ahgekühlt oder abgeschreckt

wurden. Unterhalb 700
0

C wurde jedoch die Bildung von hyperfeinen 'Y~

Ausscheidungen nicht beobachtet. Im Vergleich zu unserer Ni-Cr-AI

( 2,85% Al )-Legierung handelt es sich allerdings hier um Legierungen

mit sehr hoher Übersättigung der gelösten Atome ( 5-7,5 %Al ), was mit

der untersuchten Ni-Si ( 6, 32 %Si )-Legierung oder mit der von Kirchner

et al. [ 1976 ] untersuchten Ni-AI-Legierung vergleichbar ist. Ein Blick

auf die Abkühlungskurve in Abb. 3, etwa der 725
0

- 600
0

C Bereich, be­

kräftigt dann die Erklärung, daß die feine Dispersion in Abb. 38- 39

während der Abkühlung entstanden ist.

Im Mittelpunkt der bisherigen Diskussion stand die Frage der strukturel­

len Stabilität von Ausscheidungen im Vordergrund und es wurde davon

ausgegangen, daß der Übergang zur Inkohärenz ein strahlungsinduzierter

Effekt ist, was durch die experimentellen Untersuchungen nachgewiesen

werden konnte. Im Rahmen einer Behandlung der Wechselwirkungen

zwischen Strahlenschäden und Ausscheidungen soll auch kurz' auf die Poren­

bildung eingegangen werden, deren Unterdrückung z. B. durch Ausschei­

dungen von technologischer Bedeutung für Reaktorwerkstoffe ist. Wie eine

Auss cheidung die Porenbildung beeinflußt, ist trotz zahlreicher theore­

tischen und experimentellen Arbeiten noch weitgehend unklar [ Vook et

aL 1975 ]. Der Zweck der folgenden Diskussion ist es, auf Grund der
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Ergebnisse der vorliegenden Arbeit einen Beitrag zum Verständnis des

Einflusses von Ausscheidungen auf die Porenbildung zu liefern.

Innerhalb des 525
0

- 625
0

C Temperaturbereiches wurde in der Ni-Cr-AI­

Legierung in Übereinstimmung mit Untersuchungen an ähnlichen Legie­

rungen außer vereinzelter Poren ( Abb. 33a ) keine Porenbildung beo­

bachtet, solange sich die 'Y-:"Ni3AI-Ausscheidungen stabil erwiesen. Ein

möglicher Einfluß der 'Y/-Ausscheidungen auf die Porenbildung läßt sich'

allerdings - (m. E. ) - auf die kohärente Grenzfläche der Auss cheidungen

[ Bullough und Perrin 1971 ] nicht zurückführen, da bereits bei begin­

nender Bestrahlung die Auss cheidungen ihre Kohärenz verlieren

( Kap. 6. 3. 1 ). Viel mehr scheint es, daß die strahlungsinduzierten

Leerstellen für die Diffusion bzw. Rückdiffusion der substitutionell ge­

lösten Atome sowie für den Abbau der Loops, d. h. die Diffusion der

Matrix-Atome "verbraucht' I sind ( Kap. 6. 3.4 ). Dadurch kommt die für

die Porenbildung benötigte Leerstellenübersättigung nicht zustande, weil

in einer ausscheidungsfähigen Legierung die gelösten Atome, d. h. ihr

Ausscheiden, stets den Vorrang haben werden.

Die in Abb. 33b-d beobachtete Porenbildung ist möglicherweise auf die

Aufnahme von Verunreinigungen wie C, H2 oder N2 zurückzuführen. Für

das Einnisten der Verunreinigungen während der Bestrahlung ( impurity

pick-up) spricht in diesen Proben das Auftreten anderer als der 'Y/-Phase.

Der Grund einer Begünstigung der Porenbildung läßt sich in dem Fall

dadurch erklären, daß die interstitiell gelösten Atome wie C, H oder N

bevorzugt an Versetzungen segregieren [ Friedel 1964 ] und im Gegensatz

zu substitutionell gelösten Atomen ( z. B. Al ) sie wegen ihres kleinen

Atomradius für die Diffusion keine Leerstellen brauchen. Einerseits wird

durch die strahlungsinduzierten Versetzungen eine heterogene Keimbildung

der sich ausscheidenden inkohärenten Phase(n) erleichtert und anderer­

seits entsteht wegen der interstitiellen Diffusion der C-typartigen Atome

ein Überschuß an freien Leerstellen in der Umgebung der sich gebildeten

Ausscheidungen. Dies kann schließlich zur Porenbildung in diesen Proben

geführt haben.
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Im Zusammenhang mit der Anwendung der Ergebnisse hinsichtlich der

Gefügestabilität, d. h. der Porenbildung und der Stabilität von Ausschei­

dungen unter Reaktorbestrahlung kann folgendes gesagt werden. Es

scheint wahrscheinlich, daß die Ausscheidungen einer stabilen Phase,
, 0

die aus substitutionell gelösten Atomen bestehen ( 6. a = 0, d >200 A,

Vf >10 % ). die Porenbildung wirksam verhindern oder vermindern

können. Solange aine ausgeprägte und stabile Versetzungs struktur um die

Ausscheidungen vorhanden ist, ist unter Reaktorbestrahlung keine Teil­

chenauflösung und damit auch keine Verschlechterung der mechanischen

Eigenschaften zu erwarten. Dabei sollte die Wahrscheinlichkeit einer

mit beschleunigter Entmischung verbundenen heterogenen Keimbildung

( für den Fall 6. a :t: 0 ). die Art der gelösten Atome ( substitutionell

oder interstitiell ). das Entmischungsstadium ( metastabil oder stabil )

und die Übersättigung der gelösten Atome ( Ausscheidungspotential ) eine

entscheidende Rolle spielen. Wird allerdings durch die Wechselwirkung

mit Neutronen ein Element in hoher Konzentration erzeugt ( z. B. Helium ).

da s übe r hau p t k ein e Lös 1ich k e i tin dem Wer k s t 0 f f auf­

we ist, dann kommt ein neues "Ausscheidungssystem" zustande. In dem

Fall wird das obige Bild anders aussehen, da ihm eine sekundäre Bedeu­

tung zukommt.

7. Z USAMME NFASSUNG

Um den Einfluß der Bestrahlung auf die Stabilität von Ausscheidungen zu

untersuchen, wurden verschiedene Legierungen mit unterschiedlichen

Ausscheidungszuständen (Struktur, Form, Atomordnung, Verspannung

und Orientierungsbeziehung zur Matrix) eingesetzt. Die Bestrahlung

wurde mit einer einheitlichen Energie von 250-keV der jeweiligen Matrix­

Ionen durchgeführt. die Dosis und die Temperatur wurden als Bestrah..

lungsparameter aus gewählt und die Gefügeänderungen sowie die Ausbil­

dung der Defektstrukturen wurden mittels der Transmissionselektronen­

mikroskopie verfolgt.
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Die wichtigsten Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen:

1) Bereits bei beginnender Bestrahlung verlieren die kohärenten Aus­

scheidungen ihre Verspannung, dabei werden im Laufe der Bestrah­

lung sowohl die verspannten als auch die unverspannten Ausschei­

dungen von Versetzungen ( oder Loops ) umhüllt. Dies wird als Über­

gang zur Inkohärenz interpretiert.

2) Die Teilchenauflösung läßt sich an der Oberfläche nachweisen, im

Innen des Teilchens liegen allerdings keine Anhaltspunkte für eine

Auflösung vor. Weiterhin hat die Atomordnung einer Ausscheidung

keinen Einfluß auf die Auflösung.

3) Unabhängig von ihrer Größe sowie Eigenschaften können sämtliche

Teilchen durch die Raumtemperaturbestrahlung aufgelöst werden.

4) Wenn sich unter Bestrahlung ein ( metastabil + stabil )-Zustand

befindet, kann die nachfolgende Bestrahlung durch die strahlungs­

induzierte Diffusion die unvollendete Umwandlung nachvollziehen,

die allerdings material- und zustandsspezifisch ist.

5) Das Auflösungsverhalten der unverspannten '{-Ni 3AI-Ausscheidungen

( b. a '" 0 ) wurde in einem breiten Temperaturbereich von 340°C

bis 725°C quantitativ verfolgt. Es wurde festgestellt, daß diese Teil­

chen bis 625°C trotz zunehmender Dosis bis etwa 400 dpa keine

nennenswerte Auflösung zeigen, solange in ihrer Umgebung eine aus­

geprägte Versetzungs struktur vorhanden ist. Erst bei 725°C beginnt

die Teilchenauflösung, wenn die Versetzungs struktur nicht mehr

"stabil ist. Ein ähnliches Auflösungsverhalten wurde an den ß-Mg2Si-

Ausscheidungen ( + b. a ) bei Raumtemperatur und an den

'Y-:'Ni3(Ti + Al)-Ausscheidungen ( + b. a ) bzw. 'Y"-Ni3Si-Ausschei­

dungen ( - b. a ) bei 725°C festgestellt.

Diese Beobachtungen führen zum folgenden Schluß: Die Grenzflächen­

versetzungen - seien sie durch die Wärmebehandlung oder die

Strahlenschädigung entstanden - stabilisieren die Ausscheidungen,
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dabei spielt die ursprüngliche Verspannung der Ausscheidungen

sowie ihre Orientierungsbeziehung zu der Matrix keine Rolle. Der

Verlust dieser Versetzungen markiert den Beginn der Teilchenauf­

lösung.

6) Um den stabilisierenden Einfluß der Grenzflächenversetzungen auf

die Teilchenauflösung zu erklären, wurde angenommen, daß die Ver­

setzungen für die herausgestoßenen Ausscheidungsatome als Poten­

tialsenken wirken, aus denen die gelösten Atome rückdiffundieren

können.

7) Zusätzlich zu der Stabilität von Versetzungen ( materialspezifische

Eigenschaft) beeinflussen a) das Verhältnis von der Vorauslage­

rungstemperatur zu der Bestrahlungstemperatur und b) die Über­

sättigung der gelösten Atome ( restliches Ausscheidungspotential )

die Teilchenauflösung, wobei eine von den Bestrahlungsparametern

abhängige Teilchenzunahme vorkommen kann. Dabei sind es aller­

dings die kleinen Teilchen, die wie während der thermischen Aus­

lagerung auch unter Bestrahlung zugunsten der großen Teilchen be­

vorzugt aufgelöst werden.

8) Die Teilchenauflösung läuft über den "recoil"-Mechanismus ab, eine

annähernde quantitative Beschreibung des Auflösungsvorgangs ist nur

dann möglich, wenn die Grenzflächenversetzungen nicht mehr vor­

handen sind.

9) In Anlehn;ung an Untersuchungen anderer Autoren wird davon ausge­

gangen, daß ein überwiegender Teil der zu beobachtenden Strahlen­

schädigung aus Zwischengitteratomen-Loops besteht. Die gebildeten

Defektstrukturen sind stets in der Matrix und an der Ausscheidung:

Matrix-Grenzfläche, in keinem Fall aber in der Auss cheidung zu

finden. Ihre Dichte und Form ist im wesentlichen von der Bestrah­

lungstemperatur und dem Materialzustand beeinflußt. Aus einem

Vergleich mit anderen Arbeiten kann entnommen werden, daß die
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durch die keV -Ionenbestrahlung entstandenen Defektstrukturen und

ihre Entwicklung mit der MeV -Ionenbestrahlung vergleichbar sind.

10) Innerhalb des 5250 e - 6250 e Temperaturbereiches wurde in der

Ni- er-AI-Legierung auch bis 400 dpa keine Porenbilclung festgestellt.

Dies ist auf die Anwesenheit der 'Y-='Ausscheidungen zurückzuführen,

wobei angenommen wird, daß die Leerstellen für die Diffusion der

sich noch in der Matrix befindlichen gelösten Atome, die Rückdif­

fusion der aus den Ausscheidungen herausgestoßenen Atome und den

Abbau der Defekte, d. h. die Diffusion der Matrix-Atome "verbraucht"

werden.
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Abb.4 :- Schematische Darstellung des Hellfeld (a)- und Dunkelfeld (b)-

Verfahrens. Der Kreis um den Beugungspunkt bezeichnet die Objektiv­

blende.

a) Die mit + g bezeichnete Netzebene ist in Braggscher Lage und beein­

flußt den Kontrast in dem mit dem Nullstrahl aufgenommenen Hellfeld­

Bild, im Hellfeld erscheint der Überstrukturreflex 2 st!trker als 1.

b) Um die Abbildung der Ausscheidung durch zentriertes Dunkelfeld zu

erreichen, wird der Strahl in Richtung der in Braggscher Lage reflek­

tierenden Netzebene + g gekippt (der Pfeil zeigt die Strahlkipprichtung)

bis der Überstrukturreflex 1 an der Stelle des NullstrahIs steht. Eine

weitere Steigerung der Intensit~t ist durchs Kippen und/oder Drehen der

Probe zu erreichen (Beobachtung bei Umschaltung auf Normalabbildung),

wenn die Probe die Braggsche Bedingung exakt erfüllt, d. h. im Zwei­

Strahl-FalL Wird der Strahl in Richtung - g gekippt, verlieren der im

Hellfeld stark erscheinende Überstrukturreflex 2 und die Netzebene + g

ihre Intensit!tt.
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+Ab b. 5 : - Die strahlungsinduzierte Auflösung der 'Y -Auss cheidungen

in Inconel 625-Legierung nach der Bestrahlung mit 250-keV-Ni+,
o

Dosis = 396 dpa, Temperatur = 50 C

o
a) unbestrahlt (675 C-166 h) und

o
c) unbestrahlt (675 C- 305 h) und

b) bestrahlt

d) bestrahlt



~ 0, S pm-1

Ab b. 6 : - Der in verschiedenen Matrix-Orientierungen beobachtete

Verlust des Grenzflächenkontrasts der 'Y +-Ausscheidungen in

Inconel 62S-Legierung nach der Bestrahlung mit 2S0-keV-Ni+,

°Dosis = 3 dpa, Temperatur = SO C

a) unbestrahlt (67SoC-216 h) und b) - e) bestrahlt



(110)

~ 0,5 pm-I

Ab b. 7 : - Auflösung der 'Y+-Ausscheidungen in Inconel 625-Legierung

nach der Bestrahlung mit 250-keV -Ni+, Dosis = 66 dpa, Temperatur = 50°C

°a) unbestrahlt (675 C- 216 h) und b) bestrahlt

66 dpa3 dpa b) 675
0

C-305 h, 40 dpa

396 dpa

Ab b. 8 : - Die strahlungsinduzierte Schädigung in Inconel 625-Legierung

im ausgelagerten Zustand nach der Bestrahlung bei Raumtemperatur (50°C)

E = 250-keV

a) 675
0

C-216 h,

d) 675
0

C- 305 h,



~ 0, S pm---1

Ab b. 9 : - Abhängigkeit der strahlungsinduzierten Defektstrukturen von dem

Ausgangszustand des Materials, Inconel 62S-Legierung bestrahlt mit

2S0-keV -N/. Dosis = 396 dpa, Temperatur = SOoC.

a) lösungsgeglüht ( 1l00oC-4 h/lSoC ) b) ausgelagert ( 67SoC-30S h )

( die Versetzungen in Abb. a sind während der Probenvorbereitung entstanden)

r-O, S pm-I
Ab b. 1 0 : -Stabilität der ß-Auss cheidungen unter Bestrahlung.

AI-Mg-Si-Legierung, voraus gelagert 300
o

C-0, S h ( Salzbad ) und mit

+ °2S0-keV -Al bestrahlt. Temperatur = SO C.

a) unbestrahlt b) 4 dpa c) 9 dpa.



f- 0,5 pm-1
/

Ab b. 11 : - Nachweis der ß-Ausscheidungen in AI-Mg-Si-Legierung

in verschiedenen Eindringtiefen der Ionen, vorausgelagert 300°C -0, 5 h

°(Salzbad) und mit 250-keV -Al+ bestrahlt, (Foliendicke ca. 2000 A).

Dosis = 9 dpa, Temperatur = 50°C.

a) und b) Hellfeld : Dunkelfeld-Paar

c) und d) Hellfeld : Dunkelfeld-Paar

-keine Oberflächenbehandlung

°-vor der Abdünnung ca. 2000 A

von der Oberfläche abgetragen.



~ 0, 5 pm---1
Ab b. 1 2 : - Verlust der Grenzflächenversetzungen sowie des Kontrastes

/

bei beginnender Auflösung der ß-Ausscheidungen in Al-Mg-Si-Legierung,

vorausgelagert 300
o
e-0,5 h ( Salzbad ) und mit 250-keV-Al+ bestrahlt.

o
Dosis = 44 dpa, Temperatur = 50 e.

a) Hellfeld-Abbildung b) Dunkelfeld-Abbildung der gleichen Stelle.

Im Vergleich zu Dunkelfeld-Abbildungen llb und d stellt man in Abb.12b
/

eine Veränderung der Morphologie von ß -Auss cheidungen, und zwar ist

die scheinbare Fragmentierung der Ausscheidungen, die wegen der Grenz­

flächenversetzungen entsteht ( s. Kap. 6. 2. 1 ), vers chwunden.

Die mit Pfeilen markierten Stellen verdeutlichen die Teilchenauflösung, die

von der Grenzfläche aus angefangen hat; eine Veränderung

im Innen des Teilchens ist dabei nicht erkennbar.



/

Ab b. 1 3 : -Der (ß + ß )-Zustand in Al-Mg-Si-Legierung vor der

Bestrahlung, ausgelagert bei 300
o

C-O, 5 h ( Vakuum ).

/

a) Die Grenzflächenversetzungen um die ß-Ausscheidungen

b) (Moire )-Kontrast der ß-Ausscheidungen

c) Bildung der stabilen ß-Ausscheidungen an den stabförmigen,
/

metastabilen ß-Ausscheidungen.



~1 pm---

/

Ab b. 14 Die Stadien während der ß -- ß- Umlösung, AI-Mg-Si-

Legierung, vorausgelagert 300
o
e-0, 5 h ( Vakuum) und mit 250-keV-Al+

bestrahlt, Temperatur = 50
o
e.

a) 18 dpa

unbestrahlt,
b) 90 dpa.

bestrahlt,

/

Ab b. 1 5 Die strahlungsinduzierte ß -- ß- Umlösung in AI-Mg-Si-

Legierung, vorausgelagert 300o C-O, 5 h ( Vakuum) und mit 250-keV-Al+
obestrahlt. Dosis = 90 dpa, Temperatur = 50 e. Die Pfeilspitzen zeigen

den Grenzver1'auf und die mit Pfeil markierte Stelle zeigt die Korngrenzen­

bewegung.



~O,5 pm-1
Ab b. 1 6 : - Die Strahlenschädigung in der Umgebung der Korngrenze,

AI-Mg-Si-Legierung, voraus gelagert 300
o

C-O, 5 h ( Salzbad ) und mit

+ °250-keV -Al bestrahlt, Temperatur = 50 C.

a) 4 dpa b) 9 dpa

Ab b. 1 7 : - Die strahlungsinduzierte Auflösung der inkohärenten Cu-Aus­

scheidungen, Fe-Cu-Legierung, vorausgelagert 600
o

C-10 h und mit

+ °250-keV -Fe bestrahlt. Dosis = 66 dpa, Temperatur = 50 C.

a) unbestrahlt b) bestrahlt



~ 0, 5 pm---1
Ab b. 1 8 : - Die scheinbaren Veränderungen in der Morphologie der

'Y~Ausscheidungenunter Bestrahlung. Ni-Cr-Al-LegierungJ voraus­

gelagert 700o C-864 h und mit 250-keV-Ni+ bestrahlt, Temperatur =340
o

C.

a) vor der Bestrahlung

d) 40 dpa

b) 0,2 dpa

e) 199 dpa

c) 2 dpa

f) 398 dpa



f- 0,5 pm -1
Ab b. 1 9 :- Morphologie der 'Y-:'Ausscheidungen bei beginnender

Auflösung unter Bestrahlung, Ni-Cr-Al-Legierung, vorausgelagert

700o C-864 h und mit 250-keV -Ni+ bestrahlt, Temperatur = 725°C.

a) vor der Bestrahlung b) 2 dpa c) 20 dpa

( nach 40 dpa waren die Ausscheidungen vollständig aufgelöst



o
TB = 525 C

\l 199 dpa
o 398 dpa
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Ab b. 20 : - Einfluß der Bestrahlung auf die Verteilung der "/.Teilchen.

Ni-Cr-Al-Legierung, voraus gelagert 700°C - 864 h und mit 250-keV-N/
°bestrahlt, Temperatur:: 525 C.
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Ab b. 21 ~ - Einfluß der Bestrahlung auf die Verteilung der 'Y~Teilchen.

Ni-Cr-Al-Legierung, voraus gelagert 700°C - 864 h und mit 250-keV -N/

°bestrahlt, Temperatur = 725 C.

( nach 40 dpa waren keine Ausscheidungen mehr nachweisbar)
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Ab b. 22 : - Einfluß der Dosis auf die Größe der ')':'Teilchen unter 250-keV -Ni+ -Bestrahlung

Ni-Cr-Al-Legierung, vorausgelagert 700°C - 864 h und bestrahlt.
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Ab b. 2 3 : - Einfluß der 250-keV-N/ -Beschuß auf die

Konzentration der '{-Ausscheidungen in Ni-Cr-Al-Legieru ng,
o

voraus gelagert 700 C - 864 h und bestrahlt.



Ab b. 24 : - Nachweis der Auflösung von "/-Ausscheidungen durch die

Elektronenbeugung, (100 )-Orientierung, Ni-Cr-Al-Legierung, voraus­

gelagert 700° C- 864 h und mit 250-keV -Ni + bestrahlt.

a) vor der Bestrahlung b) bestrahlt, 40 dpa bei 725°C

~O, 5 pm~

Abb. 25 : - Die Auflösung der '{-Ausscheidung unter 250-keV-Ni+-Beschuß.

Ni-Cr-Al-Legierung, vorausgelagert 700
0

C-864 h und zu 40 dpa bei 725°C

bestrahlt.

a) unbestrahlt - Die Sichtbarkeit der Ausscheidungen unter verschiedenen

Braggschen Konturen im unbestrahlten Bereich (ca. 3 mm von b ).

b) bestrahlt - Im Vergleich zu a) sind in Konturen keine Ausscheidungen

zu sehen. (Die Versetzungen sind durchs Stanzen der TEM-Probe

entstanden) .



~ 0,5 pm---i

Ab b. 26 : - Einfluß der Bestrahlungstemperatur auf die Stabilität der

'Y-:Ausscheidungen nach 250-keV-N/ -Bestrahlung. Ni-Cr-Al-Legierung,
o

voraus gelagert 700 C- 864 h und zu 2 dpa bestrahlt.

a) vor der Bestrahlung
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Ab b. 27 : -Der anhand der Ausscheidungsmenge dargestellte

Einfluß der Bestrahlungstemperatur auf die Teilchenauflösung

innerhalb des 2 - 40 dpa Dosisbereiches. Ni-Cr-Al-Legierung,

voraus gelagert 700°C - 864 h und mit 250-keV-N/ bestrahlt.

Die durch die Auslagerung bei 750°C - 200 hausgeschiedene

Ausscheidungsmenge ist auch angezeigt.



Ab b. 28 : - Die Stabilität der großen '''(-Ausscheidungen unter 250-keV­

Ni+ -Beschuß. Ni-Cr-Al-Legierung, vorausgelagert 750o C-200 h und zu

40 dpa bei 600 0 C bestrahlt.

a) unbestrahlt - Die großen Teilchen sind durch die vorgegebene Wärme­

behandlung ausgeschieden und die feine Dispersion ist während der

Bestrahlung aufgetreten ( s. Kap. 4.4 für die Bestrahlungsprozedur ).

Die kleinen Teilchen haben sich bis zu den großen gebildet, ohne daß

eine Verarmung dadurch entstanden ist.

b) bestrahlt - bevorzugte Auflösung der kleinen Teilchen. Die Stelle a)

liegt ca. 3mm von der Stelle b) entfernt.



~ 0,5 pm--1

Ab b. 29 : - Die Dosisabhängigkeit der Strahlenschädigung in Ni-Cr-Al­

Legierung bei der Bestrahlungstemperatur von 525°C, vorausgelagert

700
o

C-864 h und mit 250-keV -Ni+ bestrahlt.

a) 2 dpa

c) 40 dpa

b) 20 dpa

d) 199 dpa

In a) und b) ist die Loopbildung und die dadurch resultierende Verspannung

erkennbar.



t- 0,5 pm-1

Ab b. 30 - Einfluß der Dosis auf die Versetzungsstruktur in Ni-Cr-Al­

Legierung, vorausgelagert 700
o

C-864 h und mit 250-keV-N/ bestrahlt,

Temperatur = 625°C.

a) 2 dpa

c) 40 dpa

b) 20 dpa

d) 199 dpa



~ 0, 5 pm---1

Ab b. 31 : - Einfluß der Bestrahlungstemperatur auf die strahlungs­

induzierte Versetzungsstruktur in Ni-Cr-AI-Legierung, vorausgelagert

700oC-864 h und mit 250-keV -Ni+ bestrahlt, Dosis = 40 dpa.



~ 0,5 pm-i

Ab b. 32 : - Einfluß des Materialzustandes und der Bestrahlungs­

temperatur auf die Strahlenschädigung in Ni-Cr-Al-Legierung nach

250-keV -N/-Bestrahlung, Dosis = 40 dpa.

a) und c) lösungsgeglüht ( 1300°C-1 h/ - 5° C ) und bestrahlt

a) 50°C c) 625°C

b) und d) ausgelagert ( 700 0 C-864 h) und bestrahlt

b) 50°C d) 625°C



r- 1 pm ---l
+Ab b. 33 : - Die Porenbildung in Ni-Cr-AI-Legierung unter 250-keV -Ni -

oBeschuß, vorausgelagert 700 C-864 h und bestrahlt.

a) 199 dpa,

c) 199 dpa,

b) 398 dpa,

d) 398 dpa,

In a) "/-Ausscheidungen vorhanden.

b) zusätzlich zu den '{.Ausscheidungen scheidet sich eine neue Phase

( oder Phasen) aus.

c) und d) nach Auflösung der 'l-Auss cheidungen bildet sich andere

Phase (n), die in den Bildern im Hintergrund ers cheint.



Ab b. 34 : - Die 'Y~Ausscheidungenin Ni-Si-Legierung vor der Bestrahlung,

ausgelagert bei 77SoC-O, S h.

a) Die Verspannungsfelder um die Ausscheidungen ( Dunkelfeld-Matrix )

b) Orientierungsbeziehung der Auss cheidungen in der Elektronenbeugung

c) und d) Morphologie der verspannten 'Y~Ausscheidungenin der Dunkelfeld­

Abbildung. Die mit A-markierte Stelle in d) ist eine Versetzung, die

einen dunklen Schatten auf die Ausscheidungen wirft, die sich an der

Versetzung gebildet haben. Solche Ausscheidungen sind größer als die,

die sich in der defektfreien Matrix gebildet haben.



Ab b. 35 : - Verlust der Verspannungsfelder der 'i-Ausscheidungen

in Ni-Si-Legierung unter Beschuß von 250-keV-N/, vorausgelagert

7750 C-O,5 h und bei 725°C zu 2 dpa bestrahlt. Die Versetzung-Aus­

scheidung-Wechselwirkung ist sichtbar.

a) und b) Hellfeld-Dunkelfeld ( Matrix )-Paar.

~O, 5 pm~

Ab b. 36 : - Stabilität der großen 'Y~Ausscheidungen in Ni-Si-Legierung

unter Bestrahlung, vorausgelagert 775
0

C-O, 5 h und mit 250-keV -N/

°bestrahlt, Dosis == 2 dpa, Temperatur == 725 C.

( Die im Hintergrund feinverteilten Ausscheidungen haben sich während

der Abkühlung nach der Bestrahlung gebildet, dabei ist keine Verarmung

an Ausscheidungen um die großen Teilchen entstanden ).
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Ab b. 37 : - Einfluß der 250-keV-N/ auf die Verteilung der '{-Teilchen.

Ni-Si-Legierung. voraus gelagert 775°C - O. 5 h und bei 725°C bestrahlt.

( nach 38 dpa waren keine ursprünglichen Teilchen mehr vorhanden; mit

der gestrichelten Linie sind die während der Abkühlung erneut gebildeten

Ausscheidungen in diesen Proben angedeutet)



r- 0, 5 pm---1
Ab b. 38 : - Erneute Bildung der 'l.. Ausscheidungen, Ni-Si-Legierung,

vorausgelagert 775
0

C-O, 5 h und mit 250-keV-N/ bestrahlt, Dosis = 38 dpa,

°Temperatur = 725 C.

a) Ausscheidungen in der Hellfeld-Abbildung

b) Ausscheidungen in der Dunkelfeld-Abbildung

Ab b. 39 :- Bildung der kleinen 'Y~Ausscheidungenin Ni-Si-Legierung,

vorausgelagert 775
0

C-O, 5 h und mit 250-keV -Ni+ bestrahlt, Dosis = 38 dpa,

° °Temperatur = 725 C (Probendicke >1800 A ).

a) und b) Hellfeld-Dunkelfeld-Paar.

( Die kleinen Ausscheidungen sind während der Abkühlung nach der

Bestrahlung gebildet und erstrecken sich bis zu den Großen ).



Ab b. 4 ° :- Nachweis der Ausscheidung- Versetzung- Wechselwirkung,

Ni-Si-Legierung, vorausgelagert 775
0

C-O,5 h und mit 250-keV -Ni+

°bestrahlt. Dosis = 19 dpa, Temperatur = 725 C.

a) und b) Hellfeld-Dunkelfeld ( Matrix )-Paar

[ in b) Negativ-Treu-Kontrast ]

Ab b. 41 - Die strahlungsinduzierte Korngrenzen-Bewegung, Ni-Si-
, '

Legierung, vorausgelagert 775
0

C-O, 5 h und mit 250-keV-Ni+ bestrahlt.

Dosis = 38 dpa, Temperatur = 725°C.

a) normale Auflicht-Aufnahme b) die gleiche Stelle mit verbessertem

Kontrast in Interferenz-Aufnahme



~ 0,5 pm-1

Ab b. 42 : - Die Strahlenschädigung in Ni-Cr-AI-Legierung nach der

250-keV -Ni+ -Bestrahlung, voraus gelagert 700oC-864 h und bestrahlt.

Dosis = 0,02 dpa, Temperatur = 340
o

C.

a) und

c) und

b) Hellfeld-Dunkelfeld ( Matrix )-Paar

d) Hellfeld-Dunkelfeld ( Matrix )-Paar

Die Stelle A in Abb. a). die nahe zu der oberen Seite der Folie ( nicht­

bestrahlte Seite) liegt, zeigt stärkeren Kontrast als die Stelle B, die

nahe zu der unteren Seite der Folie ( bestrahlte Seite) liegt. Trotz

dieses Unterschieds in ihrer Lage in der Folie, gibt,es in Abb. b) keine

sichtbaren Veränderungen in ihrer Helligkeit ( weil sie mit "black dots"

verziert sind ). Anhand der Lage von der Stelle A und B läßt sich an­

deuten, daß die "black dots" ( Umkehr des Kontrasts in Abb. b) über

die ganze Folie verteilt sind. Die schwarzen Löcher in Abb. b sind die

Ausscheidungen, die unter diesen Kontrastbedingungen nicht abgebildet

werden können. Abb. c und d zeigen sowohl die Ausscheidungen als auch

die "black dots" von einer Nebenstelle wie a und b ohne Umkehr des

Kontrasts.



~ 0, 5 pm-1
Ab b. 4 3 : - Einfluß der Grenzflächenversetzungen auf die Dunkelfeld­

Abbildung der Ausscheidung. Ni-Si-Legierung, ausgelagert bei

775
0

C-200 h.

a) und e) Hellfeld-Dunkelfeld-Paar, aufgenommen unter gleicher Kontrast­

bedingung, jedoch mit Maximal-Intensität in Dunkelfeld-Abbildung der Aus­

scheidung. Die Ausscheidung A erscheint genau an den Stellen "fragmentiert",

an denen die Versetzungen in der Hellfeld-Abbildung zu erkennen sind.

b) Hellfeld - Matrix. Die Stelle a wurde um 1/2° aus dem eigentlichen

Dunkelfeld-Ausscheidungskontrast gekippt, um die Grenzflächenversetzungen

im Kontrast zu bringen. Unter dieser Kontrastbedingung verlor die Ausschei­

dung ihre Intensität im Dunkelfeld, dabei veränderte sich der Kontrast in a.

d) Beugungsbedingung - gehört eher zu b -. Der Pfeil zeigt den in c

verwendeten Überstrukturreflex, sowie die Strahlkipprichtung ( s. Abb. 4 ).



0, 5 pm

Ab b. 44 : - Die wegen der Grenzflächenversetzungen entstandene

fragmentierungsähnliche Abbildung der 'Y-:'Ausscheidungen. Ni-Cr-Al­

Legierung, vorausgelagert 7000 C-864 hund mit 250-keV-Ni+ bestrahlt.
o

Dosis::: 199 dpa, Temperatur::: 625 C.

a) und b) Hellfeld-Dunkelfeld-Paar

Die mit A markierte Stelle zeigt ein Loop in Abb. a und genau an gleicher

Stelle in Abb. b erscheint die Ausscheidung fragmentiert. Das Loop an

Stelle B ist außer Kontrast, trotzdem erscheint die Ausscheidung frag­

mentiert und am "loop-freienll Bereich heller.

( Die Kontrastbedingungen wurden so eingestellt, daß das Loop im Hellfeld

sichtbar war. Ansonsten sind entweder die Defekte in der Matrix oder die

Ausscheidungen im Dunkelfeld im Kontrast zu erreichen. Der Verlust an

Helligkeit durch die Versetzungen wird aus dem Vergleich zwischen der

Stelle A und B deutlicher ).
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Ab b. 45 = - Schematische Darstellung der Stabilität von Ausscheidungen

einer geordneten ß-Phase sowie der Stabilität der a-Matrix unter

Bestrahlung ( s. Kap. 6. 2. 2 ).



Abb. 46 :- Die Kohärenz-Verspannung um die jI-:Ni
3
(Ti+AI)-Ausschei­

dungen in RGT- 3-Legierung, ausgelagert bei SOOoC_ 96 h.

a) und b) Hellfeld-Dunkelfeld (Matrix)-Paar

~ 0,5 pm--j

Ab b. 47 : - Der Verlust der Verspannungsfelder sowie der Übergang

zur Inkohärenz der jI-:Ni
3

(Ti +AI)-Ausscheidungen unter 250-keV -Ni+­

Beschuß. RGT - 3-Legierung, voraus gelagert SOOO C- 96 h und bestrahlt.
o

Dosis = 40 dpa, Temperatur = 725 C.

a) und b) Hellfeld-Dunkelfeld(Matrix)-Paar

In a) ist die Versetzung-Ausscheidung-Wechselwirkung zu sehen, die

in b) noch deutlicher wird.

[ RGT- 3, Trade Mark der Fa. Röchling, ist eine NiCr 20 TiAI-Legierung

mit 2, 40 '1~ Ti und 1,40 %Al, vergleichbar mit Nimonic SOA-Legierung ].
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Tab. 1 :- Chemische Analyse der untersuchten Legierungen.

Inconel 625 AI-Mg-Si + Ni-Cr-AI+ N' S'xFe-Cu 1- 1

Gew.1o

Ni Rest - - Rest Rest

C 0,02 - 0,005 0,001 0,007

S 0,006 - - 30 ppm 0,001

Si 0,22 0, 61 - 0,02 6, 32

Cu - 0,001 1,23 - -
Fe 2,65 0,01 Rest 0,047 0,05

Cr 21,16 0,001 - 17, 83 0,05

Co 0,034 - - - 0,05

Mo 8, 9 - - - -
Al - Rest - 2, 85 0,06

Ti 0,05 - - - 0,01

Mg - 0, 9 - - 0,01

Ta+Nb 3,4 - - - -
N 2

100 ppm - 100 ppm 10 ppm 0,0005

°2 - - 0,24 10 ppm 0,0015

( + hergestellt bei der Fa. RöchlingjVölklingen

x hergestellt bei der Fa. International Nickel, BirminghamjEngland )



Tab. 2 :- Zusammenstellung der verschiedenen Wärmebehandlungen.

Wärmebehandlung

Lösungsglühung Auslagerung
Legierung

Ma ) Ma )Temperatur Zeit Ofenart Temperatur Zeit Ofenart

(oC) (h) tC) (oC) (h) (oC)

Inconel 625 1100 4 15 Muffel b) 675 166 15 Vakuum d)

216 15 11- -
306 15 11

Al-Mg-Si 550 2 -5
d)

300 0,5 15 Vakuum d)Vakuum

300 0,5 15 Salzbad
-

Fe-Cu 840 75 15 Vakuum d) 600 10 15 Vakuum d)

Ni-Cr-AI 1100
0

C - 2 h

1300 1 -5 Salzbad 700 864 15 Muffel b)

Ni-Si 1100 2 0 Muffel c) 775 0, 5 15 Vakuum d)

( Ma ) _ Temperatur des Abschreckmediums (Wasser)

c) - Proben unter Schutzgas

b) - Proben in Quarzampullen

d) - Aufheizzeit im Vakuumofen ca. 20 min



Tab. 3 :- Bedingungen für elektrolytisches Polieren der Proben

vor der Bestrahlung.

Zusammensetzung des Elektrolyts

10 voL %Perchlorsäure + 90 voL % Äthanol

Polierbedingungen

Legierung Spannung Stromdichte Temperatur

2 (oC)(V) (A/cm )

Inconel 625 40 - 60 1 - 2 0

AI-Mg-Si 30 - 50 ( 0,4 )+ -25/-30

Ni-Cr-AI 40 ..: 60 0, 8 - 1 -20/-30

Ni-Si 80 - 90 1 - 1, 2 -20/-30

( + Stromdichte fällt ab )

Tab. 4:- Die berechneten Werte für die projektierte Reichweite R p

und die Standard-Abweichung a in der Reichweitenver­

teilung der Ionen mit einer Energie von 250-keV sowie die

dadurch erzeugte Zahl der Frenkelpaare n d im ges chädigten

Volumen [nach Kaletta 1973 ].

0 0

Ion Target R p (A) a (A) n
d

AI+ Al 3292 699 1144

Ni+ Ni 558 184 2021

Fe+ Fe (558 184 2021 )x

( x - angenommene Werte)



Tab. 5:- Polierbedingungen für die Herstellung der TEM-Proben

nach dem Jet-Verfahren.

Polierbedingungen

Legierung E+ Spannung Strom Temperatur

(V) (mA) tC)
"

Inconel 625 A 15 - 20 3 - 5 + 15

B 10 - 15 3 - 4 -25/ - 30·

AI-Mg-Si B 10 - 11 3 - 4 -201- 30

Fe-Cu C 40 - 60 4 - 6 -50/-60 ~

Ni-Cr-AI B 11 -12,5 ~ - 4 -25/-30

Ni-Si B 10 - 12 3 - 4 -25/-30

+ "
(E : Zusammensetzung des Elektrolyts ( voL % )

A 10 %Perchlorsäure + 90 u;" Essigsäure

B 10 .~ Perchlorsäure + 20 % Äthylenglycol + 70 ~ Äthanol

C 4 ~ Perchlorsäure + 36" Äthylenglycomonobutyläther

+ 60 ~ Methanol )



Tab. 6 :- Die Meßdaten aus der TEM-Auswertung der Ni-Cr-Al-Legierung, vorausgelagert 700°C - 864 h

und mit 250-keV-Ni+ bestrahlt.

Vxl0-17 - 14
.6N VfProbe Dosis Zeit, t

B
d N x10 c

Al
f::,.V

f n
° . 3 -3

(dpa) (s) (A) (cm ) (cm ) (% ) (At %) ( %) (%)

P-O (vor der Bestrahlung) 556 10,8 8, 5 - 2, 3 9, 2 - 2455
I

TB = 50°C

P-1 2 150
I ./..;.. I

-------- schwacher ')'-Uberstrukturreflex------------

P-2 20 666 tl- -
P-3 40 228 tl- -
P-4 199 1026 - - - - - - - -
P-5 398 2735 .. - - - - - - -

TB = 340°C

P-6 0,2 (100) 511 8, 3 7, 5 -11,4 1, 5 6, 3 -31, 9 1376

P-7 2 110 497 7, 3 6, 9 -18,5 1, 2 9, 1 -44, 8 963

P-8 20 250 (x) (x) (x) (x) (x) (x) (x) (x)

P,-9 40 294 505 7,7 6, 7 -21,1 1, 3 5,2 -43, 6 939

P-10 199 1281 448 5,1 6, 8 -19,6 0, 9 3, 5 -61, 7 539

P-11 398 2497 467 5, 8 7, 1 -17,1 1,0 4,1 -54, 9 567

(Fortsetzung.•• )



(Fortsetzung der Tab. 6 ) -a-

Probe Dosis Zeit, t
B

cl Vx10-17 N x 10
14

~N c
Al Vf ~Vf n

° 3 -3
(dpa) (s) (A) (crn ) (crn ) (% ) (At% ) (% ) (% )

P-O (vor der Bestrahlung) 556 10,8 8, 5 - 2, 3 9, 2 - 2455
I

TB = 525°C

P-12 2 (90) 538 9,8 8, 5 - 0,1 2, 1 8,4 - 9,1 1280

P-13 20 204 512 8, 8 7, 7 - 9, 3 1, 7 6, 8 -25,7 1156

P-14 40' 650 491 7,6 6,1 -28,5 1, 1 4, 6 -49,4 683

P-15 199 1354 460 6,0 6, 9 -18,7 1, 0 4,1 -54,8 796

P-16 398 2940 475 6,6 5, 6 -33'7 0, 9 3, 7 -59, 3 441,

TB = 625°C

P-26 2 110 531 9,8 8, 6 + 1,2 2, 1 8, 5 - 7, 8 1508

P-27 20 780 483 7,6 7,1 -17,2 1, 3 5,4 -41,7 1092

P-28 40 420 507 8, 8 7, 8 - 8, 9 1, 7 6, 8 -20,2 879

P-29 199 1463 575 12,1 9,0 + 5,4 2, 7 10, 9 -1'8,1 1892

P-30 398 3375 :lI:.: X: X: X: :lI:.: :lI:.: :lI:.: ::f- -

(Fortsetzung•.. )



(Forsetzung der Tab. 6) -b-

Probe Dosis Zeit~ ~ cl Vx10-17 N x 10
14

~N c
Al Vf ~Vf n

° 3 -3
(dpa) (s) (A) (crn ) (crn ) ( %) (At%) ( %) (% )

P-O (vor der Bestrahlung) 556 10~ 8 . 8~ 5 - 2~ 3 9~ 2 - 2455
I

TB ::: 725°C

P-17 2 70 492 7~ 9 5~ 6 -34~ 4 1~ 1 4~ 4 -52~ 1 1408

P-18 20 190 382 3~ 8 2~ 8 -67~ 3 O~ 2 1~ 1 -88~ 5 571

P-19 40 433 0 0 0 -100 0 0 -100 0

P-20 199 1610 I!I I!I I!I I!I I!I I!I I!I I!I

P-21 398 (4800) I!I I!I I!I I!I I!I I!I I!I I!I

( x Wegen des zu starken Elektropolierens vor der Bestrahlung wurde diese Probe für die quantitative

Auswertung nicht verwendet.

~ Zusätzlich zu den "'l-Ausscheidungen scheiden sich Ausscheidungen unbekannter Phase aus.

111 Statt 'Y~Ausscheidungenbilden sich Ausscheidungen unbekannter Phase/n. )



Tab. 7 :- Die Meßdaten aus der TEM-Auswertung der Ni-Cr-Al-Legierung, vorausgelagert 750°C - 200 h

und mit 250-keV-Ni+ bei 600°C bestrahlt.

-
Vx10- lE

:Nx10
14

Probe Dosis Zeit, t
B

d 6N c
Al Vf 6Vf n

° 3 -3
(dpa) (s) (A) (crn ) (crn ) ( %) (At%) (% ) (%)

PX-NB (vor der Bestrahlung) 663 1,8 4, 3 - 1, 9 7, 9 - 1474

PX-B 40 (350) 675 1, 9 3, 7 -13,5 1, 7 7, 2 -27, 3 763

Tab. 8 :- Die Meßdaten aus der TEM-Auswertung der Ni-Si-Legierung, voraus gelagert 775°C - 0,5 hund

mit 250-keV-Ni+ bei 725°C bestrahlt.

Probe Dosis Zeit, t
B

cl Vx10-16 N x 10
14

6N c
Si Vf 6Vf n

° 3 -3
(dpa.) (s) (A) (crn ) (crn ) (% ) (At %) (% ) ( %)

NSP-O (vor der Bestrahlung) 634 1, 6 4, 9 - 1, 9 7, 9 - 1406

NSP-1 + 2 145 770 3,1 2,1 -57,1 1, 6 6, 5 -17,1 486

NSP-2 19 152 (x) (x) (x) (x) (x) (x) (x) (x)
+

38 266 0 0 0 -100 0 0 -100NSP-3 0

( + Die Ausscheidungen, die sich nach der Bestrahlung während der Abkühlung gebildet haben, wurden für
die quantitative Auswertung nicht berücksichtigt.

x Wegen des zu starken Elektropolierens vor der Bestrahlung wurde diese Probe für die quantitative
Auswertung nicht verwendet. )



ANHANG

Dosis ....dpa- Umrechnung

Um einen Vergleich mit anderen Arbeiten zu ermöglichen, in denen die

Dosis in dpa angegeben wird, werden die Bestrahlungsdosen durch fol­

gende Gleichung umgerechnet [ Kaletta 1976 ] :

1
Kt = <p t x nD x X

nA x D

<pt =
=

( Al )

Dosis ( Ionen/ cm
2

)

Zahl der Frenkelpaare im

geschädigten Volumen
3

Zahl der Atome / cm

Schädigungsintervall ( cm )

Den berechneten nD-Werten für die 250-keV -Ionen liegt das NRT-Modell

[ Norgett et al. 1972 ] mit einer Verlagerungsenergie von 25 eV zugrunde

und die n
A

-Werte sind mit der aus der Literatur ( s. unten "Das Aus­

scheidungsverhalten" der jeweiligen Legierung für die Literaturstellen

entnommenen Matrix-Gitter-Konstante a
M

geschätzt

= 3
Zellen/cm

( A2 )

Z A = Zahl der Atome pro Zelle.

Um die wahrscheinlich inhomogene Verteilung der Schädigung zu berück­

sichtigen, wird X
D

als ein Intervall definiert, in dem sich 95 % der ein­

geschossenen Teilchen befinden, d. h. :

~ = 3,92 C1
C1 = Standard-Abweichung ( A3 )



- AI -

Legierung a
M

n
A

(+) X(+)n
D D

0
(1022/cm 3 (~ )(A)

Inconel 625 3" 61 8" 50 2021 721

AI-Mg-Si 4" 04 8, 55 1144 2740

Fe-Cu 2" 86 8" 55 2021 721

Ni-Cr-AI 3" 55 8" 94 2021 721

Ni-Si 3" 50 9, 32 2021 721

(+) Werte nach Kaletta [ 1973 ]

~_~r:c:.~r:~l_~~~ J:~~~r:.~~

Dosis ( N//cm
2

dpa

1 x 10
15

3

1 x 10
16

33

1" 2 x 10
16

40

2 x 10
16

66

1, 2 x 10
17 395

Dosis ( AI+/cm
2

6,36x10
15

l,27x10
16

2,6 x 10
16

6" 36 x 10
16

1,3 x 10
17

dpa

4

9

18

44

90



- A2 -

III Fe-Cu-Legierung---------------_.--

+ 2
Dosis ( Fe / cm

1 x 10
15

2 x 10
16

IV Ni-Cr-AI-Legierung----------------------

. (N'+/ 2DOSIS 1 cm

6, 36 x 10
13

6, 36 x 10
14

6,36 x 10
15

1,27 x 10
16

6,36x10
16

1,27 x 10
17

V Ni..Si-Legierung
~----------------

Dosis ( Ni+/cm
2

X 10
14

6, 36

6,36 x 10
15

l,27x10
16

dpa

3

66

dpa

0, 2

2

20

40

199

398

dpa

2

19

38




