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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde der Einfluß des Ausscheidungszustandes auf

die strahlungsinduzierte Porenbildung am Beispiel einer Aluminium­

Magnesium-Siliziumlegierung untersucht. Reinstaluminium wurde als

Vergleichsmaterial herangezogen. Die Änderungen des Gefüges und

die Bildung von Poren wurden als Funktion der Bestrahlungsdosis

(0.8 bis 80 dpa) und der Temperatur (55 bis 250oC) mittels der

Transmissionselektronenmikroskopie verfolgt. Die Bestrahlungen wur-

den mit 100 keV Aluminium-Ionen durchgeführt.

An hochreinem Aluminium wurde über den gesamten Temperaturbereich

Porenbildung beobachtet, mit einem Schwellmaximum von 3,4 % bei

150oC. Der Sättigungseffekt im Schwellverhalten kann bei höheren

Temperaturen auf Ausheilprozesse nach der Bestrahlung zurückgeführt

werden. Unter Berücksichtigung der unterschiedlichen Defektraten

besteht Übereinstimmung mit Ergebnissen aus Neutronenbestrahlung.

Das Bestrahlungsverhalten der AI-Mg-Si-Legierung ist von der thermi­

schen Vorbehandlung abhängig. Der homogenisierte Zustand der Legie­

rung zeigt keinerlei Porenbildung im Temperaturbereich von 55-140oC.

Ursache hierfür könnte ein Trappingmechanismus von Leerstellen mit

den gelösten Silizium- bzw. Magnesiumatomen sein.

Bei Auslagerungen der Legierung, die zu kohärenten Ausscheidungen

führen, ergibt nachfolgende Bestrahlung im Temperaturbereich maxi­

mal zu erwartenden Schwellens (0.35 T ~ T ~ 0.44 T ) eine vollstän-s s
dige Unterdrückung der Porenbildung. Demgegenüber führen Vorbehand-

lungen, bei denen inkohärente oder nur teilweise kohärente Ausschei­

dungen gebildet werden im gleichen Temperaturbereich zur Bildung

von Poren. Der Betrag des Schwellens ist jedoch gegenüber Reinst­

aluminium reduziert, das Schwellmaximum zu tieferen Temperaturen

verschoben.

Die vorliegenden Ergebnisse können erklärt werden, wenn angenommen

wird, daß gelöste Legierungselemente Leerstellen trappen können

und gleichzeitig kohärente Ausscheidungen als Rekombinationszentren

wirksam werden. Entsprechende Modellrechnungen stützen diese

Annahme.



Void Formation in an AI-Mg-Si Alloy after Different Precipitation

Treatments and in High-Purity Aluminium after Irradiation with

100 keV Al-Ions

Summary

The influence of different precipitation treatments upon radiation

induced void formation was studied in an AI-Mg-Si alloy and the

results compared with those obtained in high-purity Al. The changes

in the microstructure and the void formation were investigated by

TEM-methods for the dose range 0.8-80 dpa and the temperature range

55 0 -250 0 C. The irradiation was carried out with 100 keV Al-ions.

The high-purity Al showed void formation over the whole temperature

range investigated with a maximum bV/V of 3,4 % at 1500 C. The satu­

ration effect for higher temperatures is the result of recovery pro­

cesses after the irradiation. Taking into account the different de­

fect production rates there is agreement between the results of neu­

tron irradiations and self-ion irradiations.

The behaviour of the AI-Mg-Si alloys depends strongly upon the

thermal pretreatments. The alloy in its hOffiogenized state

shows no voidage between 55 and 1400 C. Trapping of vacancies on so­

lute Si, rsp. Mg-atoms could be the explanation.

An ageing treatment leading to coherent precipitates results for the

temperature region of highest swelling (0.35 T ~ T ~ 0.44 T ) in thes s
complete supression of void formation. On the other hand result

treatments with incoherent or partially coherent precipitates in

swelling. The amount of swelling, however, is lower compared to pure

Al and the temperature of the swell maximum is shifted to lower

temperatures.

The results discussed above could be explained by the mechanism of

trapping of vacancies by solute atoms on one hand and the coherent

precipitates acting as recombination centers on the other hand.

These assumption are supported by theoretical calculations.
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1. ZusaIT~enfassung

Diese Arbeit untersucht mit Hilfe der Transmissionselektro­

nenmikroskopie den Einfluß des Ausscheidungszustandes in Ab­

hängigkeit der Auslagerungsbedingungen am Beispiel einer Alu­

minium-Magnesium-Siliziumlegierung auf die strahleninduzierte

Porenbildung. Die Ergebnisse werden verglichen und ergänzt

durch Bestrahlungen in hochreinem Aluminium im Parameterfeld

der Temperatur und der Dosis. Die Durchführung der Experimen­

te erfolgte in einer für diese Arbeit konzipierten und ge­

bauten Bestrahlungskarnrner mit 100 KeV Al-Ionen bis zu einer

Defekterzeugung von 80 Verlagerungen pro Atom (dpa) , welches

einer etwa einjährigen Neutronenbestrahlung entspricht.

Die experimentellen Resultate werden mit veröffentlichten Da­

ten aus Reaktorbestrahlungsexperimenten verglichen und mit

einern auf stäbchenförmige Ausscheidungen erweiterten Wachs­

tumsmodell analysiert. Ferner wird der Einfluß der freien

Oberfläche auf die Porenbildung bei Bestrahlung mit nieder­

energetischen Ionen untersucht. Die von anderen Autoren un­

tersuchte Porenmorphologie im kubischflächenzentrierten Git­

ter konnte bestätigt werden.

Im einzelnen ergab die Auswertung der Untersuchungen folgende

Resultate:

1) Eine hohe Dichte feinverteilter kohärenter Ausschei­

dungen im System AIMgSi nach Alterung bei 1400 C

führt bis zu Werten von 80 dpa zu einer vollständi­

gen Unterdrückung der strahleninduzierten Porenbil­

dung. Eine Veränderung der Ausscheidungsstruktur

durch die Bestrahlung konnte nicht festgestellt wer­

den.

o 02) Nach Bestrahlung des 200 C und 260 C Auslagerungszu-

stands der Legierung AIMgSi konnte Porenbildung be­

obachtet werden. Bis auf vereinzelt auftretende sehr

große Poren innerhalb der semikohärenten stäbchen­

förmigen Ausscheidungen zeigte sich eine im wesentli-
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ehen homogene Porenbildung. Der Maximalwert des

Schwellens von 0.8 % nach 80 dpa lag bei etwa 75°C.

Das Schwellmaximum ist damit im Vergleich zu den

Bestrahlungsergebnissen dieser Arbeit in Reinstalu­

minium um etwa 75°C zu tieferen Temperaturen ver­

schoben und liegt um einen Faktor fünf niedriger.

Es wird angenommen, daß die in Lösung verbleiben­

den Anteile von Silizium und Magnesium aufgrund

einer hohen Bindungsenergie Fremdatom-Leerstelle

bzw. erhöhten partiellen Diffusionskonstanten zu

einem verstärkten Leerstellenausheilmechanismus

führen.

3) Der homogenisierte Zustand des Systems AIMgSi zeigt

bis zu Werten von 80 dpa im Temperaturbereich von

55°C bis 150°C keine Porenbildung. Der hohe Anteil

des gelösten Siliziums und Magnesiums wird hierfür

verantwortlich gemacht. Ein Einfluß sehr kleiner

Ausscheidungskluster, wie man sie aufgrund von Rest­

widerstandsmessungen vermutet, kann nicht völlig

ausgeschlossen werden. Die elektronenmikroskopische

Untersuchung ergab keine Hinweise auf die Entste­

hung solcher Vorausscheidungen während der Bestrah­

lung.

4) Poren und Versetzungsstrukturen wurden nach Bestrah­

lung von hochreinem Aluminium mit 100 KeV Al-Ionen

von 0.8 dpa bis 80 dpa im Temperaturbereich von 55°C

bis 250°C beobachtet. Ein maximales Schwellen von

3.4 % ergab sich nach Bestrahlung mit 80 dpa bei

150°C.

5) Das Schwellverhalten in hochreinem Aluminium in Ab­

hängigkeit der Dosis zeigt bei allen Bestrahlungs­

temperaturen im Bereich von 55°C bis 250°C einen

leichten Sättigungseffekt. Bei Temperaturen über

150°C müssen Ausheilprozesse nach Beendigung der

Bestrahlung berücksichtigt werden.
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6) Eine modell theoretische Analyse auf Grundlage von

Ratengleichungen nach Erweiterung auf stäbchenför­

mige Ausscheidungen und die Einbeziehung der Bin­

dungsenergie von Leerstellen an gelöste Fremdatome

vermag die experimentellen Ergebnisse gut zu be­

schreiben. Es zeigt sich, daß sowohl eine hohe

Dichte fein verteilter Ausscheidungen mit großer

effektiver Oberflächendichte als auch eine hohe

Konzentration gelöster Fremdelemente mit großer

Bindungsenergie an Leerstellen die Porenbildung

bis zu hohen Bestrahlungsdosen vollständig verhin­

dern.
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2.

Einer der wesentlichsten Effekte bei der Bestrahlung metal­

lischer Werkstof mit Teilchen endlicher Ruhemasse wie Neu­

tronen, Ionen oder Elektronen ist die auf elastischer Wech­

selwirkung beruhende Bildung von Gitterfehlstellen. Unter be­

stimmten Voraussetzungen, die sowohl von den äußeren Para­

metern der Bestrahlung (Teilchenart, Energie, Dosis, Tempe­

ratur) als auch von den Materialeigenschaften im metallkund­

lichen Sinn (Reinheitsgrad, Zusammensetzung, Vorbehandlung)

abhängig sind, führt eine hohe Konzentration dieser strah­

lungsinduzierten Defekte zu einer dreidimensionalen Agglome­

ration von Leerstellen, der sogenannten Porenbildung, und zu

einem damit verbundenen volumenmäßigen Schwellen des Materi­

als. Bedeutung haben diese Effekte, die in nahezu allen metal­

lischen Werkstoffen beobachtet wurden, vor allem im Zusammen­

hang mit der Entwicklung schneller Brutreaktoren und Fusions­

reaktoren gewonnen. So konnten in zahlreichen Experimenten

Volumenänderungen 6V/V bis über 10% gemessen werden /N 72/.

Unterschiedliches Schwellen aufgrund eines Temperatur- und

Neutronenflußgradienten innerhalb des Cores eines Reaktors

kann zu gefährlichen Verbiegungen und Verschiebungen der

Brennstäbe führen und die erforderliche KÜhlung verhindern

/HB 71/. Neben deQ allgemeinen Ziel, die grundlegenden physi­

kalischen Gesetzmäßigkeiten beim Entstehen dieser Strahlen­

schäden verstehen zu lernen, besteht daher ein fundamentales

technisches und wirtschaftliches Interesse an der Suche nach

schwellresistenten Werkstoffen /PROC 75/.

Einer raschen Lösung dieses Problems unter realen Bedingungen

stehen aber lange Bestrahlungszeiten in den augenblicklich

verfügbaren Reaktoren entgegen. In schnellen Brutreaktoren

entspricht die für die beschriebenen Defekte notwendige Dosis
21 -2schneller Neutronen (E>0.1MeV) von ca. 10 n cm bis

10 22 -2. hl' .. M tUtn cm elner Bestra ungszelt von elnlgen ona en. n er

diesem Aspekt kommt der Simulation der strahleninduzierten Po­

renbildung durch nieder- und hochenergetische Ionen aufgrund

hoher Wirkungsquerschnitte für die Erzeugung von Punktdefek-
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ten wie Leerstellen und Zwischengitteratomen erhebliche Be­

deutung zu /N 72/.

Neuere Untersuchungen, vor allem an neutronenbestrahlten

technischen Legierungen, haben gezeigt, daß Ausscheidungen

das Schwellverhalten des Materials aufgrund von Porenbildung

extrem beeinflussen können. Cawthorne und Mitarbeiter /CFBLS 71/

wie auch Appleby und Wolff/AW 73/ beobachteten in kohlen­

stoffreichen Stählen im Zusammenhang mit intergranularen

M23C6-Ausscheidungen verstärkte Porenbildung, während von an­

deren Autoren /BBC 71/, /BCFS 71/, /CFBLS 71/, /HMN 71/ auf­

grund von Untersuchungen in neutronen- und C-Ionen-bestrahl­

ten ausscheidungshärtenden Nickellegierungen mit einer hohen

Dichte kohärenter Ausscheidungen von außerordentlich niedri-

gen Schwellraten berichtet wird. King und Mitarbeiter /FH~~J 72/

zeigten, daß in einem Aluminium-Magnesium-Silizium-Werkstoff

in ausscheidungsgehärtetem Zustand bis zu einer Dosis von

1.6 x 10 22 n cm- 2 überhaupt keine Porenbildung auftrat.

Dennoch liegt in der zugänglichen Literatur bisher keine sy­

stematische Untersuchung über den Einfluß wohldefinierter ko­

härenter als auch teilweise bzw. inkohärenter Ausscheidungen

vor. Die Untersuchungen beziehen sich wie im Fall der Nickel­

legierungen ausschließlich auf den Einfluß der kohärenten

~'Phase oder im Fall der Aluminiumlegierungen auf Werkstoffe

mit einem hohen Gehalt an Fremdatomen und nicht definierter

Ausscheidungsstruktur.

Ziel dieser Arbeit ist die Analyse der strahleninduzierten

Porenbildung und des Schwellverhaltens nach Bestrahlung mit

Ionen in Abhängigkeit metallographisch eindeutig bestimmter

kohärenter und teilweise bzw. inkohärenter Ausscheidungen

am Beispiel einer hochreinen Aluminium-Magnesium-Silizium­

Legierung (AlMgSi). Den Ergebnissen werden eigene Untersu­

chungen der Porenbildung in Reinstaluminium gegenüberge­

stellt. Die Auswertung dieser Versuche gestattet gleichzei­

tig einen Vergleich zwischen Bestrahlungsergebnissen der

in dieser Arbeit durchgeführten Ionensimulationsexperimente
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und kürzlich veröffentlichter Neutronenschädigungsexperimen­

te, da eine umfassende Untersuchung von hochreinem Aluminium

mit schweren Ionen im Parameterfeld der Temperatur und der

Ionendosis in der Literatur nicht vorliegt.

In Kapitel 3 und 4 werden die Grundlagen der Porenbildung

phänomenologisch beschrieben und der mögliche Einfluß von

Ausscheidungen einer zweiten Phase in Werkstoffen auf das

Schwellverhalten diskutiert.

Kapitel 5 beinhaltet nach Begründung der Auswahl der expe­

rimentellen Parameter und des Probenmaterials die Durchfüh­

rung der Bestrahlungsversuche und die Analyse der sich erge­

benden Defektstrukturen. Grundlage hierfür und ausschlagge­

bend für die Zuverlässigkeit der Ergebnisse ist eine sorg­

fältige präparative Technik und das Vorhandensein einer ge­

eigneten Bestrahlungsvorrichtung, die eigens für diese Ar­

beit konzipiert und gebaut wurde (Kap. 5.2. bzw. 5.3).

Voraussetzung für die systematische Untersuchung des Ein­

flusses von Ausscheidungen auf das Schwellverhalten ist die

detaillierte Bestimmung der Ausscheidungsstruktur der unter­

suchten Legierung. In Kapitel 5.4 werden die elektronenmi­

kroskopische und resistometrische Untersuchung der Legierung

in Abhängigkeit definierter Vorbehandlungen beschrieben.

Nach Diskussion von Randproblemen wie dem Einfluß der freien

Oberfläche, der Morphologie der Poren, des Einflusses des

Sputterns und der Oxydschichten werden in Kapitel 6. die ex­

perimentell gefundenen Ergebnisse mit Hilfe theoretischer

Modelle beschrieben und diskutiert. Die Analyse der Ergeb­

nisse zeigt, daß die theoretischen Ansätze in der Lage sind,

die beobachteten Tendenzen und Effekte gut zu beschreiben.



- 7

3. Grundvoraussetzungen der strahleninduzierten

Porenbildung

Die Bildung und das Wachstum von Poren und das damit ver­

bundene volumenmäßige Schwellen metallischer Werkstoffe

bei Bestrahlung ist seit der ersten Entdeckung 1966 von

Cawthorne und Fulton /CF 66/ im Zusammenhang mit der Ent­

wicklung schneller Reaktoren intensiv untersucht worden

/PLN 71/, /CI 71/, /Proc. 75/. Danach ergeben sich für die

Porenbildung drei wesentliche Voraussetzungen:

1) Die Temperatur während einer Bestrahlung muß hoch

genug sein, damit Leerstellen, die eigentli-

chen "Porenbildner" aufgrund ihrer thermischen

Aktivität überhaupt durch das Metallgitter dif­

fundieren können. Bei zu tiefen Temperaturen ver­

lieren Leerstellen ihre Beweglichkeit und rekom­

binieren mit den auch bei diesen Temperaturen noch

beweglichen Zwischengitteratomen. Als untere Gren­

ze für Porenbildung wird heute für die meisten

Werkstoffe 0.3 T angegeben, wobei T die absolutes s
Schmelztemperatur in K des jeweiligen Materials

bedeutet /N 72/.

2) Die Temperatur muß so niedrig sein, daß die im

thermischen Gleichgewicht vorhandene Konzentration

c th niedriger liegt als die durch Strahlung er-
v

zeugten Konzentration der Leerstellen c .
v

c v >
thc

v

( 3 • 1 )

3) Die dritte Bedingung erfordert das Vorhandensein

von Senken, die mehr Zwischengitteratome absor­

bieren als Leerstellen und damit zu einem etwas

größeren Fluß von Leerstellen zu Poren führen

als von Zwischengitteratomen.

Es gibt nun eine Vielzahl von möglichen Senken und Stör-
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faktoren, die die Konzentration von Leerstellen c und Zwi-
v

schengitteratomen c. im stationären Gleichaewicht bei Bestrah-l ~

lung beeinflussen und somit die Porenbildung mehr oder weni-

ger begünstigen. Stationäres Gleichgewicht wird hierbei de­

finiert als:

dcv =
dc.

l = 0
dt dt

(3.2)

Als Senken wirken Versetzungen, Poren, Korngrenzen und freie

Oberflächen. Es zeigte sich aber auch, daß gelöste Fremdato­

me und Verunreinigungen durch Gase einen wesentlichen Ein­

fluß auf das Schwellverhalten haben. Die grundlegenden Theo­

rien des Porenwachstums (siehe auch Kap. 6.2) von Brailsford

und Bullough /BB72/ und von Wiedersich /w 75/ gehen davon

aus, daß Senken existieren, die eine höhere Affinität zu Zwi­

schengitteratomen besitzen als zu Leerstellen. Sowohl auf­

grund der experimentellen Beobachtung der Porenbildung in der

Nähe von Versetzungen als auch aufgrund von theoretischen

Betrachtungen /BN 70/, /B 69/, sind es Versetzungen, die mehr

Zwischengitteratome absorbieren als die übrigen Senken. Po­

ren, freie Oberflächen und Korngrenzen werden in diesen Theo­

rien als neutrale Senken aufgefaßt, ohne bevorzugte Absorp-

tion von Zwischengitteratomen oder Leerstellen. Der Einfluß

sowohl von gelösten Fremdatomen als auch von kohärenten und

inkohärenten Ausscheidungen ist noch nicht vollständig ge­

klärt und geht über halbquantitative Erklärungen nicht hin­

aus /B 75/.

4. Einfluß kohärenter und inkohärenter Ausscheidungen

auf die strahleninduzierte Porenbildung

Die technologische Bedeutung der Entmischung übersättigter

Mischkristalle liegt in der Möglichkeit, die mechanischen

Eigenschaften einer Legierung in weiten Grenzen zu verän-



dern. Da die Entmis im al inen mit einer lichen

Erhöhung Festigkeit verbunden ist, icht man auch von

einer Aushärtung. Neben diesem Verfahren, Legi mit

hoher Festigkeit zu entwickeln, haben Entmischungsvorgänge

und das damit verbundene Auftreten von Ausscheidungen in den

letzten Jahren im Zusammenhang mit der Entwicklung von schwell­

resistenten Reaktorstrukturmaterialien zunehmende Bedeutung

gewonnen. Nach den bisherigen Ergebnissen wirken hierbei Aus­

scheidungen als Senken für strahleninduzierte Punktdefekte.

Im folgenden sollen kurz die strukturellen Änderungen bei der

Entmischung übersättigter Mischkristalle beschrieben werden,

um im Anschluß daran die möglichen Einflüsse der sich erge­

benden kohärenten und teilweise-bzw. inkohärenten Phasen­

grenzen der Ausscheidungen als Senken für Zwischengitteratome

und Leerstellen zu diskutieren.

Ein Mischkristall, der eine mit der Temperatur abnehmende

Löslichkeit besitzt und von Temperaturen hoher Löslichkeit

abgeschreckt wird, liegt in übersättigter Form vor. Er wird

im Verlauf einer Auslagerung einen energetisch günstigen Zu­

stand einnehmen. Dabei treten bei vielen Mischkristallen in

Abhängigkeit der Temperaturbehandlung und der Auslagerungs­

zeit kohärente, teilweise kohärente und inkohärente Aus­

scheidungen auf, Abbildung 4.1 /B 68/. Entsprechend einer

niedrigen Grenzflächenenergie bei kohärenten Phasengrenzen

treten in der ersten Stufe des Zerfalls eines übersättigten

Mischkristalls kohärente Ausscheidungen auf. Die sich aus­

scheidende Phase besitzt oft die gleiche Gitterstruktur wie

die Matrix, unterscheidet sich aber in der Zusammensetzung.

Durch Differenzen in der Größe der Atome oder Gitterabstän­

de treten häufig an den Grenzflächen Kohärenzspannungen auf,

die sich z.B. in der elektronenmikroskopischen Abbildung

durch Spannungskontrast bemerkbar machen (siehe auch

Kap. 5.4.2). In den meisten Fällen entsprechen die kohären­

ten Ausscheidungen weder in Struktur noch in der Zusammen­

setzung der thermodynamisch stabilen Gleichgewichtsphase.
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Übersättigter Mischkristall

~
kohärente tei Iw. kohäi. inkohärente

Ausscheidung Ausscheidung Aussehe idung

-- zunehmende Energie zur Keimbildung ...

,
I I

I I I ! I
i
I
!
I

i I I

I I
I I

I I- , I--

~ I I r-
t- I I r-
I

I I ! ! I ...-

! I I I

I I

I i i I

Abb.4.1: Übersicht über die verschiedenen Entmischungszustän­
de beim Zerfall übersättigter Mischkristalle /B 68/

Als nächste Stufe bei der Entmischung treten häufig metasta­

bile Zwischenphasen auf, die in der Regel mit der sie umge­

benden Matrix nur noch teilweise kohärent sind. Da bei die­

ser Phase die Struktur häufig nicht mehr vollständig mit der

Matrix übereinstimmt, treten Grenzflächenversetzungen auf

(Abbildung 4.2), die ebenfalls in der elektronenmikroskopi­

schen Abbildung sichtbar werden (Kap. 5.4.2).

a) bJ

Abb.4.2: Grenzflächen zweier Phasen:
a) kohärente Grenzfläche
b) teilweise kohärente Grenzfläche
/B 68/
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Als letzte Stufe beim Zerfall eines übersättigten Mischkri­

stalls nach Auslagerung bei höheren Temperaturen treten inko­

härente Ausscheidungen mit hoher Grenzflächenenergie auf. Im

Fall einer A1MgSi-Legierung besteht diese Phase aus der metal­

lischen Verbindung Mg 2Si mit einer CaF-Struktur, Abb. 4.3.

o 1 Z J
1 ! eMgOSi

Abb. 4.3: Atomgitter des Magnesiumsilizid Mg 2Si /BK 63/

Die möglichen in der Literatur diskutierten Einflüsse der ko­

härenten und inkohärenten Ausscheidungen als Senken für Punkt­

defekte ergeben sich aus der Struktur der Phasengrenzen und

der sie umgebenden Spannungsfelder. Experimentell konnte be­

obachtetwerden, daß Poren bevorzugt in der Nähe und an inkohä­

renten M23C6-Ausscheidungen wachsen /BBC 71/, /ER 74/. Im

Gegensatz hierzu wurde in Nickellegierungen mit einer hohen

Dichte kohärenter y'-Ausscheidungen ein wesentlich geringeres

Schwellen beobachtet /NMH 71/, /CFBLS 71/. In einem ausgehär­

teten A1MgSi-Werkstoff wurden auch nach einer Neutronendosis

von 1.6x1022 n cm- 2 bei einer Bestrahlungstemperatur von SSoC

keine Poren gefunden. Während in einem überalterten A1MgSi­

Werkstoff, d.h. es treten bereits teilweise kohärente bzw.

inkohärente Ausscheidungen auf, erst bei sehr hohen Neutro­

nendosen Poren gefunden wurden /KJF 72/. Abbildung 4.4 ver­

deutlicht dieses Verhalten und zeigt das unterschiedliche

Schwellen von Reinstaluminium und seinen Werkstoffen nach

Neutronenbestrahlung. Die in diesem Bild verwendeten amerika­

nischen Werkstoffbezeichnungen 8001 Al und 6061 Al beziehen

sich auf 99% Al, 1% Ni bzw. Al, bis 1.2% Mg, 0.8% Si.
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Abb. 4.4: Schwellen als Funktion der Neutronendosis in Alu­
minium und einigen seiner Werkstoffe bei einer Be­
strahlungstemperatur von 500 C IN 721 im Vergleich
zu Bestrahlungsergebnissen dieser Arbeit in hoch­
reinem Aluminium nach Bestrahlung mit 100 KeV Al­
Ionen im Schwellmaximum bei 150o C. Die Eichung in
Bezug auf Neutronenbes~2ahlungwurde angenommen
zu: 10 21 Neutronen cm = 1.5 dpa

Bullough und Mitarbeiter IBB 721 erklären diese Effekte mit

den charakteristischen Unterschieden der Ausscheidungsgrenz­

flächen zur Matrix. Leerstellen und Zwischengitteratome die

in die Grenzflächen inkohärenter Ausscheidungen wie in M23C
6

­

Teilchen oder die Gleichgewichtsphase Mg
2
Si der AIMgSi-Le­

gierungen diffundieren, verlieren ihre Identität. Solche Aus­

scheidungen haben daher eine unbeschränkte Aufnahmefähigkeit

dieser Punktdefekte und können als Senken ähnlich der Poren

aufgefaßt werden. Kohärente Ausscheidungen haben eine niedri­

ge Grenzflächenenergie, und Punktdefekte werden in der Grenz­

fläche nur zeitweise verzögert oder festgehalten. Diese Aus­

scheidungen haben nur ein begrenztes Fassungsvermögen und
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wirken durch diesen Mechanismus als Rekombinationszentren.

Eine erhöhte Rekombination führt aber zu einer Erniedrigung

der freien Leerstellenkonzentration und damit zu verminder­

tem Schwellen. In Kap. 6.2 wird der Einfluß der Ausscheidun­

gen modelltheoretisch behandelt und im Zusammenhang mit der

untersuchten ausscheidungshärtenden Legierung AIMgSi disku­

tiert.

5. Experimenteller Teil

5.1 Auswahl des Probenmaterials und die Festlegung der

experimentellen Parameter

Die Auswahl des Probenmaterials und die Festlegung der ex­

perimentellen Parameter war durch die Zielsetzung dieser Ar­

beit, die Untersuchung des Einflusses kohärenter, teilweise

kohärenter bzw. inkohärenter Ausscheidungen auf die strahlen­

induzierte Porenbildung, bestimmt. Weiter sollten die Ergeb­

nisse dieser Experimente den Schwelldaten aus Bestrahlungs­

versuchen in dem jeweiligen Reinstmaterial gegenübergestellt

und mit Neutronenstrahlexperimenten verglichen werden. Die

Wahl von Reinstaluminium als Vergleichsmaterial und einer

hochreinen ausscheidungshärtenden Legierung AIMgSi wurde durch

folgende Kriterien bestimmt:

1) Die grundlegenden physikalischen Gesetzmäßigkeiten

im Zusammenhang mit der strahleninduzierten Poren­

bildung sollten überschaubar sein.

Diese Forderung führte zur Verwendung von Reinstmaterialien,

um die Einflüsse von gelösten Fremdelementen und Verunreini­

gungen soweit wie möglich auszuschalten. Die Proben wurden im

voll rekristallisierten und unverformten Zustand bestrahlt.

2) Die Legierung sollte nach wohldefinierten Temperatur­

behandlungen jeweils kohärente, teilweise kohärente

als auch inkohärente Ausscheidungen aufweisen.

Durch eigene elektronenmikroskopische Untersuchungen konnte
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die in der Literatur angegebene Entmischungsfolge der Legie­

rung AIMgSi: kohärente Gunier-Preston Zonen, teilweise kohä­

rente und inkohärente Stäbe, inkohärente Platten von Mg 2Si,

bestätigt werden. Der stationäre Zustand der Entmischung wur­

de mit Hilfe von elektrischen Widerstandsmessungen bei der

Temperatur des flüssigen Stickstoffs bestimmt (Kap. 5.4.3).

3) Das Material sollte als Werkstoff im Bereich der

Reaktortechnologie von Interesse sein.

Das Problem der Porenbildung und dem damit verbundenen volumen­

mäßigen Schwellen des Werkstoffs ist keineswegs auf natriumge­

kühlte schnelle Brutreaktoren beschränkt, mit der Forderung

nach hochwarmfesten Stählen und Legierungen. Zahlreiche was­

sergekühlte Forschungs- und Testreaktoren enthalten Struktur­

materialien wie Aluminium und seine Legierungen. Das besondere

Interesse an diesen Werkstoffen liegt vor allem an den niedri­

gen Absorptionsquerschnitten für thermische und schnelle Neu-

tronen{u ny (therm) = 0.23 b uny (E>0.1 tvleV ) :: 4mb), der

relativ guten Festigkeit und der Korrosionsbeständigkeit bei

Temperaturen unterhalb von 1500 C (siehe auch Kap. 5.4.1). Als

Beispiel für die Verwendung von Aluminium sei der Reaktorkessel

des Hochflußreaktors in Petten genannt. Die auf ihn entfallende

totale Neutronendosis beträgt bis zur Zeit etwa 3x1022 Neu­

tronen cm- 2 (E>O.1 MeV) bei einer Temoeratur von ca. 700 C

/WHE 74/. Ein Schwellen aufgrund der strahleninduzierten Poren­

bildung von etwa 2 bis 4% muß dabei erwartet werden.

Die experimentellen Parameter waren sowohl durch die Frage­

stellung dieser Arbeit als auch durch die Wahl des Probenma­

terials bestimmt. Da die Zusammensetzung des hochreinen Mate­

rials durch die Bestrahlung mit Ionen nicht geändert werden

sollte, wurden alle Bestrahlungsexperimente mit Selbst-Ionen,

d.h. Al-Ionen durchgeführt. Die Ionenenergie ergab sich aus

den experimentellen Bedingungen, wobei der Einfluß der freien

Oberfläche im Zusammenhang mit der Eindringtiefe und der elek­

tronenmikroskopisch durchstrahlbaren Schicht berücksichtigt

werden mußte.
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Der untersuchte Temperaturbereich erstreckte sich von 0.3 Ts
bis 0.6 T , dem Temperaturbereich, in dem aufgrund theoreti­

s
scher und experimenteller Ergebnisse Porenbildung erwartet

wird. Unterhalb von 0.3 T ist das Porenwachstum durch dies
geringe Leerstellenbeweglichkeit begrenzt, während oberhalb

von etwa 0.5 T der Quotient aus strahleninduzierter unds
thermischer Leerstellenkonzentration gegen 1 geht und damit

keine strahleninduzierte Leerstellenübersättigung mehr vor­

liegt. Die Untersuchungen über einen großen Temperaturbereich

gestatten auch, Aussagen über eventuelle Temperaturverschie­

bungen des Schwellmaximums zu finden, um so den Einfluß der

Defekterzeugungsrate und den Einfluß von Ausscheidungen im

Zusammenhang mit den bestehenden theoretischen Modellvor­

stellungen diskutieren zu können. Die ronendosis wurde von

8x10 14 cm- 2 bis 8x10 16 cm- 2 variiert. Die Hochdosisbestrah­

lung entspricht hierbei einer Bestrahlung in schnellen

Reaktoren (EN t > 0.1 MeV) von etwa drei Jahren. Auch hiereu ron
erlaubt der Vergleich des Schwellens als Funktion der Dosis

mit bekannten Daten aus Neutronenstrahlexperimenten eine

überprüfung der theoretischen Modelle. Darüber hinaus lassen

sich vor allem in Verbindung mit kohärenten und inkohärenten

Ausscheidungen aufgrund der Porenkonzentration und der Poren­

größe als Funktion der Dosis und der Temperatur Annahmen

treffen über Keimbildungsprozesse und Wachstumsraten.

5.2 Experimentelle Untersuchungsmethoden

5.2.1 Präparation der Proben

Das in dieser Arbeit untersuchte Reinstaluminium wurde von

der Firma Degussa bezogen. Der Reinheitsgrad beträgt nach An­

gaben des Herstellers 99.999%. Die Legierung AIMgSi lag in

stöchiometrischer Zusammensetzung vor und hatte einen Gehalt

von Mg 2Si von 1.54 Gew.%. Das Ausgangsmaterial~ waren Rund­

stäbe mit einem Durchmesser von 0.8 cm, die in kleinen

1(die Legierung wurde freundlicherweise vom Institut für Material- und
Festkörperforschung 2 der Gesellschaft für Kernforschung, Karlsruhe,
zur Verfügung gestellt)



Zwischenschr tten mit ansch ießendem Glühen bei 4 für

1 Stunde auf 0 02 cm lzt wurden. Die le-

e für beide Materialien ze Tabelle

Tab. 1: Fremdelementanalyse Reinstaluminiurn
und Aluminium-Magnesium-Siliziurn.(Gew.%)

Fremdelement Reinstaluminiurn AlMgSi

Si <2 pprn < 0.61 0/0

Mn < 1 pprn < 0.005 (:>je

Cr < 1 ppm < 0.001 0'
/0

Co <1 pprn < 0.001 0'/0

V < 1 ppm < 0.005 %

Fe <5 pprn < 0.01 %

Cu <5 ppm < 0.001 %

B < 1-2ppm

Mg < 5 ppm < 0.9 0'/0

Zn < 2 ppm < 0.005 %

Alle Proben wurden aus 0.02 cm Folien mechanisch oder elek­

trolytisch ausgestanzt. Der Probendurchmesser betrug ein­

heitlich 0.3 cm. Die Reinstaluminiumproben wurden vor der Be­

strahlung 3 Stunden bei 350°C geglüht. Die Legierung wurde

4 Stunden bei 560°C lösungsgeglüht und anschließend in Eis­

wasser abgeschreckt(t<1s). Im Anschluß hieran erfolgten Warm­

auslagerungen bei 140°C, 170°C, 200°C und 260°C über verschie­

dene Zeiträume. Die Messungen des spezifischen elektrischen

\viderstands bei 77 K ergaben bei Proben sowohl mit einer Dicke

von 0.02 crn als auch von 0.1 crn keinen Unterschied. Die beobach­

teten Entrnischungsvorgänge und Phasenumwandlungen können daher

als repräsentativ für die Vorgänge in ~1assivmaterial angesehen

werden (siehe auch Kap. 5.4). Alle Glühungen wurden im Hoch­

vakuum< 10-4 Pa ausgeführt. Für die kürzeren Zeiten der Warm­

aus lagerung «30 Minuten) erfolgte die Alterung im Ölbad. Die

Wärmebehandlung erfolgte mit einer Genauigkeit in Öl von

+ 0.50 C, in Vakuum von + 2°C.



Die Pr ion der Folien für die Durchstrahlungselektronen-

mikroskopie (TEM) er I elektro isch mit einem LJoooel-

s ät der Firma Struers. Hierbe wird die Probe als

Anode geschaltet und beidseit durch einen Elektrolytstrahl

gedünnt, bis ein Loch in der Folie entsteht (s. Abb. 5.1).

Bei geeigneter Wahl der Elektro separameter entsteht ein

hinreichend dünner Rand, der bei Verwendung von 100 KeV Elek­

tronen eine einwandfreie Durchstrahlung der Proben ermöglicht.
o

Bei Aluminium sollte die Dicke nicht mehr als 2000 A betragen.

Typische Parameter für die elektro ische Dünnung zeigt Tab. 2.

Abb. 5.1: Prinzipschaubild für die elektrolytische
Dünnung nach dem Doppelstrahlverfahren.
Die Probe ist hierbei als Anode geschaltet.

Tab. 2: Parameter für die Elektrolyse im Doppelstrahl­
Dünngerät für Aluminium und die Legierung AIMgSi

Material Elektrolyt Spannung/Strom Temperatur

Al reinst 15% HCL0 4+ 12V/80mA -1SoC

85% CH 3COOH

AIMgSi 30% HN0 3 (65%)+ 15V/2.2A -1So C

70%CH 3COOH
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Die für die Bestrahlung vorgesehenen Proben wurden nur ein­

seitig elektropoliert. Beim Dünnvorgang wurde die gegenüber­

liegende Seite mit säurefestem Klebeband abgedeckt. Für die

Präparation der bestrahlten Proben wurde die polierte und im­

plantierte Oberfläche mit säurefestem Lack (Lacomit der Firma

Cannin, England) abgedeckt und die Probe von der gegenüber­

liegenden Seite elektrolytisch gedünnt, bis eine für die elek­

tronenmikroskopische Durchstrahlung geeignete Schichtdicke
o

von 1000-2000 A erreicht war, Abb. 5.2.

Ionen

Einseitig polierte und bestrahlte Probe

~t----t----geschädigte Schicht

..
... 1500A-.......c;;.~-

Einseitig gedünnte Probe

elektronenmi kroskopi sch

durchstrahl barer Rand

Abb. 5.2: Folienpräparation für die Bestrahlung

und anschließende Transmissionselek­

tronenmikroskopie
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5.2.2 Die elektronenmikroskopische Untersuchung

Die Untersuchung der Defektstrukturen in Reinstaluminium

und der ausscheidungshärtenden Legierung AIMgSi sowohl

vor als auch nach Ionenbestrahlung erfolgte mit Hilfe

der Durchstrahlungselektronenmikroskopie. Die Unter­

suchungen wurden an einem Siemens-Elmiskop 1 durchge­

führt. Für Beugungsaufnahmen und Stereoaufnahmen stand

zeitweise auch ein Gerät der Firma JEOL (200 A) und

der Firma Philipps (EM 300) zur Verfügung. Beide Ge­

räte sind mit einem Goniometerprobenhalter ausgerüstet,

der es gestattet, die Proben um begrenzte Winkel zum

Elektronenstrahl zu kippen. Die elektronenmikroskopische

Untersuchung des Ausscheidungsverhaltens der Legierung

AIMgSi wird in Kap. 5.4.2 ausführlich untersucht. Der

primär in dieser Arbeit systematisch untersuchte Defekt

sowohl in Bezug auf die Bestrahlungsparameter wie Tempe­

ratur, Dosis, Energie und Ionenfluß als auch auf den Ma­

terialzustand wie Reinheitsgrad, Legierungselemente und

kohärente bzw. inkohärente Ausscheidungen ist die strah­

leninduzierte Porenbildung als Volumendefekt. Die Ver­

setzungsstruktur wurde nur insoweit untersucht, als ihre

Dichte Einfluß auf die Porenbildung besitzt. Abbildung

5.3 a und b zeigt Poren und Versetzungslinien in bestrahl­

tem Reinstaluminium im Vergleich zu unbestrahltem re­

kristalisiertem Material.

Je nach Dichte und Größe der Poren wurden bei einer

Standardvergrößerung von 40 000:1 fünf bis fünfzehn

photografische Aufnahmen hergestellt, die zur statisti­

schen Auswertung auf 160 000:1 nachvergrößert wurden.

Bei sehr kleinen Poren wurde bei einer Originalvergrö­

ßerung von 80 000:1 gearbeitet. Bei sehr geringen Poren­

dichten <5x10 13 cm- 3 wurde die Dichte am Leuchtschirm

des Mikroskops bestimmt.
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b) I 2

Abb. 5.3 a + b: Elektronenmikroskopische Aufnahmen von

hochreinem Aluminium

a) unbestrahlter Zustand

b) Porenstrukturen nach Bestrahlung mit

8 x 1016 100 KeV Al+-Ionen cm- 2 bei

einer Temperatur von 1000 C
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Um quantitative Aussagen für den Bereich der Porenbil-

dung inn.erha der Probe zu erhalten von den un-

tersuchten Gebieten Stereopaare stellt, wobei von

einer ProbensteIle zwei Aufnahmen mit unterschiedlicher

Orientierung der Probe zum EI strahl aufgenommen

werden, Abbildung 5.4 /N 63/, /HO 54/. Die Auswertung

dieser Aufnahmen erlaubt Aussagen tiber die Dicke

tronepmjkroskopisch untersuchten Schicht.

elek-

1)1 m

Abb. 5.4: Elektronenmikroskopische Stereoaufnahmen von

Reinstaluminium nach Beschuß mit 100 KeV Al+-Ionen

d · . 8 1016 -2 b . d T tun elner DOSlS von x cm el er empera ur

T=1500 C. Der Kippwinkel beträgt ~ 40

Ausgehend von geometrischen Beziehungen,Abbildung 5.5,er­

gibt sich nach Garrod und Nankivell (vergI. /R 67/) fol­

gende Gleichung für die Dicke der untersuchten Schicht
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Abb. 5.5: Position der Probe für die Aufnahme von Stereo­

paaren. Der Abstand zwischen der Kippachse und

der optischen Achse ist S ,6h ist die Höhen­a
differenz zweier Poren. Der Kippwinkel beträgt

2 y = Y +'t Y_. Nach Rühle IR 71 I.
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Vo Gesamtvergrößerung desphotographischenAbzugs
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halbe Kippwinkel bei symmetrischer Kippung zur

Nullage

Kippfehler

Perspektivischer Fehler

Der Perspektivische Fehler ist in der Praxis nicht größer

als 0.1% und somit vernachlässigbar IR 67/. Der Kippfehler

kann aber bei ungünstigen Bedingungen/vor allem bei Be­

obachtungen an; Obj ektivrand und weitauseinanderliegenden

oberen und unteren Bildpunkten, bis zu 40% betragen IN 63/.

Bei Bestrahlung von Aluminiumproben mit 100 KeV Al-Ionen
o

mit einer Eindringtiefe von - 1200 A hat die Oberfläche der

Probe in Bezug auf die Porenbildung einen nicht zu ver­

nachlässigenden Einfluß (siehe Kap. 5.5.4). Dies führt im

Bereich der Oberfläche zu einer Poren-verdünnten Zone bzw.

einer Zone, in der überhaupt keine Poren zu beobachten

sind. Zur Bestimmung der Porendichte darf daher nicht die

gesamte Schichtdicke der jeweils untersuchten ProbensteIle

herangezogen werden. sondern nur der Bereich, in dem Poren­

bildung zu beobachten ist. Bei der Auswertung der Stereo­

aufnahmen wird daher an möglichst vielen Stellen der maxi­

male Abstand der Poren senkrecht zur Probenoberfläche er­

mittelt. Die untersuchten ProbensteIlen lagen weitgehend

in der Mitte der Probe. Ausgewertet wurden nah zusammen­

liegende Bildpunkte. Die stereometrische Auswertung er­

folgte mit einern Gerät der Firma Zeiss. Unter Berücksich­

tigung aller Fehlerquellen muß bei der Bestimmung der

Schichtdicken mit einern Fehler von 30% gerechnet werden.

5.2.4 Statistische Auswertung der elektIonenmikro­

skopischen Aufnahmen

Die statistische Auswertung in Bezug auf Porendichte und

Porengrößenverteilung der elektronenmikroskopischen Auf­

nahmen im Maßstab 160 000:1 erfolgte am Teilchenzählgerät

TZG 3 der Firma earl Zeiss. Dieses Gerät ermöglichte die



- 24 -

Klassifizierung nach Anzahl N~~und Durchmesser ~~der Poren

in 49 Klassen.

Die Form der beobachteten Poren erwies sich als ein an

Ecken abgeschnittener Oktaeder. Siehe auch Kap. 5.7.1.

Je nach Orientierung des untersuchten kristallinen Be­

reichs zur optischen Achse des Elektronenmikroskops erge­

ben sich daher unterschiedliche Projektionen in die Ebene

der photografischen Aufnahme. Auf eine Korrektur in Bezug

auf die am Teilchenzählgerät gemessene runde Form wurde

aufgrund des unverhältnismäßig hohen Aufwands durch die Be­

stimmung der jeweiligen kristallografischen Richtung mit

Hilfe von Beugungsaufnahmen verzichtet. Bei der Auswertung

wurde der äußere Durchmesser der Poren einschließlich des

dunklen Randes als Maß für die wahre Porengröße gewählt

/L 64/. Der Fehler aufgrund der subjektiven Zuordnung von

Porendurchmesser zur Auswahlblende des Auswertegerätes ist

hierbei bestimmend und kleiner als + 10%.

Die in dieser Arbeit untersuchte strahleninduzierte Poren­

bildung wird im wesentlichen durch die folgenden Parameter

beschrieben

1) Mittlerer Porendurchmesser

2) Porendichte

- A
.:D =-\N.D

P N L p~ p;.
? t=A

(5.2.4.1)

3) Schwellen

c -p
Np-
V

( 5 . 2 . 4 . 2 )

AV
V

(5.2.4.3)
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ND Anzahl der Poren im ausgewerteten Probenvolurnen

tpi Anzahl Poren mit dem Durchmesser Di in der

i-ten Klasse

V ausgewertetes Probenvolurnen (siehe Kap. 5.2.3)

Beim Übergang der vorn Auswertegerät gelieferten Durchmes­

serverteilung zur Volurnenverteilung gilt:

cLV _ 1i ])2. eiD
Z

(5.2.4.4)

Die Ordination dN/dD der Durchmesserfunktion müssen also

durch ~D2 dividiert, die Abszissen ~D2 multipliziert

werden,2 um die Volumenfunktion zu erhalten. Die aufgrund

des elektrolytischen Polierens an der Oberfläche angeätz­

ten Poren wurden nicht zur Mittelwertbildung des Poren­

durchmessers herangezogen, wohl aber zur Bestimmung der

Porendichte.

5.2.5 Elektronenmikroskopische Bestimmung der

Versetzungsdichte

Eine der wesentlichsten Bedingungen für eine strahlenin­

duzierte Porenbildung ist die Anwesenheit von Senken, die

Zwischengitteratome bevorzugt absorbieren. Hierbei wird

angenommen /BEP 70/,!rlL 71/, daß Versetzungen aufgrund ih­

rer stärkeren Wechselwirkung Zwischengitteratome ver­

stärkt anziehen. Der dabei entstehende relative Über schuß

an Leerstellen steht damit der Ausbildung und dem Wachstum

von Poren zur Verfügung. Eine verstärkte Porenbildung in

Gebieten höherer Versetzungsdichte konnte auch in dieser

Arbei t beobachtet werden. Abb. 5.6

Um experimentelle Daten für die in Kap. 6.2 durchgeführten



6

theoretischen Berechnungen zur Verfügung zu haben, wurde

die Versetzungsdichte mit Hilfe der Elektronenmikroskopie

bestimmt.

1---------11 0,5r m

Abb. 5.6: Poren in Verbindung mit Versetzungen nach

Bestrahlung von hochreinem Aluminium mit

100 KeV Al-Ionen bei einer Temperatur von

T = 1500 C und einer Dosis von 8 x 1015cm- 2

Nach Baily und Hirsch /BH 60/ ist die Versetzungsdichte

definiert als Summe aller Versetzungslinien in einem

Volumenbereich.

A= R . cL

(5.2.5.1)

~ ist die Länge aller Versetzungen im Probenvolumen A x d.

A ist die ausgemessene Probenfläche und d die Probendicke.

Aufgrund der zweidimensionalen photographischen Abbildung

können aber nur die projizierten Längen der Versetzungen

ausgemessen werden.



- 27

Unter der Annahme, daß die Versetzungen oder Versetzungs­

segmente willkürlich zur Probenoberfläche orientiert sind,

ist eine Beziehung zwischen wahrer Versetzungslänge und

projizierter Länge herleitbar /BH 60/.

p

(5.2.5.2)

Die räumliche Versetzungsdichte ergibt sich also zu

A
(5.2.5.3)

wobei V das untersuchte Probenvolumen bedeutet.

Eine einfache Methode zur Besti~~ung der projizierten Ver­

setzungsfläche geben Smith und Guttmann /SG 53/ an. über

die elektronenmikroskopischen Aufnahmen wird ein Kreuzgit­

ter gelegt mit einem Linienabstand, der gleich ist der mitt­

leren Länge der Einzelversetzung. Die Versetzungsdichte er­

gibt sich dann zu

A
2 N
L . cl.

(5.2.5.4)

N Anzahl der Schnittpunkte der Versetzungen

mit dem Liniennetz

L Gesamtlänge des Liniennetzes

d Probendicke

Bei der Bestimmung der Versetzungsdichten unterscheidet man

im wesentlichen zwei Fehlerquellen:
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1) Den Überlappungsfehler. Er entsteht vor allem bei
der Auswertung von Proben mit hoher Versetzungs­

dichte. Die Einzelversetzungen können, da sie sich

zum Teil überdecken, nicht mehr aufgelöst werden.

2) Den Probenfehler. Er ist eine Folge ungeeigneter

Kontrastbedingungen, bei denen ein Teil der vorhan­

denen Versetzungen (gXb=O) unsichtbar bleibt. Die­

ser Fehler konnte in dieser Arbeit nur verringert

werden, indern elektronenmikroskopische Aufnahmen

eines Zustands in verschieden orientierten Körnern

hergestellt wurden, da ein Kippen von der Probe mit

dem Durchmesser von 0.3 cm im Siemens-Elmiskop nicht

möglich war und ein Ausweichen auf andere Geräte auf­

grund der relativ großen Anzahl der Aufnahmen nicht

praktikabel erschien.

Unter diesen Bedingungen muß mit einem Fehler von etwa 30%

gerechnet werden /BH 60/.

5.3. Durchführung der Bestrahlungsexperimente

5.3.1 Das Beschleunigungssystem

Die Bestrahlungsexperimente wurden am Testinjektor der Ge­

sellschaft für Schwerionenforschung GSI in Darmstadt durch­

geführt. Es handelt sich hierbei um eine Duopigatron-Hoch­

ladungsionenguelle mit einer maximalen Beschleunigungsspan­

nung von 300 KV. Metallionen werden in dieser Anordnung in

einfacher Weise durch Zerstäubung aus einern Einsatz in der

Reflektoranode erzeugt. Als Hilfsgas diente Argon /W 75/,

/W 74/. Der Betriebsdruck war besser als 10-4pa.

Nach Separation der beschleunigten Teilchen in einern kon­

stanten Magnetfeld mit 900 Ablenkung erfolgte die Fokussie­

rung und Ausrichtung des Strahls mit Hilfe von Quadrupolen.

Bei geeigneter Defokussierung stand ein im Zentrum im we­

sentlichen homogener Strahl von 5-20 ~A cm- 2 AI+-Teilchen
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zur Verfügung. Dies entspricht einem Teilchenfluß von
13 + -2 -1 14 + -2 -13 x 10 Al Ionen cm s bis 1.2 x 10 Ionen cm s .

Der Strahl fleck hatte dabei in der Regel eine Fläche von

2 cm x 6 cm.

5.3.2 Die Bestrahlungskammer

Experimentelle Untersuchungen von Strahlenschäden mit Hil­

fe der Ionenplantation stellen eine Reihe von Anforderungen

an die Bestrahlungseinrichtung und speziell an den Proben­

träger:

1) Die Bestrahlungen müssen im Hochvakuum durchge­

führt werden.

2) Die Zahl der implantierten Ionen muß bekannt

sein, d.h. der Ionenstrom muß integral gemessen

werden können.

3) Der Probenträger bzw. die Proben müssen aufge­

heizt und sollten gekühlt werden können.

4) Die Probentemperatur muß genau gemessen, gere­

gelt und kontrolliert werden können.

5) Die implantierten Ionen müssen über eine definier­

te Fläche gleichmäßig verteilt sein (homogener

Strahl fleck) .

6) Der Probenträger sollte möglichst viele Proben

aufnehmen können, um ein häufiges Wechseln und

Belüften der Bestrahlungsanlage zu vermeiden.

7) Die Energie der Ionen muß bekannt sein.

Bis auf Punkt 7 und teilweise auch Punkt 5 mußten bei der

Konstruktion und dem Bau des Probenträgers diese Anfor­

derungen erfüllt werden, da die Energie der Ionen durch

die Beschleunigungsspannung der Ionenquelle geregelt wurde



und der Strahlfleck im wesentlichen durch Justierung in­

nerhalb des Strahlführungssystems bestimmt war· Abbildung

5.7 zeigt die Prinzipsskizze des auf der Grundlage der Punk­

te 1) bis 6} entwickelten Probenträgers. Abbildungen 5,8 und

5,9 zeigen den Probenträger im ausgebauten Zustand bzw. in

Betrieb.

Da die gesamte Anordnung in eine der im Strahlführungssystem

befindliche Diagnosebox mit angeschlossener Turbomolekular­

pumpe der Firma Pfeifer eingebracht werden konnte, wurde auf

ein eigenes Vakuumsystem verzichtet. Der Betriebsdruck in der
-4Bestrahlungskammer war besser als 10 Pa, ein Druck der aus-

reichend ist, um Kollisionen der Ionen mit dem Restgas zu

vernachlässigen /ee 68/. Es konnte bei dieser Anordnung im

Gegensatz zu Vorversuchen mit einer ölrotationspumpe keine

Kohlenstoffkontamination auf den polierten Probenoberflächen

festgestellt werden.

Der eigentliche Probenträger hat die Form eines regulären

zwölfseitigen Prismas. Die Proben werden in zwei Ebenen mit

Hilfe von Lochmasken auf die plangeschliffenen Prisrnenflä-

chen gedrückt. Eine spezielle Drehschiebedurchführung /GJ 74/

erlaubt die genaue Justierung der Probe zum Strahl. Der Pro­

benhalterkopf ist durch einen Keramikflansch der Firma ee­

ramaseal elektrisch vorn übrigen Probenhalter isoliert. Hier­

durch wird eine direkte und kontinuierliche Messung des auf das

Target fallenden Teilchenstroms ermöglicht. Zur Unterdrük-

kung der bei der Bestrahlung des Targets austretenden Sekundär­

elektronen ist der Targetkopf von einem Abschirmmantel umge­

ben, auf den eine negative Vorspannung aufgebracht werden

kann.

Der gesamte Kopf des Probenträgers kann mit Hilfe von zwei

spiralförmig gelegten Mantelheizleitern der Firma Philips

bis zu einer maximalen Temperatur von 5300 e aufgeheizt werden.

Um nach den Bestrahlungen den Probenhalter schnell abzukühlen,

kann wahlweise Luft oder Wasser in das Innere des Target­

kopfes gepumpt werden.
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Abb. 5.7: Prinzipschaubild der Bestrahlungseinrichtung



Abb. 5.8: Probenträger mit elektrisch isoliertem
Probenträgerkopf im ausgebauten Zustand

Abb. 5.9: Bestrahlungseinrichtung während des
Beschleunigerbetriebs am Strahlführungs­
system des Testinjektors der GSI Darmstadt
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Die Messung der Temperatur erfo über Coax-Mantelthermo-

elemente der Firma Philips. D~e Thermoelemente werden zen­

tral durch die wassergekühlte Hohlwelle des Probenhalters

und den Keramikflansch in das Innere des Targetkopfes ge­

führt. Sie durchstoßen die Prismenflächen so, daß die Meß­

köpfe direkt unter den Proben liegen und mit ihnen durch den

Anpreßdruck der Masken in gutem Kontakt stehen.

5.3.3 Die Bestrahlungsparameter

Das Auftreten von Poren bei Bestrahlung metallischer Werk­

stoffe ist sowohl von den Materialeigenschaften wie Rein­

heitsgrad, Zusammensetzung und Vorbehandlung als auch von

den durch die Bestrahlung bestimmten Parametern abhängig. In

dieser Arbeit wurde der Einfluß der Ionenenergie, des Ionen­

stroms, der Ionendosis und der Temperatur bei Bestrahlung
~

von Reinstaluminium und der Legierung AIMgSi mit Al'Ionen

systematisch untersucht.

Die Energie E der beschleunigten Ionen konnte durch Ände-o
rung der Hochspannung innerhalb der Ionenquelle variiert

werden. Bis auf eine Versuchsreihe, in der der Einfluß der

Teilchenenergie im Zusammenhang mit ihrer Reichweite und

den Einfluß der Oberfläche der Proben untersucht wurde, be­

trug die Energie der in dieser Arbeit verwendeten Al+-Ionen

100 KeV + 500 eV.

Für die Bestrahlung der Proben wurde aus dem stark defokus­

sierten Ionenstrahl mit Hilfe einer geerdeten Aperturblende

mit einem Durchmesser von 0.35 cm ein nahezu homogener Be­

reich ausgeblendet. Das Strahlprofil wurde kontinuierlich

mit einem Scanner der Firma High Voltage kontrolliert. Der

auf das Target fallende Ionenfluß wurde direkt am elektrisch

isoliert aufgehängten Probenträgerkopf mit einem Meßgerät

der Firma Rhode und Schwarz gemessen und aufintegriert. Die

Stromdichte betrug für alle Messungen 13~A cm- 2 . Die Ionen­

dosis wurde zwischen 8x10 14 Teilchen cm- 2 und 8x10 16 Teil­

chen cm- 2 variiert. Die zuerst geplante Bestrahlungsdurch-
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führung von Proben mit einem Durchmesser von 1.0 cm und

einer Aperturblende mit dem Durchmesser von 0.7 cm mußte

aufgegeben werden, da es unmöglich war, trotz guter Justie­

rung einen homogenen Strahlfleck dieser Größe zu erzeugen.

Der Probendurchmesser wurde daher auf 0.3 cm reduziert, was

zugleich den Vorteil hatte, daß diese Proben nach dem Ab­

dünnen elektronenmikroskopisch untersucht werden konnten,

ohne nach der Bestrahlung noch ausgestanzt werden zu müssen.

Auch für die elektronenmikroskopische Untersuchung der Mikro­

struktur erwies sich diese schonende Behandlung der Proben

als vorteilhaft.

Der am Target gemessene Strom entspricht nicht ausschließ­

lich dem Strom der einfallenden positiven Ionen. Er ist ein

effektiver Strom, der sich zusammensetzt aus positiven und

negativen Ionen und Elektronen, die das Target erreichen,

als auch aus dem Fluß sekundärer Teilchen, die das Target

verlassen wie Sekundärelektronen, reflektierte Ionen und

gesputterte Ionen. Der größte Anteil dieser Ströme ist auf

die sekundäre Elektronenemission zurückzuführen. Dieser

Stromanteil kann durch eine gegenüber dem Target negativ

vorgespannte Abschirmblende unterdrückt werden. Die Blende

(siehe Abb. 5.7) konnte bis zu U8 =-1000 V aufgeladen werden.

Die Tabelle 3 zeigt den Effekt der negativ vorgespannten

Blende auf den am Target gemessenen Strom, bei der Bestrah­

lung einer Aluminiumprobe mit 100 KeV Al+lonen.

Tab. 3: Abhängigkeit des am Target gemessenen Stroms I

von der negativen Vor spannung der Abschirmblende.

Spannung UB [V}

an der Abschirmblende

Strom

am Target I T [fl A}

o 10

9.5 6

20

4

40

3

100

3

200

3
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Der Effekt der Sekundärelektronenemission auf den am Target

gemessenen Strom konnte mit einer Blendenspannung oberhalb

-50 Volt unterdrückt werden. Die Messungen wurden alle mit

einer Blendenspannung von -200 Volt durchgeführt.

Der Effekt der sekundären Ionen-Emission ist sehr klein und

in der Größenordnung von 10- 2 Ion/Ion /CC 68/.

Für die Sputterrate von Aluminium geben Almen und Bruce

/AB 61/ einen experimentell bestimmten Wert von 0.5 für
+45 KeV Al Ion an.

Der Einfluß negativer und neutraler Teilchen aufgrund von

unelastischen Ladungsaustauschstößen wird erst bei höherer

Energie relevant und liegt im ungünstigsten Fall bei einigen

Prozent des Strahlstromes /DFNS 73/.

Die Einflüsse der sekundären Ionen-Emission, der gesputter­

ten Ionen und der auf das Target gelangenden negativen oder

neutralen Teilchen wurden bei der Messung des Stromes ver­

nachlässigt. Zur Kontrolle wurde während einer Bestrahlung

mi t 100 KeV Al +-Ionen mit einer Stromdichte von 13 ~ A cm- 2

und einem Al-Target der Strom im Kreis der Abschirmblende

gemessen. Es ergab sich ein Wert< o. 01 ~ A. Die Vernachläs­

sigungen erwiesen sich damit als gerechtfertigt.

Die in dieser Arbeit beschriebenen Bestrahlungen von Reinst-

aluminium und der ausscheidungshärtenden Legierung AIMgSi

wurden im Temperaturbereich von 5SoC bis 3000 C durchgeführt.

Dies entspricht in Einheiten der absoluten Schmelztempera­

tur T [K} für Aluminium 0.35 T bis 0.61 T , dem Bereich,s s s
in dem Porenbildung erwartet wird.

Als Meßwertaufnehmer dienten Miniatur-Coax-Mantelthermoele­

mente der Firma Philips. Die Aufheizung der Proben erfolgte

durch zwei Coax-Mantelheizleiter der Firma Philips.

Die Regelung der Temperatur erfolgte analog über ein steuer­

bares Gleichstromnetzgerät, wobei der Ist-Wert des Thermo­

elements an der jeweils bestrahlten Probe über einen ther-
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mospannungsfreien Meßwertschalter eingegeben wurde. Diese

Anordnung gewährleistet eine ungestörte Strommessung implan­

tierter Ionen ohne störende induktive Effekte. Die maximale

Leistung betrug bei 4A 160 Watt. Die gemessene Aufheizung

des Targets bei einem 100 KeV Al+-Ionenstrahl von 13~A cm- 2

betrug 3~ 1oC. Bei allen angegeben Bestrahlungstemperaturen

ist dieser Effekt berücksichtigt. Die Genauigkeit der Tem­

peraturmessung an der Probe beträgt ~4oC. Um den Einfluß des

Wärmeübergangs zu prüfen,wurden in Vorversuchen die Proben

mit Silberzement auf dem Probenträgerkopf befestigt. Es er­

gab sich bei Temperaturmessungen während der Bestrahlung kein

Unterschied zu denjenigen Proben, die nur mit den Masken an­

gedrückt wurden.

5.4 Elektronenmikroskopische und resistometrische

Untersuchungen der Legierung Aluminium-Magne­

sium-Silizium

Die eigenen elektronenmikroskopischen Untersuchungen hatten

zum Ziel, die Ausscheidungsbereiche in Abhängigkeit von Tem­

peratur und Zeit für kohärente Zonen und teilweise kohären­

te tzw. inkohärente Stäbe zu ermitteln und die Dichte und

Größenverteilungen der jeweiligen Ausscheidungen für die in

dieser Arbeit verwendete Aluminium-Magnesium-Silizium Legie­

rung zu bestimmen. Diese umfangreichen Untersuchungen waren

notwendig, da sich die Angaben aus der Literatur auf sehr

unterschiedliche Legierungszusammensetzungen und Alterungs­

bedingungen bezogen. Darüberhinaus wurde die Ausscheidungs­

struktur erst nach Erreichen eines stationären Ausscheidungs­

zustandes untersucht, d.h. auch nach längerer Alterung bei

gleicher Temperatur sollte keine Änderung der Ausscheidungs­

dichte und Ausscheidungsgröße zu beobachten sein. Dies war

in Bezug auf die zu erfolgenden Bestrahlungsversuche eine

notwendige Forderung, da sich bei Implantation von Al-Ionen

im Temperaturbereich von 100°C bis 260°C die Ausscheidungs­

struktur nicht aufgrund der Bestrahlungstemperatur verändern

sollte.



Die Messungen des elektrischen Widerstandes dienten dazu,

diesen stationären Ausscheidungszustand zu bestimmen und

damit diejenige Alterungszeit in Abhängigkeit der Tempera­

tur, bei der sich gemäß der Löslichkeitsgrenze nur noch ein

minimaler Anteil an Fremdatomen in der Matrix in Lösung be­

findet.

5.4.1 Das ternäre System AlMgSi

Die Legierung Aluminium-Magnesium-Silizium gehört zu den

kalt- und warmaushärtenden Aluminiumlegierungen. Wie die mei­

sten aushärtbaren AlMgSi-Legierungen liegt auch der in die­

ser Arbeit untersuchte Werkstoff im Bereich des quasibinären

Schnitts, wo Mg und Si in der stöchiometrischen Zusammenset­

zung der intermetallischen Verbindung Mg 2Si vorliegen und

auch eine maximale Aushärtbarkeit erreicht wird.

In Abbildung 5.10 ist das Zustandsdiagramm des quasibinären

Schnitts dargestellt. Die maximale Löslichkeit bei der

eutektischen Temperatur von 596 0 C liegt bei einem Gehalt von

1.8% Mg 2Si /BK 63/.
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Abb. 5.10: Die Aluminiumseite des quasibinären Systems
Al-Mg 2Si /HS 52/. Der Pfeil kennzeichnet
die Zusammensetzung der in dieser Arbeit
verwendeten Legierung

Die hier untersuchte Legierung hatte neben einem gering­

fügigen Prozentsatz von Verunreinigungen (siehe Analyse
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Tabelle 1 in Kapitel 5.2.1) folgende Zusammensetzung:

Al

Mg

Si

98.46 Gew. %

0.92 Gew. %

0.62 Gew. %

Der Gehalt an Mg 2Si beträgt also 1.54%. Die Homogenisierungs­

temperatur liegt nach Abbildung 5.10 in der Nähe von 560oC.

Nach einer Glühung von 4 h bei dieser Temperatur im Hochva­

kuum konnten bei einer elektronenmikroskopischen Untersuchung

weder an den Korngrenzen noch im Inneren der Körner Ausschei­

dungen festgestellt werden. Die Homogenisierungstemperatur

erwies sich damit als ausreichend.

Die mechanischen Eigenschaften von Aluminium und Aluminium­

Magnesium-Silizium zeigt Tabelle 4.

Das Interesse an dieser Legierung für die Verwendung als

Reaktorstrukturmaterial liegt danach neben den ausgezeich­

neten kernphysikalischen Eigenschaften vor allem in der re­

lativ hohen Festigkeit im ausgehärteten Zustand und der Ko­

rosionsbeständigkeit bei Temperaturen unterhalb von 150oC.

Temperatur
-?

Zugfestigkeit [Kp mrn :i
Al 99 AIMgSi

ausgehärtet

-20.2% Dehngrenz e [Kp mm 1
Al 99 A1MgSi

aus,?,ehä='tet

B:::uchcehnung [%}

1'.1 9 9 A1MgS i
ausgehärtet

25

100

150

205

260

315

370

8.2

7.4

4 . 1

2.5

1 .8

19.0

14.9

14 . 1

6.2

3.2

2 • 1

1.8

3.2

2.5

2.1

1 .4

0.7

14.8 45 22

14 .1 55 18

12.7 65 20

4.6 75 40

2.5 85 75

1.8 90 80

1.4 95 105

Tab. 4: Mechanische Eigenschaften von Al und AIMgSi
in Abhängigkeit von der Temperatur
/Laue, Werkstoffprobleme TH Darmstadt/
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5.4.2 Die elektronenmikroskopische Untersuchung

des Ausscheidungszustands

Die einzelnen Stadien der Entmischung in einer Aluminium­

Magnesium-Silizium-Legierung in Abhängigkeit der Temperatur

sind prinzipiell bekannt. Thomas /T 62/, Pashley und Mitar­

beiter /PRS 66/ und Jacobs /J 72/ untersuchten das Ausschei­

dungsverhalten von AIMgSi-Legierungen mit Hilfe elektronen­

mikroskopischer Methoden. Danach läßt sich folgende Reihen­

folge für die Entmischungsabläufe angeben. Zunächst entstehen

charakteristische Guinier-Preston-Zonen (G.-P.-Zonen) von

nadelförmigem Aussehen, die sich durch Ausprägen einer inne­

ren Ordnung stabilisieren. Bei Erhöhung der Temperatur bil­

den sich Stäbe parallel zu [100}-Richtungen der Matrix, die

als Zwischen- oder metastabile Phase bezeichnet werden. Al­

tern bei Temperaturen> 2800 C fUhrt schließlich zur Ausschei­

dung von Platten aus Mg 2Si. Diese Phase wird als Gleichge­

wichtsphase bezeichnet ( ß-Phase) und besteht aus Mg 2Si-AUS­

scheidungen.

Die Anfangsstadien der Entmischung

Durch Lösungsglühen und nachfolgendem Abschrecken einer

AIMgSi-Legierung entsteht ein an Fremdatomen und Leerstel­

len übersättigter Mischkristall. Eine anschließende Lagerung

bei Raumtemperatur oder kurze Wärmebehandlungen bei Tempera­

turen bis 1700 C führen zur Ausbildung von Zonen, die durch

Messung des elektrischen Widerstandes bei tiefen Temperatu­

ren oder mit Hilfe der diffusen Röntgenstreuung bestimmt

werden können. Geisler und HilI IGH 48/ zeigten mit Laue-Auf­

nahmen, daß diese Zonen nadelförmig entlang den [100j-Rich­

tungen wachsen. Die innere Ordnung der Zonen wächst mit zu­

nehmender_Temperatur.

Guinier-Preston-Zonen

Nach Anwachsen dieser Zonen können sie auch mit Hilfe der

Durchstrahlungselektronenmikroskopie sichtbar gemacht werden.

Thomas /T 621 und Pashley /PRS 66/ leiteten aus Intensitäts­

verteilungen in Beugungsdiagrammen die Kohärenz dieser Zonen
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ab. Jacobs /J 72/ nimmt aufgrund der Analyse der Intensi­

tätsverteilung im Beugungsbild an, daß es sich bei der Ein­

heitszelle dieser Zonen um eine hexagonale Zelle handelt,

ähnlich der, wie sie für die größeren stabförmigen Ausschei­

dungen bestimmt wurde. Die durchschnittliche Dichte dieser

homogen in der Matrix verteilten Zonen beträgt 2 bis

5x10 15 cm- 3 , ihre Länge bis zu 1500 A.

Teilweise kohärente bzw. inkohärente Stäbe

Der Übergang von nadelförmigen Zonen zu stäbchenförmigen

Ausscheidungen scheint nach den Untersuchungen von Jacobs

/J 72/ ein kontinuierlicher Prozeß zu sein. Es konnten kei­

ne strukturellen Änderungen aufgrund des Beugungsdiagramms

entdeckt werden. Jacobs bestimmte die Einheitszelle der Stä­

be als hexagonal mit a = 0.705+0.005nm und c = 0.405+0.001nm.

Mit zunehmender Alterung und dem damit verbundenen Wachstum

verlieren die Stäbe die Kohärenz entlang ihrer Achse. Die nun

entstandene Einheitszelle hat die Achsen a = O.705+0.005nm

und c = 12.15±O.001nm. Die Stäbe liegen parallel zu den Wür­

felachsen des Kfz-Gitters der Aluminiummatrix. Ihre Länge

reicht von 0.5 11 - 2 Il. Ihre Dichte reduz iert sich auf etwa

1013cm-3. Skalicky und Oppolzer fanden ISO 72/ nach einer Al­

terung bei 2000 e neben der vorherrschenden Stabstruktur auch

schon Platten der Mg 2Si-Phase.

Gleichgewichtsphase (Mg 2Si)

Nach 3 Stunden Alterung bei 2600 e entdeckt Thomas /T 62/ die

ersten plattenförmigen Ausscheidungen der Gleichgewichtspha­

se. Die Platten bestehen aus Mg 2Si mit einer eaF 2-Struktur
o

und den Gitterparameter a = 6.39 A. Die Ausscheidungen sind

inkohärent. Die Platten liegen parallel zu den {100} Ebenen

der Matrix und können sowohl unabhängig entstehen als auch

aus den Stäben herauswachsen. Bei genügend langer Alterungs­

dauer über 3000 e sind in der Legierung nur noch Platten der

Struktur Mg 2Si vorhanden.

Eine Zusammenfassung der Ergebnisse der in dieser Arbeit durch­

geführten und ausgewerteten elektronenmikroskopischen Unter­

suchungen in Bezug auf Ausscheidungsdichte und Ausscheidungs-



größe zeigt Tabel e 5 Abbi

glühten und schreckten Zus

5. ze

. Abbi

lösung

2 zei

er-Preston Zonen nach von 5x 0 4 Min bei einer

Temperatur von 14 Die meisten

zwischen 200 Ä und 400 Ä. Die Dichte be

liegt
16 -32x 0 cm .

Da die Nadeln in erster Linie ihres Matrixspan-

nungskontrastes sichtbar s läßt sich ein Durchmesser
o

nur schwierig angeben. Er wird auf 50 A ge t ein Wert,

wie ihn auch Pashley und Mitarbeiter /PRS 66/ und Skalicky

und Oppolzer Iso 72/

Wenn man annimmt, daß das Spannungsfeld um die Nadeln herum
-+

zylindersymmetrisch ist und die elastischen Verschiebungen R

radialsymmetrisch sind, bedeutet das, daß für eine [100j­

Richtung parallel zum Elektronenstrahl im Zweistrahlfall

nur jene Nadeln sichtbar werden für die (goR) ungleich Null

wird. Besonders deutlich sieht man diesen Effekt auf Abbil­

dung 5.13. Eine Wärmebehandlung von 1x104 Minuten bei einer
oTemperatur von 170 C führt zu größeren und deutlich sicht-

baren Strukturen der Nadeln, Abbildung 5.14. Die Dichte ist

auf 2.0x10 14 cm- 3 gesunken und die mittlere Länge der Nadeln
o

beträgt 1200 A. Einzelne Überstrukturreflexe aufgrund der

Nadelstruktur in diesem Alterungsstadium konnten noch nicht

nachgewiesen werden. Ebenso waren Grenzflächenversetzungen

noch nicht zu beobachten. Die Nadeln können also entlang der

Stabachse als kohärent angenommen werden /B 52/. Abbildung

5.15 zeigt die Ausscheidungsstruktur nach Auslagerung von

1x104 Min. bei 200oC. Neben der vorherrschenden Stabstruk­

tur finden sich stellenweise auch schon Ausscheidungen der

Gleichgewichtsphase Mg 2Si. Die Dichte der Stäbe beträgt

1x10 13cm- 3 . Die Länge hat stark zugenommen und liegt zwischen
o

0.5 11 und 1.3 11. Der Durchmesser beträgt etwa 300 A. Wie die

Nadeln liegen auch die Stäbe parallel zu den Würfelachsen

in /100/-Richtungen. Auffallend sind die Kontraständerungen

entlang der Stäbe. Sie sind in der Regel zur Stabrichtung

nicht senkrecht und haben oft die Gestalt von Schraubenli­

nien. Skalicky und Oppolzer ISO 72/ haben diese Unregelmäßig­

keiten untersucht und gefolgert, daß es sich um einen Moiree~



Tab.5: Ergebnisse der Auswertung von elektronenmikroskopischen Aufnahmen
der Ausscheidungsstruktur der AlMgSi-Legierung in Abhängigkeit
der Alterungszeit und der Alterungstemperatur

Alterungs­
temperatur

T [oe]

Alterungs­
dauer

t [Min}

Ausscheidungs­
länge
- 0
x [A}

Ausscheidungs­
querschnitt

o
D [AJ

Dichte

-]
[ern J

140 1 000

140 5 000 300 50

140 10 000 300 50 2.5x10 16

170 1 140 750 100 ,J::>

N

170 5 000 1 000 260

170 10 000 1 200 300 2.0x10 14

200 10 900 250

200 240 1 100 250

200 1 125 1 800 350

200 10 000 7 500 600 1 . Ox 10 13

260 80 1 600 300

260 800 2 300 300

260 14 000 800

260 10 000 14 000 800 4.0x1012
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Abb. 5.11: TEM Aufnahme des homogenisierten
Zustands der A1MgSi-Legierung

Abb. 5. 12: TEM Aufnahme der Legierung A1MgSi nach
Alterung bei 140°C für 5x10 4 Minuten
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Abb. 5.13: TEM Aufnahme der Legierung AlMgSi nach Alterung
bei 140°C für 5x10 4 Minuten. Es sind alle Nadeln
ausgelöscht, die nicht senkrecht auf dem rezi­
proken Gittervektor stehen

~------~\ 0,5 m

Abb. 5.14: TEM Aufnahme der Legierung AlMgSi nach Alterung
bei 170°C für 1x104 Minuten
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10,5 r m

Abb. 5.15: Ausscheidungsstruktur der Legierung A1MgSi nach
Alterung bei 200°C für 1x104 Minuten. Es finden
sich sowohl Stäbe als auch Ausscheidungen der
Gleichgewichtsphase Mg 2Si

0, 5f- m

Abb. 5.16: Grenzflächenversetzungen an den Stäben nach einer
Alterung bei 200°C für 1x104 Minuten
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Effekt oder um den Kontrast von Grenzflächenversetzungen

handeln muß. Das Vorhandensein zahlreicher Versetzungen

an den Ausscheidungen Abbildu~g 5.16 spricht für die An­

nahme von Grenzflächenversetzungen und damit für die zu­

mindest teilweise Inkohärenz der Ausscheidungen im Ein­

klang mit den Beobachtungen von Jacobs /J 72/. Die Erhö­

hung der Auslagerungstemperatur auf 260°C, bei einer Aus­

lagerungs zeit von 1X10 3 Minuten, läßt die Dichte der Aus-

h 'd h' ;=-" 'k f 4 1012 -3sc"el ungen nur noc gerlng~uglg Sln en au x cm.

Die Länge der Stäbe liegt zwischen 0.8 \l und 1.8 \l. Der
o

Durchmesser der Stäbe ist auf etwa 800 A angewachsen, Ab-

bildung 5.17. Sowohl die Stäbe nach einer Alterung bei

200°C, als auch die Stäbe nach der Alterung bei 260°C wei­

sen im Beugungsbild diskrete Reflexe auf, deren Auswer­

tung nach Jacohs auf eine hexagonde Einheitszelle führt.

Die Stäbe sind danach entlang der Achse inkohärent. Dies

kann auch durch die große Zahl der Grenzflächenversetzungen

bestätigt werden.

Abb. 5.17: Ausscheidungsstruktur der Legierung AlMgSi
nach einer Alterung bei 260°C
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5.4.3 Messung des elektrischen Widerstands

Messungen des elektrischen Widerstands reagieren im Ver­

gleich zu Methoden der diffusen Röntgenstreuung und elek­

tronenmikroskopischen Untersuchungsmethoden noch empfind­

licher auf strukturelle Veränderungen innerhalb des Kristall­

gefüges. Unter der Voraussetzung, daß der Widerstandsanteil

der thermischen Schwingungen der einzelnen Gitterbausteine

unabhängig von der Konzentration der gelösten Atome bzw.

Segregate ist, gilt die Matthissensche Regel:

= +

( 5 • 4 • 3 . 1 )

Der Anteil des elektrischen Widerstands RT resultiert aus

der thermischen Bewegung der Atome, während sich R zusammen-
o

setzt aus den Widerstandsteilen bei T = 0 Kaufgrund der

Streuung der Elektronen an Verunreinigungen, Gitterstörungen

oder Leerstellen /B 40/. Eine willkürliche Verteilung gelö­

ster Atome führt im Vergleich zu Reinstmaterialien zu einer

deutlichen Erhöhung des Widerstands R , während kristallineo
Segregate oder metallische Verbindungen wie Mg 2Si einen re-

lativ niedrigen Widerstandsanteil R zur Folge haben /KN 63/.
o

Mott und Jones /MJ 36/ konnten zeigen, daß der Widerstands-

anteil von Punktdefekten oder festen Lösungen direkt propor­

tional der Konzentration dieser Defekte ist. Die Alberung

eines übersättigten Mischkristalls und die Aussscheidung

einzelner kristalliner Phasen führt also zu einer Erniedri­

gung des elektrischen Widerstands. Der Widerstand einzelner

Leerstellen in Aluminium wurde von Reale /R 62/ zu 3.4~~cm/

at% bestimmt. Der Widerstandsanteil von Versetzungen liegt

nach Seeger und Stehle ISS 56/ in der Größenordnung von

1x10- 14 ~~ cm/N, wobei N die Dichte der Versetzungen ist.

Beim Altern abgeschreckter Aluminiumproben ergibt sich da­

her eine maximale Widerstandsänderung von etwa 1x10-4~~ cm

bis 1x10-3 ~ ~cm aufgrund des Ausheilens von Leerstellen

und Versetzungen. Unter der Annahme, daß der Widerstands-
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anteil gelöster Fremdatome in der Größenordnung desjenigen

der Leerstellen liegt /KN 63/, ergibt sich aufgrund der hö­

heren Konzentration gelöster Silizium- und Magnesiumatome

(vergleiche Kap. 5.4.1) eine um Größenordnungen höhere

Widerstansänderung. Die in dieser Arbeit gemessene Abnalli~e

des elektrischen Widerstands kann daher im wesentlichen auf

die Ausscheidungsprozesse von Magnesium und Silizium zu­

rückgeführt werden. Sehr kleine Ausscheidungen oder Zonen
o

in der Größe der Wellenlänge der Elektronen (~10A) können

jedoch aufgrund einer stärkeren Streuung zu einern leichten

Anstieg des Widerstands führen /B 40/. Dieses Maximum des

elektrischen Widerstands bei kurzen Alterungszeiten und einer

Temperatur< 800 e konnte auch im Fall einer Aluminium -

1.4% Mg 2Si-Legierung von Panseri und Federighi nachgewie-

sen werden /PF 661, Abbildung 5.18.

roo
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Abb. 5.18: Verlauf des elektrischen Widerstands bei ver­

schiedenen Auslagerungstemperaturen in Ab-

hängigkeit von der Auslagerungszeit. Ge­

messen bei T = 77 K /PF 66/

In dieser Arbeit wurden für die elektrischen Widerstands­

messungen 0.015 cm dicke Streifen der 1.54% Mg
2
Si-Al-
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Legierung verwendet mit einer Breite von 0.4 cm und einer

Länge von etwa 6 cm, die im Ölbad bzw. Vakuum ausgelagert

wurden. Die Messungen erfolgten nach einem Wechselstromver­

fahren, um Thermospannungen zu eliminieren, die bei Gleich­

strom an den Kontaktflächen auf treten, und bei der Tempera­

tur des flüssigen Stickstoffs, T = 77 K, um die thermischen

Anteile des Widerstands soweit wie möglich auszuschalten

Abb. 5.19, 5.20. Alle Proben wurden vier Stunden bei 5600 C
-4im Vakuum<10 Pa homogenisiert und in Eiswasser abgeschreckt.

Die Auslagerung erfolgte für die kurzen Zeiten (t<30 Minu­

ten) in Öl, für die längeren Glühzeiten in Vakuum.

Als Vergleichswiderstand diente eine homogenisierte und ab­

geschreckte Probe. Die durch das Abschrecken in Eiswasser

gebildete Oxidschicht wurde vor der Messung elektrolytisch

entfernt. Ein Maximum des elektrischen Widerstands kann

aufgrund relativ hoher Auslagerungstemperaturen und der da­

mit schnell ablaufenden Reaktionen nicht beobachtet werden.

Die Ergebnisse der elektrischen Widerstandsmessungen sind in

Bild 5. 21 zusammengestellt: Pt /~ ist als Funktion der Zeit

für verschiedene Auslagerungstemperaturen aufgetragen. Po be­

zeichnet den spez. elektronischen Widerstand des übersättig­

ten Mischkristalls nach Lösungsglühen bei 4 Stunden bis 560
0

C

und anschließendes Abschrecken in Eiswasser und Pr den spez.

Widerstand nach der Alterungszeit t. Die Widerstandsänderung

bei der l40oC-Alterung erfolgt sehr langsam, während höhere

Temperaturen den Ausscheidungsprozeß wesentlich beschleunigen.

Abbildung 5.22 zeigt die Zuordnung der elektronenmikroskopi­

schen Aufnahmen zu den jeweiligen Punkten der Kurve des re­

lativen Widerstands in Abhängigkeit der Auslagerungszeit bei

einer Alterungstemperatur von 200oC. Das Anwachsen der Aus­

scheidungen und das damit verbundene Absinken der Konzentra­

tion der Magnesium- und Siliziumatome in der übersättigten

Matrix im Zusammenhang mit dem dadurch verbundenen Absinken

des elektrischen Widerstands ist deutlich zu erkennen.
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Abb. 5.22: Zuordnung des relativen Widerstands zu den jeweiligen elektronenmikroskopi be-
stimmten Ausscheidungsstrukturen bei einer Alterungstemperatur von 200°C
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5.5. Experimentelle Ergebnisse der Bestrahlungen von

hochreinem Aluminium, Diskussion

Zur systematischen Untersuchung der strahleninduzierten De­

fektstrukturen in hochreinem Aluminium wurden die Bestrah­

lungsparameter Temperatur, Dosis und Inonenenergie variiert.

Die Untersuchung des Einflusses derIonenenergie erfolgte im

wesentlichen zur Optimierung der Bestrahlungs- und Präpara­

tionsbedingungen im Hinblick auf die Lage der geschädigten

Zone. Es lassen sich aber aus diesen Experimenten auch Rück­

schlüsse auf den Einfluß der freien Oberfläche ziehen. Die

Kenntnis der Temperatur- und Dosisabhängigkeiten erlaubt

grundlegende Aussagen über den Mechanismus der Porenbildung

und ist Voraussetzung für den Vergleich dieser Simulations­

experimente mit Ergebnissen aus Neutronen-Bestrahlungsver­

suchen.

In diesem Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse dar­

gelegt und diskutiert. Die modell theoretische Analyse er­

folgt in Kap.6. Tabelle 6 zeigt die Bestrahlungsparameter.

Tab. 6: Variation der Bestrahlungsparameter bei der Be­

strahlung von hochreinem Aluminium mit AI+-Ionen

Temperatur 55
0

C - 300
0

C

Ionendosis 8x10
14

Ionen
-2

8x10
16 Ionen

-2
cm - cm

Ionenenergie 20 KeV - 200 KeV

Reichweite AI+ Al
0

1274 A (100 KeV Al-Ionen)

Defekterzeugungsrate 0.08 dpa
-1

s

Die quantitative Beschreibung der Porenbildung und der Ver­

setzungsstrukturen in hochreinem Aluminium nach Bestrahlung

mit 100 KeV Al-Ionen bei einem Fluß von 13~Acm-2 zeigt

Tabelle 7.



Tab. 7: Ergebnisse der Auswertung von Elektronenmikroskopischen Aufnahmen von hochreinem
Aluminium nach Bestrahlung mit 100 KeV Al+-Ionen für verschiedene Bestrahlungs­
parameter bei einem konstanten Fluß von 13~ A cm- 2

Dosis Porendichte Mittlerer Poren- Schwellen !J.V!V Versetzungs-
durchmesser dichte

[cm- 2} [10 15 cm- 3J jA} /%} [cm- 2j

Bestrahlungstemperatur T = 55
0

C

8xl0 16 4.9 105 0.35 4xl010

2xl016 3.4 85 0.15 3xl010

8xl014 - - - lxl0
10

0 U1
Bestrahlungstemperatur T = 100 C ,j:>.

8xl0 16 4.7 168 1 .5 3xl010

8xl0 15 2. 1 142 0.35 2.5x10 1O

8xl014 0.6 107 0.04 lxl010

0
Bestrahlungstemperatur T = 150 C

8xl016 0.39 525 3.37 1.8x101O

8x1015 0.12 400 0.47

8xl014 0.03 207 0.02



Dosis

-2[cm }

Porendichte

[1015 cm-3)

Mittlerer Poren­
durchmesser

/A}

Schwellen 6 VIV

{%}

Versetzungs­
dichte

- -2
fCIn }

Bestrahlungstemperatur T = 190°C

8x1016 0.02 1040 1 .22 0.8x10 1O

8x1015 0.35 509 0.27

8x1014 o. 1 205 0.005
U1
U1

°Bestrahlungstemperatur T = 250 C

8x1016 0.001 783 0.03 0.3x10 1O

8x1015

°Bestrahlungstemperatur T = 300 C

8x1016
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5.5.1 Der Einfluß der Bestrahlungstemperatur

Der Einfluß der Bestrahlungstemperatur im Bereich von 5SoC

bis 3000 C (0.35 T bis 0.61 T ) auf die Porenbildung und dies s
Versetzungsstruktur in hochreinem Aluminium zeigen die

Abbildungen 5.23 und 5.24. Die Stromdichte betrug hierbei

13 ~A cm- 2 , die Ionendosis 8x1016AI+-Ionen cm- 2 . Die Ergeb­

nisse der statistischen Auswertung der strahleninduzierten

Porenbildung in Abhängigkeit der Temperatur lassen sich wie

folgt zusammenfassen.

Die Porendichte

Die Porendichte bleibt im unteren Temperaturbereich annä­

hernd konstant, um dann bei höheren Temperaturen stark ex­

ponentiell abzufallen. Qualitativ entspricht dieser Verlauf

der homogenen Keimbildungstheorie von Russel /R 71/ als auch

Katz und Wiedersich /KW 71/.

Diese Modelle berechnen die homogene Keimbildungsrate für Po­

ren in Abhängigkeit der Leerstellenübersättigung. Die Keim­

bildungsrate ist danach bei tieferen Temperaturen hoch und

nimmt mit steigender Temperatur aUßerordentlich schnell ab.

(Vergleiche auch Wiedersich /W 75/ ) .

Bei Temperaturen oberhalb von 1500 C müssen aber auch Ausheil­

effekte nach Beendigung der Bestrahlung und während der Ab­

kühlzeit der Probe berücksichtigt werden. Packan und Brasky

wie auch Jostsons und Mitarbeiter /PB 70/, /JLSFB 72/, /JL 72/

berichten über Ausheilversuche an Neutronen-bestrahltem Alu­

minium. Packan und Brasky führten ihre Untersuchungen an ge­

dünnten Proben durch. Die Auswertung erfolgte während der

Temperaturbehandlung im Mikroskop. Die von ihnen ermittelte

Ausheilcharakteristik am Beispiel von 16 Poren in Neutronen­

bestrahltem hochreinen Aluminium zeigt Abb. 5.27. Danach hei­

len bei einer Temperatur ab 1500 C die kleinsten Poren rela­

tiv schnell aus. Jostsons und Mitarbeiter untersuchten das

Ausheilverhalten von Poren in Aluminium im Massivrnaterial

Abb. 5.25. Bei Temperaturen unterhalb von 2000 C konnte hier-
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bei nur ein sehr geringes Ausheilen von Poren beobachtet wer­

den, bei Temperaturen zwischen 2500 C und 275 0 C verschwanden

alle kleinere Poren ( 200 Ä Durchmesser). Bei Temperaturen

von 3000 C waren alle Poren ausgeheilt. Die Volumenzunahme

oberhalb von 3500 C beruht auf der Bildung von Gasblasen. Die

Gase wurden während der Bestrahlung mit Neutronen als Trans­

mutationsprodukte erzeugt.

Hauston und Farrell konnten nach Ausheilversuchen von Alumi­

niumproben nach Neutronenbestrahlung mit 1 .6x10 22 n cm- 2 fest­

stellen, daß ab etwa 2500 C kleinere Poren ausheilten, aber

die größeren zum Teil noch weiter anwuchsen IHF 71/.

In der vorliegenden Arbeit betrug die mittlere Verweilzeit

der Proben nach Beendigung der Bestrahlung bei der jeweili­

gen Bestrahlungstemperatur 3 Stunden bei den Hochdosisbe­

strahlungen (8x10 16 Ionen cm- 2 ) und 0.5 Stunden, bei den Tief­

dosisbestrahlungen (8x10 14 Ionen cm- 2 ). Die Abkühlzeiten auf

1000 C betrugen im Mittel 1 Stunde. Die Lage der geschädigten

Schicht nach Bestrahlung mit 100 KeV Al-Ionen entspricht eher

der Situation in einer gedünnten Probe als der im Massivma­

terial. Auf Grundlage der beschriebenen Ausheilversuche in

Aluminium können diese Effekte bis zu einer Temperatur von

1500 C vernachlässigt werden. Bei höheren Bestrahlungstempe­

raturen führt dieser Ausheilmechanismus zu einer Reduzierung

der kleineren Poren und damit zu einer geringeren beobachte-

ten Porendichte. Bestätigt wird diese Annahme durch die ermit-

telten Verteilungskurven der Porendichte, Abb. 5.32 bis

5.35 (Seite 68,69 ). Bei hohen Dosiswerten und der damit ver­

bundenen längeren Verweilzeit bei der jeweiligen Bestrahlungs­

temperatur verschieben sich die Anfänge der Porendichte-Ver­

teilungskurven mit höheren Temperaturen zu größeren Poren­

durchmesser~ die ausgewertete Porendichte nach Bestrahlung

bei 1900 C mit 8x10 16 Ionen cm- 2 hat wieder abgenommen.

Der Porendurchmesser

Die mittleren Porendurchmesser steigen bis zu Bestrahlungstem­

peraturen von 2000 C an. Bei der Bestrahlungstemperatur von

2500 C hat der mittlere Porendurchmesser gegenüber dem Maximal-
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s rate der einzelnen Poren (siehe auch 6.2). Bei

sehr hohen turen dagegen (T-0.6 T ) macht sich die
s

stark anwachsende Konzentration der thermischen Leerstellen

was zu einer Verringerung der Leerstellenübersätti-

gung und zu ger Wachstumsraten führt. Nach Abb. 5.25

müssen bei 2 Bestrahlungs~cm~'cL aber auch Ausheilef-

te bei Poren be sichtigt werden. Eine Wichtung

dieser E lUsse ist prinz iell nur m6g1ich durch "in situ"

Unters im Mikroskop, d.h. Untersuchungen der Defekte

während der Bestrahlung oder aber durch sofortige Kühlung

der bes ten Proben Beendigung der Ionenimplantation

auf tur (siehe Kap. 7).

Das Schwellen

Die Abb. 5.29 zeigt den relativen Volumenzuwachs aufgrund der

strahleninduzierten Porenbildung für verschiedene Ionendosis­

werte als Funktion der Temperatur. Zum Vergleich sind Schwell­

daten aus Neutronenschädigungsexperimenten eingetragen (siehe

auch Tab. 13). Eine eingehende modelltheoretische Analyse die­

ser Kurven erfolgt in Kap. 6.2. Als allgemeine Tendenz zeigt

sich bei allen Kurven ein ausgeprägtes Maximum. Mit ansteigen-

der sinkt die Keimbildungsrate und die mittlere

freie Weglänge der diffundierenden Defekte steigt an. Damit

überwiegt bei niedrigen Temperaturen, bei geringer Beweglich­

keit Punktdefekte und hoher Leerstellenkonzentration die

Rekombination (siehe Kap. 6.2). Die Reduzierung des Schwellens

bei hohen Temperaturen ist eine Folge der hohen thermischen

Leerstellenkonzentration und der damit verschwindenden Leerstel-

I sättigung. Das Maximum des Schwellens liegt bei Be-

strahlung von hochreinem Aluminium mit 100 KeV Al-Ionen bei
16 -2 15 -2den Dosiswerten von 8x10 Ionen cm , 8x10 Ionen cm und

14 -2. 0
8x10 cm bel etwa 150 C. In Angaben der absoluten Schmelz-

temperatur entspricht dies einern Wert von 0.45 T . Bei der
s

Bestrahlungstemperatur von 550 C waren bei einer Dosis von

8x10 14 Ionen cm- 2 keine Poren zu beobachten. Bei der Bestrah­

lungstemperatur von 2500 C waren nur nach einer Dosis von
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8x10 16 Ionen cm- 2 Poren zu Be e Be

temperatur von trat auch bei uv~u,-,vs sbe trah keine

Porenbi ... ,-,,-,",,,,, auf

EN E N

55

100°C

15 C

I 0,2 fJ- m
Abb. 5.23: Poren und Versetzungen in Aluminium nach

Bestrahlu1g mit 100 KeV Al-Ionen bei e Fluß von
13~ A cm- und einer Dosis von 8x10 16 cm- als
Funktion der Temperatur
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Abb. 5.24: Poren in hochreinem Aluminium nach Bestrahlun~ mit
100 KeV Al-Ionen bei einem Fluß von 13 l.l A cm- und
einer Dosis von 8x10 16 cm- 2
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Abb. 5.25: Effekt der isochronen Alterung auf das Schwellen
in 99% technischem Aluminium nach einer Neutronen­
bestrahlung von 3x1022 n cm- 2 /JL 72/
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5.5.2

Im unter Temperaturbereich wurde die Ionendosis zwi-

schen 8x10 14 Ionen cm- 2 und 8x10 16 Ionen cm- 2 variiert. All­

gemein ergaben sich mit steigender Dosis sowohl ein Anwach­

sen des mittleren Porendurchmessers als auch eine Zunahme

der Porenkonzentration und damit ein stärkeres Schwellen des

Materials. Abbildung 5.30 zeigt dieses Verhalten am Beispiel

elektronenmikroskopischer Aufnahmen von hochreinem Aluminium,

das bei einer Temperatur von 100 oe bestrahlt worden war.

Die Porendichte

Abbildung 5.31 zeigt die Porendichte als Funktion der Bestrah­

lungsdosis bei verschiedenen Bestrahlungstemperaturen. Die

Dichte nimmt bei allen Temperaturen mit Ausnahme der Hochdo­

sisbestrahlung bei 1900 e zu und verläuft in erster Näherung

nach einem Potentgesetz N rv (cl> t) a mit a=O. 5. Die geringe Dich­

te der Poren nach Bestrahlung mit einer Dosis von 8x1016
10-

-2 0nen cm und einer Bestrahlungstemperatur von 190 e ergibt

sich aus Abbildung 5.35. Da die Proben nach Beendigung der

Bestrahlung bei hohen Dosiswerten noch relativ lange bei der

jeweiligen Bestrahlungstemperatur gehalten werden mußten,

spielen Ausheileffekte gerade bei hohen Bestrahlungstempera­

turen eine bedeutende Rolle. Bei 1900 e müssen nach Abbildung

0.35 sowohl die kleinen als auch die mittleren Poren voll-

ständig ausgeheilt sein, wobei ein Anwachsen der großen Po­

ren nicht ausgeschlossen werden kann (vergI. /HF 71/). Wie

man aus Abbildung 5.34 erkennt, spielt dieser Effekt bei der

Bestrahlungstemperatur 1500 e nur eine untergeordnete Rolle

und tritt bei 1000 e und 55 0 e (Abb. 5.33 und Abb. 5.32) über­

haupt nicht mehr auf. Die Ergebnisse der Bestrahlungen bei

1900 e können daher speziell bei hohen Dosiswerten nur mit

einem breiten Vertrauensintervall anggeben werden.

Bei einer Bestrahlungstemperatur von 550 e konnte bei einer

Dosis von 8x1014 Ionen cm- 2 keine Porenbildung beobachtet

werden. Die Dichte der Versetzungsringe betrug hierbei 3x10
14

-3cm
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Der mittlere Porendurchmesser steigt mit zunehmender DO s im

gesamten untersuchten Temperaturbereuch an (Abb.5.36). Die ge­

mittelten Porendurchmesser bei den Bestrahlungstemperaturen

von 190°C und 250°C bei einer Dosis von 8x10 16 Ionen cm- 2

entsprechen aufgrund der besprochenen Ausheileffekte vermut­

lich nicht den realen mittleren Porendurchmessern. Die re­

lative starke Zunahme des Porendurchmessers bei der Bestrah­

lungstemperatur von 190°C könnte ein Hinweis auf Koaleszens­

prozesse sein.

Das Schwellen

Abbildung 5.37 zeigt die relative Volumenänderung fj V/V in Pro­

zent als Funktion der Dosis. Danach ist bei allen Bestrahlungs­

temperaturen ein leichter Sättigungseffekt festzustellen. Die­

ses Ergebnis steht auch im Einklang mit Ergebnissen von Packan

in neutronenbestrahltem Aluminium bei 55°C /P 71/. Während

°Ausheileffekte bei der Bestrahlungstemperatur von 150 C auf-

grund des Fehlens sehr kleiner Poren das Schwellen nur ge­

ringfügig beeinflussen, fällt die in dieser Arbeit bestimmte Vo­

lumenänderung bei den Bestrahlungstemperaturen von 190°C und

250°C bei einer Bestrahlungsdosis von 8X10 16 Ionen cm- 2 zu

gering aus. Ein Faktor 2 scheint hier auf Grundlage der Häufig­

keitsverteilung (siehe auch Abb. 5.35) realistisch.

Die Grenzdosis, d.h. diejenige Dosis, bei der Porenbildung

auftritt, liegt bei einer Bestrahlungstemperatur von 55°C

etwa bei 1x1015 Ionen cm- 2 (1 dpa) , bei den Bestrahlungstem-
° ° . 14 -2peraturen von 100 C und 150 C etwa bel 2x10 Ionen cm

14 -2( 0.2dpa) bzw. 6x10 Ionen cm (0.6dpa). Bei der Bestrah-

lungstemperatur von 190°C kann aufgrund der geschilderten Aus­

heileffekte keine Grenzdosis festgestellt werden.

Die Versetzungsdichte nahm im gesamten untersuchten Tempera­

turbereich mit steigender Dosis leicht zu. Die bei den gerin­

gen Dosiswerten vorhandenen Versetzungsringe erweiterten sich

und bildeten bei hohen Dosiswerten ein mehr oder weniger dich­

tes Versetzungsnetzwerk. Der Typus der Versetzungen wurde

nicht bestimmt.
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mit 100 KeV Al-Ionen bei einer Temperatur von
100°C in Abhängigkeit der Dosis
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5.5.3 Einfluß der Bestrahlungsenergie

Die Energie der Al+-Ionen wurde im Intervall von 20 KeV bis

150 KeV bei einem Fluß von 8.2x10 13cm- 2s- 1 und einer Dosis

von 8x10 15cm- 2 variiert. Die Bestrahlungstemperatur betrug

100oC. Ziel dieser Versuchsreihe war einmal die Bestimmung

einer optimalen Bestrahlungsenergie in Bezug auf die berech­

neten Reichweiten und der mit 100 KeV Elektronen im Trans­

missionsverfahren noch gut durchstrahlbaren Probendicke bei

kontrastreicher Abbildung, zum anderen die Abschätzung des

Einflusses der freien Oberfläche auf die Porenbildung (sie­

he auch Kap. 5.5.4).

Tabelle 8 zeigt die Ergebnisse dieser Unteruchungen.

Energie Projizierte Porendichte ]\1ittlerer Schwellen
Eo Eindring- Poren- f::... V/V

tiefe Rp durchmesser

/A}
15 -3 /A.][KeV} {x10 cm ] (%)

20

50

100

150

256

621

1274

1943

1 . 7

2. 1

2.0

134

142

142

0.24

0.35

0.34

Tab. 8: Schwellen, Porendichte und mittlerer Porenradius
als Funktion der Ionenenergie Eo nach 8 Verlage­
rungen pro Atom. Die Defekterzeugungsrate betrug
8x10- 2 s-1 bis auf die Bestrahlung bei 20 KeV
mit 8x10- 3 s-1
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5.5.4 Einfluß der freien Oberfläche und der Korngrenzen

Sowohl Korngrenzen als auch freie Oberflächen beeinflussen

zum Teil drastisch die strahleninduzierte Porenbildung in

ihrer nächsten Umgebung /N 72/. Der Einfluß der freien Ober­

fläche spielt dabei vor allem bei der Analyse von Bestrah­

lungseffekten nach Experimenten mit niederenergetischen Io­

nen aufgrund ihrer geringen Eindringtiefe eine wesentliche

Rolle. Die Oberfläche wirkt hierbei als Senke für Punktde­

fekte, Leerstellen, aber auch für Versetzungen /M 71/. Die

Folge ist eine porenfreie Zone in Abhängigkeit der Tempera­

tur in der Nähe der Oberfläche. Um den Einfluß dieses Ober­

flächeneffektes auf die in dieser Arbeit ermittelten Kenn­

werte der Porenbildung abzuschätzen, wurde die Tiefe die­

ser Schicht sowohl nach einem theoretischen Modell von Fore­

man /F 72/ berechnet als auch experimentell bestimmt.

Auf Grundlage von eindimensionalen Diffusionsgleichungen

für Leerstellen und Zwischengitteratomen im stationären

Fall gibt Foreman eine Näherungslösung für eine Schicht­

dicke an, in der die Konzentration der Leerstellen auf

einen Wert von 5% unter den Wert im Inneren des Materials

abgesunken ist. Tabelle 9 zeigt die Ergebnisse der Ab­

schätzung nach Foreman /F 72/ und die experimentell ermit­

telten Werte.

Die experimentelle Besti~mung der porenfreien Zone erfolgt

mit Hilfe elektronenmikroskopischer Stereoaufnahmen und

der Untersuchung der Porenkonzentration in Abhängigkeit

der Probendicke. Die Auswertung dieser Aufnahmen ergab z.B.

bei einer Bestrahlungstemperatur von 1000 C eine porenfreie

Zone von 300 + 100 A. Ein etwas größerer Bereich also, als

er sich nach der Abschätzung Foremans ergibt. Dies kann mit

dem relativ einfachen Ansatz Foremans erklärt werden, bei

dem der Einfluß einer verdünnten Zone der Versetzungsdichte

an der Oberfläche /M 71/ nicht berücksichtigt wird. Weiter

konnte in dieser Arbeit gezeigt werden, daß in einem gewis-
o

sen übergangsbereich von etwa 300 A nicht hur die Porenkon-

zentration, sondern auch der mittlere Porenradius bis zu
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einern konstanten Wert ansteigen. Abbildung 5.39, Abbildung

5.40 und Tabelle 10. Ob dieser Effekt auf den Einfluß der

freien Oberfläche als Senke für Punkteffekt oder auf die

geringe Versetzungsdichte in der Nähe der Oberfläche und

damit auf das Fehlen geeigneter Senken für Zwischengitteratome

zurückzuführen ist, oder inwieweit sich beide Einflüsse

überlagern, konnte aufgrund der komplexen Struktur nicht

geklärt werden.

Die in Bezug auf Porendichte und Porenradius ausgewerte­

ten elektronenmikroskopischen Aufnahmen wurden alle im Be­

reich konstanter Porendichte aufgenommen. Als Schichtdicke

zur Berechnung der Porendichte wurde die mit Hilfe von Ste­

reoaufnahmen bestimmte, tatsächlich geschädigte Schicht

herangezogen. Unter diesen Voraussetzungen ist der Einfluß

der porenfreien Zone an der Oberfläche auf die in dieser

Arbeit angegebenen Porenkennwerte zu vernachlässigen.

Temperatur oe 53 100 150 200 250

0

Dicke lAI
der poren-

1030freien Zone 96 207 402 615
berechnet

0
Dicke lAI
der poren-
freien Zone 100 300 500 800
experimentell + 50 +100 +100 +200

Tab. 9: Tiefe der porenfreien Zone in Abhängigkeit der

Temperatur in Aluminium bei Bestrahlung mit

100 KeV Al+-Ionen mit einer Defekterzeugungs­

rate von K = 10- 1 nach Foreman IF 72/. Die po­

renfreie Zone bei der Bestrahlungstemperatur

von 2500 e konnte aufgrund der geringen Poren­

konzentration nicht ermittelt werden.
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BILD No.: 1

1,5 m
2 3 4 5 6

Abb. 5.39: Poren in hochreinem Aluminium in Abhängigke der
Entfernung vom Probenrand in einer gedünnten Probe

Bereich der Porenbildung

Porenfreie Zone

tIononstrahl

Abb. 5.40: Prinzipskizze der bestrahlten Probe nach ein­
seitigem Abdünnen und nach Bestrahlung



Bild
No

Schwellen

!:c. V/V

/%}

- 7

Dichte Mittlere
Porendurchrnesser

15 -3 0

[x10 cm } [Al

1 0.04 0.6 107

2 0.18 1 . 4 121

3 0.24 1 . 6 125

4 0.40 1 .9 145

5 0.38 1.8 142

6 0.4 1 . 9 145

Tab. 10: Schwellen, Dichte und mittlerer Porendurch­

messer als Funktion vom Probenrand

(siehe Abbildung 5.39)

Die

bei

auf

Porenfreie Zone entlang von Korngrenzen ergab sich
o 0

einer Bestrahlungstemperatur von 100 C zu 300-500 A

beiden Seiten der Korngrenze (Abbildung 5.41).

Am Rand der porenfreien Zone konnte nach Bestrahlung bei

1000 C ein Anwachsen des mittleren Porendurchmessers und

der Porendichte beobachtet werden (Abbildung 5.(1). Dies

steht im Einklang mit Ergebnissen von Farrell und Mitar­

beitern /FHWKJ 72/ bei neutronenbestrahltem Aluminium.

Tabelle 11 zeigt den in dieser Arbeit gemessenen Effekt.

Farrell und Mitarbeiter nehmen an, daß Zwischengitterato­

me an Korngrenzen aus einem größeren Umkreis als Leer~

stellen absorbiert werden und es dadurch in einem über­

gangsgebiet zu einer höheren LeerstelIeDÜbersättigung und

damit auch zu verstärktem Schwellen kommt.
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Schwellen Porendichte Mittlerer
!::. V/V Porendurch-

{%} !X10
15 -3 messer [A]

cm ]

Korn 1 .58 5.9 168

Korngren- 2 . 2 • 7.3 175
zen nahen
Schicht

Tab. 11: Einfluß der Korngrenze auf die strahlenin­

duzierte Porenbildung

Q,5).A-m

Abb. 5.41: Struktur der Porenbildung entlang einer

Korngrenze. Aluminium nach Bestrahlung mit

100 KeV Al-Ionen bei 1000 C mit 8 x 10 16 Ionen cm- 2
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5 . 6 .

ausscheidungshärtenden Legierung A1MgSi, Diskussion

Zur Untersuchung des Einflusses von Ausscheidungen auf die

strahleninduzierten Porenbildung wurde die Legierung A1MgSi

mit folgenden Ausscheidungszuständen bestrahlt

1) Lösungsgeglühter Zustand (übersättigter

Mischkristall)

2) Zustand nach Alterung bei 140°C (kohärente

Ausscheidungen)

3) Zustand nach Alterung bei 170°C (kohärente

Ausscheidungen)

4) Zustand nach Alterung bei 200°C (teilweise

kohärente Ausscheidungen)

5) Zustand nach Alterung bei 260°C (teilweise

bzw. inkohärente Ausscheidungen)

Bestrahlt wurde mit Al-Ionen bei einern Fluß von 13 ~A cm- 2

und einer Ionenenergie von 100 KeV. Die Bestrahlungsdosis
16 -2betrug 8x10 Ionen cm .

Die Bestrahlungstemperatur variierte zwischen 55°C und

der jeweiligen Auslagerungstemperatur. Die Mikrostruktur

der bestrahlten Proben wurde sowohl im Hinblick auf die

Porenbildung, auf die Versetzung~truktur und mögliche Än­

derungen im Ausscheidungszustand elektronenmikros­

kopisch untersucht. Im folgenden werden diese Ergebnisse

dargelegt und im Anschluß diskutiert.

Tabelle 12 zeigt die Ergebnisse der experimentellen Aus­

wertung.



Tab. 12) Ergebnisse der Auswertung der elektronenmikroskopischen Aufnahmen der Legierung
AIMgSi nach Bestrahlung mit 100 KeV Al-Ionen bei einern konstanten Fluß von
13 ~ A crn- 2 in Abhängigkeit der Bestrahlungstemperatur und des Ausscheidungszu­
stands. Die in Klammern angegebenen Werte beziehen sich auf das Schwellen
von äquiaxialen Poren zusätzlich der stäbchenförrnigen Poren in den Ausscheidungen.

Bestrahlungs­
temperatur
oe

Dosis

-2
[ern J

Porendichte

(10 15 cm- 3]

Mittlerer Schwellen
Porendurchrnesser 6. VI V

tA.l f%)

Versetzungs­
dichte
[crn-

550 e
1000 e
1500 e

1400 e
1000 e

550 e

1400 e
1000 e

550 e

Lösungsgeglühter Zustand

°Alterungstemperatur 140 e

°Alterungstemperatur 170 e

3.5xl010

2.5xl010

2x1010

3xl010

3.5xl010

2xl010

3x10 10

3x1010



Bestrahlungs­
temperatur
oe

Dosis

-2
[ern 1

Porendichte

[1015 cm-3 ]

Mittlerer Schwellen
Porendurchmesser t:. VIV
~ -

jA} f%J

Verset

-

s

°Alterungstemperatur 200 e

2500 e 8x10 16 - - - 1x101O

2000 e 8x10 16 - - (0.01) 1x10 1O

1500 e 8x1016 0.2 247 0.21 (0.25) 2x10 1O

1000 e 8x10 16 6.6 120 0.7 3x101O

8x10 16 6.5 146 1 .3 (Korngrenze)

550e 8x1016 6.7 103 0.46

°Alterungstemperatur 260 e

2000 e 8x10 16 - - (0.005 ) 1x101O

1500 e 8x1016 0.1 232 0.08 1x101O

1000 e 8x1016 4.0 103 0.3 3x101O

6 . 1 133 0.9 (Korngrenze)

550 e 8x1016 5.7 94 0.3 3 . 1010
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5 • 6 • 1

Zustand

Abbildung 5.42 zeigt den lösungsgeglühten Zustand der Le­

gierung AIMgSi nach Bestrahlung mit 100 KeV Al-Ionen mit

einer Dosis von 8x10 16 Ionen cm- 2 bei einer Temperatur

von 140°C.

1----_�1 0,5P m

Abb. 5.42: Elektronenmikroskopische Aufnahme des lösungs­
geglühten und in Eiswasser abgeschreckten Zu­
stands der Legierung AIMgSi nach Bestrahlung
mit 100 KeV Al-Ionen mit einer Dosis von
8x10 16 Ionen cm- 2 bei einer Bestrahlungstem­
peratur von 140°C. (Vergleiche den unbestrahl­
ten Zustand Abb. 5. 11, Seite 43 )

Die Dichte der Versetzungen beträgt hierbei 2.5x10 10cm- 2

Nach Bestrahlung des lösungsgeglühten Zustands bei einer

Temperatur von 100°C beträgt die Versetzungsdichte

3.5x1010crn- 2 . Die Struktur der Versetzungen ist bei beiden

Bestrahlungstemperaturen gleich. Es finden sich nur wenige

Versetzungsringe. Geöffnete Versetzungsringe und Verset­

zungsringelernente überwiegen.

Trotz sorgfältiger elektronenmikroskopischer Untersuchung
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unter verschiedenen Kontrastbedingungen konnten bis zu Ver­

größerungen von 100 000 fach weder nach Bestrahlungen bei

55°C, 100°C noch bei 140°C Poren gefunden werden. Ebenso

ergaben sich keinerlei Hinweise auf die Bildung von Aus­

scheidungen während der Bestrahlung.

Das porenresistente Verhalten des lösungsgeglühten Zustands

kann daher nicht auf eventuell während der Bestrahlung ge­

bildete Ausscheidungen zurückgeführt werden.

5.6.2 Einfluß kohärenter Ausscheidungen auf die Porenbildung

In Kapitel 5.4.2 konnte gezeigt werden, daß die metallogra­

phischen Zustände sowohl nach Glühung bei 140°C als auch

nach Glühung bei 170°C kohärente Ausscheidungen in hoher

Dichte aufweisen. Beide Alterungszustände wurden bei der ho­

hen Dosis von 8x10 16 Ionen cm- 2 im Temperaturbereich des ma­

ximal zu erwartenden Schwellens (0.35 T ~ T ~ 0.44 T ) mit
s s

100 KeV Al-Ionen bestrahlt.

Poren konnten weder im Alterungszustand nach Glühung von

140°C noch im Alterungszustand nach Glühung bei 170°C ge­

funden werden. Eine eingehende Untersuchung bei hohen Ver­

größerungen sowohl am Schirm des Mikroskops als auch auf

stark nachvergrößerten Mikrographien ergab keine Hinweise

auf eine Porenbildung. Auflösungserscheinungen der Ausschei-

dungen, wie sie nach Bestrahlung bei Raumtemperatur

nachgewiesen wurden /VB 74/, konnten in keinem der bestrahl­

ten Zustände beobachtet werden.

Die Versetzungsstruktur im 140°C - Ausscheidungszustand

weist eine relative hohe Dichte von Versetzungsringen und

noch nicht vollständig geöffneten Versetzungsringen auf.

Sie beträgt nach Bestrahlung bei 100°C 2.5x10 10 cm- 2 und
10 -2 . °2.0x10 cm nach Bestrahlung bel 150 C. Das Wachstum der

Versetzungen wird ganz offensichtlich durch die hohe Dich­

te der vorhandenen kleinen kohärenten Ausscheidungen be­

hindert. Abbildung 5.43 zeigt als Beispiel eine elektronen-



mikro ische

8

des 14 - Al zustands nach

Bestrahlung bei 100°C. Die Versetz im 1

z be nach Bestrahlung bei 1 und

150°C 3x1010 cm- 2 bzw. 2x10 10 cm- 2 .

0,5 fl m
Abb. 5.43: Versetzungsstruktur im 140°C - Alterungszustand

der Legierung AIMgSi nach Bestrahlung mit Al­
Ionen bei einer Temperatur von 100°C. Die Dosis
betrug 8x1016 Ionen cm- 2 (vergleiche den unbe­
strahlten Zustand Abb. 5.12 auf Seite 43 )

5.6.3 Einfluß teilweise kohärenter bzw. inkohärenter Aus­

scheidungen auf die Porenbildung

Wie Tabelle 11 ausweist, konnten im untersuchten Temperatur­

bereich (0.35 T ~ T ~ 0.5 T nach Bestrahlung mit 100 KeV Al-s s
Ionen sowohl im 200°C - Alterungszustand als auch im 260°C -

Alterungszustand Poren nachgewiesen werden. Lediglich bei

einer Bestrahlungstemperatur von 250°C wurden im 260°C - Al­

terungszustand keine Poren mehr beobachtet. Da sich die Po­

renstruktur in beiden Alterungszuständen in Bezug auf Poren­

größe und Dichte nur unwesentlich unterscheiden, werden sie

im folgenden gemeinsam behandelt.
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istund 1
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Porenstrukturen nach Bestrahlung im

Die Porenbi nach Bestrahl bei 5

im wesentlichen homogen. Die teilweisen Inhomogenitäten im

2600 C - Auslagerungszustand waren in keinem Fall mit Aus­

scheidungen in Verbindung zu bringen. Auffallend ist in

beiden Alterungszuständen ein verstärktes Schwellen mit hö­

heren Porendichten und mittlerem Porendurchmesser in der

Nähe der porenfreien Zonen entlang der Korngrenzen, Abbil-
o

dung 5.44. Die porenfreie Zone betrug im Mittel 400 A (sie-

he auch Kap. 5.5.4). Der Bereich verstärkten Schwellens be-
o 0

trug etwa 4000 A. Bei der Bestrahlungstemperatur von 150 C

war in beiden Alterungszuständen die Porenbildung wesentlich

inhomogener, der mittlere Porendurchmesser wuchs etwa auf

den doppelten Wert gegenüber den 1000 C Bestrahlungen. Außer

diesen aquiaxialen Poren konnten vereinzelt auch Poren in

Verbindung mit Ausscheidungen beobachtet werden. Die Poren

wuchsen innerhalb der stäbchenförmigen Ausscheidungen und

hatten im wesentlichen eine längliche Form entlang der Aus­

scheidungsachsen in 100 -Richtung. In einigen Fällen waren

die Ausscheidungen vollständig von Poren ausgehöhlt. Eine

Facettierung dieser Poren konnte nur in wenigen Fällen fest­

gestellt werden (siehe auch Kap. 5.7.1). Die Dichte dieser

Poren betrug weniger als 1012 cm- 3 . Bei der Bestrahlungs­

temperatur von 200°C traten in beiden Alterungszuständen

keine aquiaxiale Poren mehr auf. Es konnten nur noch verein­

zelt Poren innerhalb der Ausscheidungen beobachtet werden,

die entlang der Stäbchenachse wuchsen. Die Abbildungen 5.46,

5.57, 5.48 zeigen Porendichte, mittleren Porendurchmesser

und Schwellen als Funktion der Bestrahlungstemperatur. Das

Schwellen weist bei etwa 75°C ein Maximum auf, wobei der

200°C - Alterungszustand bei allen Bestrahlungstemperaturen

eine etwas stärkere Volumenänderung zeigt. Bei einer Be­

strahlungstemperatur von 250°C konnte im 260°C - Ausschei­

dungszustand keine Porenbildung mehr beobachtet werden, der

200°C - Alterungszustand wurde nicht bei dieser Temperatur

bestrahlt. Eine modelltheoretische Analyse dieser Kurven er-
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folgt in Kap. 6.2. Die Porenradien nehmen in beiden Alte­

rungszuständen mit zunehmender Temperatur als Folge der er­

höhten Beweglichkeit der Punktdefekte und einem damit ver­

bundenen stärkeren Wachstum zu. Die Durchmesser der Poren

innerhalb der Ausscheidungen wurden in diesem Diagramm

nicht mit einbezogen, da sie aufgrund ihrer speziellen Struk­

tur und der vermutlich vorliegenden Koaleszenz innerhalb der

Ausscheidungen nicht genau bestimmt werden können. Ihre
o 0

D~rchmesser reichen von 200 Abis 800 A. Ihre Länge erreich-
o

te oft 8000 A innerhalb der stäbchenförmigen Ausscheidungen.

Die Porendichte ni~~t aufgrund der verminderten Keimbildung

mit zunehmender Temperatur ab. Die Poren innerhalb der Aus­

scheidungen sind in diesem Diagramm ebenfalls nicht berück­

sichtigt. Die Werte in den Diagrammen beziehen sich auf die

Porenbildung im Inneren der Körner und nicht auf die Gebie­

te in der Nähe der Korngrenzen.

Abb. 5.44: Elektronenmikroskopische Aufnahme von Poren in
in der Nähe einer Korngrenze im 2000 C -Alterungs­
zustand der Legierung AIMgSi nach Bestrahlung mit
100 KeV Al-Ionen mit einer Dosis von 8x10 16 Ionen
cm- 2 bei einer Bestrahlungstemperatur von 100°C
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Abb. 5.45: Porenstrukturen im 260°C -Alterungszustand der
Legierung AIMgSi nach Bestrahlung mit 100 KeV
Al-Ionen mit einer Dosis von 8x1016 Ionen cm- 2

bei einer Bestrahlungstemperatur in Bild a) von
100°C, in Bild ~ von 140°C und Bild c) von 200°C
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Abb. 5.46: Schwellen 6V/V in Prozent als Funktion der Tempe­
peratur im 200°C bzw. 260°C -Auslagerungszustand
der Legierung AIMgSi nach Bestrahlung mit Al-Io­
nen mit einer Dosis von 8x1016 cm- 2 . Zum Ver­
gleich sind die Schwellwerte von Reinstaluminium
eingetragen (vergI. Abb. 5.29 auf Seite 63)
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Abb. 5.47: Mittlerer Porendurchmesser als Funktion der Be­
strahlungstemperatur im System A1MgSi nach Be­
strahlung mit einer Dosis von 8x10 16 Ionen cm- 2
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Abb. 5.48:

~ 1m ~ 200

Bestrahlungstemperatur T [OC)
Porendichte als Funktion der Bestrahlungstempe­
ratur im System A1MgSi nach Bestrahlung mit
einer Dosis von 8x10 16 Ionen cm- 2
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5.6.4 Diskussion

Neutronenbestrahlte Proben des Werkstoffs AIMgSi (6061,

6063 nach amerikanischer Bezeichnung, bis 1.2 Mg, 0.8 Si)

sind sowohl von Farrell und Mitarbeitern am Oak Ridge Labora­

torium /FKJ 73/, /FHWKJ 71/, /KFR 73/ als auch von Sturcken und

Mitarbeitern am Savannah River Laboratorium /SKA 73/ unter­

sucht worden. Farrell konnte in voll ausgehärteten Proben

bis zu einer Dosis von 1. 6x1 022 n cm-2 (E> O. 1 MeV) bei 550 C

keinerlei Porenbildung beobachten. In überalterten Proben

trat geringe Porenbildung ab 4x10 22 n cm-2 (E > 0.1 MeV) auf.

Sturcken und Mitarbeiter untersuchten AIMgSi-Proben aus

Strukturkomponenten. Bis zu einer maximalen Dosis von

5.8x10 21 n cm- 2 (E>0.8 MeV) konnten keine Poren beobachtet

werden.

Allen genannten Bestrahlungsversuchen gemeinsam war:

1) eine unzureichend bekannte Ausscheidungsstruktur

der Werkstoffe vor der Bestrahlung

2) die Erzeugung von Silizium durch die Reaktion mit

thermischen Neutronen 27AI (n,y), 28AI (ß) 28Si

3) die Erzeugung von Wasserstoff durch die Reaktion

mit schnellen Neutronen 27AI (n,p) 27Mg (0)27AI

4) die Erzeugung von Helium durch die Reaktion mit

h
.. -- ')7 - ?.1 ?4sc neLLen Neutronen -'Al(n,~) -'Na(p) ~ Mg

Die sich hieraus ergebenden Probleme konnten in der vor­

liegenden Arbeit vermieden werden:

1) die Ausscheidungszustände der untersuchten Legie­

rung AIMgSi wurden vor der Bestrahlung elektronen­

mikroskopisch und resistometrisch eindeutig be­

stimmt.

2) durch Bestrahlung mit AI+Ionen wurde weder die

Zusammensetzung der Legierung geändert noch die

Keimbildung durch zusätzliche Gasproduktion be­

einflußt.
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Die Ergebnisse zeigen, daß fein verteilte kohärente Aus­

scheidungen in der Legierung AIMgSi Porenbildung bis zu

Dosiswerten von 8x10 16 Al-Ionen cm- 2 (80 dpa) vollständig

verhindern. Ebenso konnten im lösungsgeglühten, homogeni­

sierten Zustand, d.h. Magnesium und Silizium sind voll ge­

löst, keine Poren beobachtet werden. Dagegen trat bei Al-
o

terungszuständen mit größeren (5000 A) stäbchenförmigen und

teilweise inkohärenten Ausscheidungen Porenbildung auf. Da­

rüber hinaus fanden sich in diesen Ausscheidungszuständen

vereinzelt große Poren innerhalb der Ausscheidungen.

Die wesentlichen Unterschiede dieser Zustände liegen in der

Ausscheidungsdichte. der Teilchenabstände und der Morpholo­

gie der Ausscheidungen, aber auch im Prozentsatz der gelö­

sten Anteile von Magnesium und Silizium.

Schwellen aufgrund strahleninduzierter Porenbildung kann

nur bei einer genügend hohen Überschußkonzentration von

Leerstellen (Leerstellenübersättigung) und bei Vorhanden­

sein geeigneter Keime für die Nukleation der Poren auftre­

ten. Der genaue Mechanismus der Keimbildung ist unbekannt,

man weiß jedoch, daß Gase als Verunreinigung die Keimbildung

wesentlich beeinflussen /NMH 71/. Da in den bei höheren Tem­

peraturen gealterten Zuständen der Legierung AIMgSi Poren

beobachtet wurden und hierbei die Konzentration gelöster Ga­

se eher abnimmt, kann davon ausgegangen werden, daß die Po­

renresistenz der 1400 C und 170oC-Alterungszustände als auch

des lösungsgeglühten Zustands auf eine zu geringe Leerstel­

lenübersättigung zurückgeführt werden kann. Die Porenbildung

beruht nach den Diskussionen von Bullough /B 72/ und Wieder­

sich /W 75/ im wesentlichen auf zwei Faktoren:

1) eine höhere Beweglichkeit der Zwischengitteratome

im Gegensatz zu Leerstellen und

2) eine stärkere anziehende Wechselwirkung von Ver­

setzungen und Zwischengitteratomen.

Die Folge ist, daß Zwischengitteratome schneller agglome­

rieren und Versetzungsringe bilden. Diese verstärkte Ausbil-
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von Versetzungs vor Bi von Poren konn-

te in ser Arbeit bei der Bes ung von hochreinem Alu-

minium bei einer Bestrahlungstemperatur von 5 und einer

Dosis von 8xl0 16 Ionen cm- 2 beoabchtet werden. Die so gebil­

deten Versetzungen ziehen weitere Zwischengitteratome an und

wachsen zu einem dichten Versetzung~netzwerkweiter, während

ein hoher über schuß an Leerstellen zurückbleibt. Der in dieser

Arbeit berechnete Leerstellenüberschuß e /e th bei Bestrah-
v v

lungen von hochreinem Aluminium lag bei einer Temperatur von

1000 e in der Größenordnung von 10 5 .

Reduziertes Schwellen in Anwesenheit einer hohen Dichte ko­

härenter Ausscheidungen kann nun nach Bullough /B 72/ als

Folge eines Trapping-Mechanismus von Leerstellen an den ko­

härenten Grenzflächen der Ausscheidungen betrachtet werden.

Leerstellen, die aufgrund von Kohärenzspannungen in diese

Grenzflächen wandern, werden verzögert und können mit den

schneller diffundierenden Zwischengitteratomen rekombinieren.

Thomas nimmt an /T 62/, daß die Atome in den Ausscheidungen

die gleichen Plätze wie in der Matrix einnehmen. Eine ein­

schichtige Zone von drei Atomen Breite, d.h. zwei Magnesium

Reihen und eine Silizium Reihe, haben bei dichtester Packung
o

eine Breite von 8.743 A und ersetzen so drei Aluminiumreihen
o

mit einer Breite von 8.586 A. (Die Atomdurchmesser von Alu-
o 0

minium, Magnesium und Silizium sind 2.862 A, 3.196 A und
o

2.351 A). Die Folge hiervon ist eine etwa 2% Ausdehnung senk-

recht zu den Nadelachsen und damit ein Zustand zylindrischer

Kompression, der sich auch im Kontrast elektronenmikrosko­

pischer Aufnahmen zeigt (siehe Abb. 5.13, Kap. 5.4.2). Die­

se verhältnismäßig große Gitterparameteränderung ist positiv

und führt damit zu einer stärker anziehenden Wechselwirkung

zwischen Ausscheidungen und Leerstellen. Entscheidend hier­

für scheint aber nicht nur die Kohärenz der Grenzflächen zu

sein, sondern auch die hohe Dichte der kohärenten Ausschei­

dungen und die damit verbundenen großen effektiven Oberflä­

chen. Dies folgt aus einer verstärkten Porenbildung in den

200
0 e bzw. 260

0 e Alterungszuständen in denen die Ausscheidun­

gen zunächst noch teilweise kohärent sind, aber in wesentlich

geringerer Dichte vorliegen.
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Das Maximum des Schwellens im Alterungszustand nach Glühung

bei 260°C liegt etwas tiefer als im 200oC-Alterungszustand.

In beiden Zuständen tritt maximales Schwellen bei einer Be­

strahlungstemperatur von etwa 75°C auf und ist damit um

75°C gegenüber Reinstaluminium zu tieferen Temperaturen ver­

schoben. Bei gleichen Dosiswerten liegt das Schwellmaximum

in der Legierung um etwa den Faktor 3 bis 4 niedriger als im

Reinstmaterial. Die aktive Oberfläche der teilweise kohären­

ten Ausscheidungen beträgt in beiden Alterungszuständen pro

Volumeneinheit 1.4x104 cm- 1 im Vergleich zu 1 .1x10 5 cm- 1

nach Auslagerung bei 140°C für 1x104 Minuten. Auch die Dich­

te der Ausscheidungen unterscheidet sich nur unwesentlich.

Bis auf die vereinzelt auftretenden Poren innerhalb der stäb­

chenförmigen Ausscheidungen konnte keine Abweichung der Po­

renbildung in der Nähe von Ausscheidungen von derjenigen in

der Matrix beobachtet werden. Diese Beobachtungen legen den

Schluß nahe, daß der Einfluß der teilweise kohärenten Aus­

scheidungen in Bezug auf die Porenbildung bei den Alterungs­

zuständen nach Glühung bei 200°C bzw. 260°C eine untergeord­

nete Rolle spielt. Vielmehr kann angenommen werden, daß der

bei diesen Alterungszuständen vorhandene relativ hohe Anteil

an gelöstem Silizium und Magnesium die Porenbildung beein­

flußt und zu niedrigeren Schwellraten führt. Mayer und Mit­

arbeiter /MM 74/ bestrahlten die Legierung Al-Si mit ver­

schiedenen Si-Konzentrationen und stellten eine außerordent­

lich starke Reduzierung der Porenbildung mit steigendem Si­

liziumgehalt fest. Schon ein Anteil von 0.004% Silizium re­

duziert das Schwellen auf über die Hälfte, bei 0.4% Silizium

konnte keine Porenbildung mehr festgestellt werden, Abbil­

dung 5.49. Mazey und Mitarbeiter /MBB 76/ konnten in einer

Legierung AI-2.95%Mg nach Bestrahlung mit 400 KeV AI+ Ionen

bis zu einer Dosis von 1.4x1017 Ionen cm- 2 (146 dpa) eben­

falls keine Porenbildung beobachten. Dies steht auch im

Einklang mit dem Ergebnis dieser Arbeit, daß in lösungsge­

glühtem Zustand mit einer Konzentration von 0.6% gelöstem

Silizium und 0.9%Mg keine Porenbildung beobachtet wurde.

Smidt und Mitarbeiter ISS 73/ gehen davon aus, daß gelöste



4

Atome Leerstellen eine zte Zeit an sich binden

und damit die Rekombination erhöhen. Die ge ist eine ge-

ringere Leersteil sättigung und damit verbunden ein

geringeres Schwellen. Die hohe Bindungs ie Silizium­

Leerstellen von 0.25 eV /JLSFB 71/ hat hierbei einen aus­

schlaggebenden Einfluß (siehe Kap. 5.2). Dagegen kann auf­

grund der geringen Bindungsenergie der in Lösung befindli­

chen Magnesiumatome an Leerstellen « 0.1 eV) /MR 71/ das

schwellresistente Verhalten der AIMg-Legierung nicht mit

einem Einfangmechanismus erklärt werden. Venker und Ehrlich

/VE 76/ nehmen an, daß hierbei den partiellen Diffusions­

koeffizienten eine ausschlaggebende Rolle zukommt.

Der Siliziumanteil in Lösung bei den 140°C und 170°C An­

lagerungszuständen ist geringer als 0.01% gegenüber 0.03%

nach Altern bei 200°C und 0.06% nach Altern bei 260°C, wo­

bei diese Angaben einen maximalen Ausscheidungsgrad vor­

aussetzen, für den die Alterungszeit in dieser Arbeit durch

Widerstandsmessungen bestimmt wurde. Unter dem alleinigen

Einfluß der gelösten Siliziumatome müßte demnach bei den

140°C und 170°C-Zuständen eine stärkere Porenbildung zu

beobachten sein. Das völlige Fehlen jeglicher Poren kann

daher eindeutig dem Einfluß der in hoher Dichte vorliegen­

den kohärenten Ausscheidungen zugeschrieben werden. Der

Anteil gelöster Silizium- und Magnesiumatome ist im lösungs­

geglühten Zustand mit 1.54% am höchsten. Die Ergebnisse

von Mayer /MM 74/ in AlSi und Mazey /MBB 76/ in AIMg lassen

den Schluß zu, daß diese hohen Anteile gelöster Fremdatome

die Ursache für das Schwellresistente Verhalten des !ösungs­

geglühten Zustands sind. Der Einfluß sehr kleiner elektro­

nenmikroskopisch nicht auflösbarer Mg 2Si-Kluster, wie sie

Panseri und Federighi aufgrund resistometrischer Messungen

(vergleiche Kap. 5.4.3, Abb. 5.18) vermuten, kann aber im

Fall der Legierung AlMgSi nicht völli~ ausgeschlossen werden.

Abbildung 5.50 zeigt die Löslichkeit der einzelnen Legie­

rungsbestandteile und den Ausscheidungsgrad als Funktion

der Temperatur. Für ein besseres Verständnis der Verhält-
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nisse sind die Bereiche der verschiedenen Ausscheidungsstruk­

turen und die jeweils bestrahlten Zustände gekennzeichnet.

Die in sehr geringer Dichte «10 12 cm- 3 ) beobachtete Poren­

bildung innerhalb der stäbchenförmigen Ausscheidungen ist

nicht voll geklärt. Die Tatsache, daß diese Poren nur sehr

selten zu beobachten waren, legt die Vermutung nahe, daß

es sich hier um Stabilisierungsmechanismen von gelösten Gas­

verunreinigungen handelt, die an einzelne Ausscheidungen ge­

bunden sind, ähnlich dem Verhalten von Gasen an Korngrenzen.

......
~o-
>->
<J

c: 10-2

Q.l--

'0 9,0 . 10 20 -2............ Neutronendosis: ncm

~O I E > 0.1 M .VI

~0\
0\

10- 2

Konzentration von
10-1 10 0

Silizium in Aluminium [%]

Abb. 5.49: Schwellen~V/V in Prozent als Funktion der Kon­
zentration von Silizium in Aluminium nach Neu­
tronenbestrahlung /MM 74/
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Abb. 5.50: Löslichkeit von Silizium und Magnesium in Alu­
minium und maximaler Ausscheidungsgrad in Ab­
hängigkeit von der Temperatur /W 73/. Die durch­
gezogenen Linien beziehen sich auf die in dieser
Arbeit untersuchten Legierung Al-1 .54% MgSi. Die
Pfeile kennzeichnen die bestrahlten Zustände.
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5.7

5. 7 1

Aluminium

In allen Proben wurde eine Facettierung der strahlenindu­

zierten Poren beobachtet (Abb. 5.52). In Übereinstimmung mit

Ergebnissen anderer Autoren /WHE 74/ konnte gezeigt werden,

daß es sich in flächenzentriertem Aluminium um Oktaeder mit

{1111 Ebnen handelt, die in den meisten Fällen an den Ecken

durch t100} Flächen beschnitten waren (Abb. 5.51). Andere

Formen, vor allem Verlängerungen in [110} Richtungen, wie

sie nach Neutronenbestrahlung in hochreinem Aluminium häufig

auftreten /WHE 741, werden nach den in dieser Arbeit durchge­

führten Bestrahlungen mit 100 KeV AI+-Ionen nur sehr verein­

zelt beobachtet. Ob es sich hierbei um eine spezielle Wachs­

tumsform einer Pore handelt oder um eine Koaleszenz benach­

barter Poren, ist ungeklärt. Da diese Porenform aber nur in

Proben mit relativ hoher Porendichte und großen Poren auf­

trat, scheint die Annahme der Koaleszenz gerechtfertigt.

(100]

Abb. 5.51: Morphologie der Poren in Aluminium
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[ 100 ]

[ 11 0 ]

I 0.4 jL m

Abb. 5.52: Elektronenmikroskopische Aufnahme von Poren in

Aluminium in zwei verschiedenen kristallogra­

phischen Orientierungen, [100j-Richtung bzw.

[11 OJ- Richtung
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Unter dem Einfluß von Sauerstoff bedeckt sich Aluminium mit

einer schützenden Oxydschicht aus Al 3' Die Dicke dieser

Oxydhaut beträgt auf elektropolierten Proben nach einigen

Sekunden 0.001 Il f nach einem Tag 0.003 Il bis 0.005 Il und

nach dreißig Tagen 0.01 Il /GM 71/. Da nach dem elektrolyti­

schen Poliervorgang die Proben sofort unter Vakuum besser

als 10-4 Pa aufbewahrt wurden, beträgt die Oxydschicht der
o

Folien kurz vor Bestrahlung höchstens 50 A. Jespersgard und

Davies /JD 67/ untersuchten die Reichweiten von Natrium in

A1 20 3 . Die von ihnen angegebenen Werte des mittleren Reich­

weitenquotienten Rp (in A1 20 3 )/R
p

(in Al) = 0.87 auf Alumi­

niumionen übertragen zeigen, daß bei einer Schichtdicke von
o

50 A der Einfluß der Oxydhaut auf die Reichweitenbeziehung

(siehe Kap. 6.1) von Al-Ionen auf Aluminium vernachlässigt

werden kann.

5.7.3 Einfluß der Zerstäubungsrate

Aufgrund elastischer Wechselwirkung werden beim Auftreffen

energetischer Teilchen Targetatome aus der bestrahlten Ober­

fläche herausgeschlagen, wodurch eine gewisse Schicht der

Probenoberfläche abgetragen wird. Da bei der relativ gerin­

gen Eindringtiefe von 100 KeV Al-Ionen bei hoher Zerstäu­

bungsrate auch Bereiche mit Porenbildung abgetragen werden

könnten und somit die Auswertung verfälscht werden kann, ist

es notwendig, die durch Zerstäubung abgetragenen Schichten

abzuschätzen. Für die Zerstäubungsrate gilt nach Sigmund

/S 72/

S (E )
I 16

0.04 ~ >< 10

(5.7.3.1)

wobei I die Anzahl der zerstäubten Atome bedeutet und Iz 0

die Anzahl der einfallenden Teilchen. a ist eine dimen-
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stnis

,c(; == 0.26

urane, die vom Mass

lenden Ions

sions se

und des e

ist elastische Target-

atomdichte /cm- 3/, U ist Subl , die für
o

Aluminium 3.12 eV beträgt /AB 61/. Für 45 KeV Al-Ionen auf

Aluminium geben Almen und Bruce /AB 61/ einen experimentel­

len Wert für die Zerstäubung von 0.5 an. Da S(E) proportio­

nal dem elastischen Energieverlust ist und dieser mit stei­

gender Energie der einfallenden Ionen sinkt, kann S(E) { 0.5

d B ·· D' 1017 I - 2angenommen wer en. el elner OSlS von onen cm er-

gibt sich daher ein Schichtdickenabtrag

o
80 R

(5.7.3.2)

und damit sicherlich weniger als die porenfreie Zone entlang

der freien Oberfläche. Ein Einfluß der Zerstäubung auf die

Auswertung kann daher ausgeschlossen werden. S(E) nach Glei­

chung ergibt für 100 KeV Al-Ionen auf Aluminium einen Wert

von 1.8. Diese Diskrepanz zwischen gemessenem Wert und Theo­

rie beruht mit hoher Wahrscheinlichkeit auf dem Einfluß der

festen Oxydhaut aus A1 20
3

.

6. Theoretische Berechnungen

In diesem Kapitel erfolgt die modelltheoretische Beschrei-

bung und Analyse der strahleninduzierten Defekterzeugung

und der durch die Porenbildung sich ergebenden Schwellraten.

Die in Kapitel 5.5 dargelegten statistischen Meßdaten, die

Bestrahlungsparameter und Materialeigenschaften werden in

Ratengleichungen erfaßt und können damit quantitativ inter­

pretiert werden.

6.1 Erzeugung von Punktdefekten

Für die Diskussion der Porenbildung ist die Anzahl der

strahleninduzierten Punktdefekte, also Leerstellen und

Zwischengitteratome, von grundlegendem Interesse. Diese
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Strahlenschädigung beginnt mit dem astischen Energieüber­

trag im atomaren Stoßprozeß zwischen einem einfallenden Teil­

chen und einem Gitteratom des be ten Metalls. Elektro­

nische Anregung und Ionisation spielen hierbei keine Rolle,

obwohl sie ebenfalls gerade bei hohen Energien wesentlich

zum Energieverlust der eindringenden Teilchen beitragen. Die

beim elastischen Stoß übertragene kinetische Rückstoßenergie

auf das Gitteratom (primäres Rückstoßatom) wird durch weitere

Atomstöße innerhalb einer Kaskade dissipiert, während das

Strahlungsteilchen je nach mittlerer freier Weglänge durch

nachfolgende sekundäre, tertiäre usw. Stöße zur Ruhe kommt.

In Abbildung 6.1 ist dieser Verlauf schematisch dargestellt.

Targetoberfläche
I
I
I

I

I

I
einfallendes I

Ion
-0--(;::+----1:>10.

Abb. 6.1: Bildung von Leerstellen und Zwischengitter­

atomen als Folge der elastischen Wechselwir­

kung eines Ions mit Gitteratomen
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Der Ablauf der Defekterzeugung läßt sich danach im wesent­

lichen in zwei Schritte unterteilen

1) Wechselwirkung zwischen Strahlungsteilchen und

Gitteratom (Primärstoß) . Sie wird durch einen

differenziellen Wirkungsquerschnitt d. Ij I cl T

beschrieben.

2) Energiedissipation des primären, sekundären usw.

Rückstoßatoms innerhalb einer Kaskade. Die An­

zahl der hierbei erzeugten Defekte wird durch

einen Kaskadenfaktor nD(T) bestimmt. Er gibt an,

wieviele Verlagerungen, d.h. Frenkeldefekteein

Rückstoßatom der Energie T erzeugt.

Die Anzahl der durch diese Stoßprozesse erzeugten Leerstel­

len und Zwischengitteratome pro einfallendem Teilchen kann

durch einen integralen Wirkungsquerschnitt angegeben werden,

i /)'\,J) (E) cL e"'

EJ) (6.1.1)

wobei ED eine Schwellenenergie bedeutet, die mindestens

übertragen werden muß, damit ein stabiles Zwischengitteratom

erzeugt wird. ED ist im allgemeinen gitteranisotrop. Für die

Rechnungen in dieser Arbeit wird ED = 25eV benutzt ISU 751

E ist die je nach Wechselwirkung festgelegte maximal über-max
tragbare Energie beim Stoß des Strahlungsteilchens mit einem

Gitteratom.

Bei Kenntnis der Energie des Strahlungsteilchens in Abhängig­

keit des im Gitter zurückgelegten Weges läßt sich der inte­

grale Wirkungsquerschnitt als Funktion der Eindringtiefe be­

stimmen.

Eine wichtige Größe beim Vergleich verschiedener Bestrahlungs­

arten und bei der Berechnung der Schwellraten ist die Defekt­

erzeugungsrate K s-1 . Sie gibt die Zahl der Verlagerungen
-1pro Gitteratom und Sekunde an (dpa s )
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k= o;''P
(6.1.2)

wobei ~ den Fluß der Teilchen angibt.

6.1.1 Der StoßDrozeß..

Bei Kenntnis des Wechselwirkungspotentials des untersuchten

Stoßprozesses läßt sich auf Grundlage der Erhaltungssätze

der Energie und des Drehimpulses der differentielle Wirkungs­

querschnitt berechnen. Er definiert die Anzahl der in ein be­

stimmtes Energieintervall T + dT bzw. Winkelintervall e + d e
gestreuten Teilchen mit den Stoßparametern p + dp

11T n (I) cLp (r) cl T
T cLT

(6.1.1.1)

Geschlossene Lösungen findet man hierbei nur für einige ein­

fache Wechselwirkungspotentiale wie das eoulombpotential

V(r) = z1z2e2/r, das quadratische Inverspotential V(r)~ 1/r2

und das harte Kugelpotential. Lindhard und Mitarbeiter geben

auf der Grundlage des realistischeren Thomas-Fermipotentials

V(r) = z1z2e2<pTF(r/a)/r, wObei~TFdie sogenannte Thomas-Fermi­

Abschirmfunktion ist, eine numerische Lösung in Form von ta­

bellierten Parametern an /LNS 68/. Bei niedrigen Energien

schwerer Ionen kann das harte Kugelpotential als ausreichen­

de Näherung verwendet werden. Der differentielle Wirkungs­

querschnitt ergibt sich damit zu

(6.1.1.2)

R(T) ist hierbei ein effektiver Harte-Kugel-Radius, der sich

aus der kleinsten Annäherung bei einem zentralen Stoß ergibt

/ee 68/.
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6.1.2 Das Kaskadenmodell

Zur Berechnung der Anzahl der Verlagerungen nD in einer Kas­

kade durch ein primäres Rückstoßatom (siehe auch Abb. 6.1)

bekannter Energie T lassen sich mehrere Modelle angeben. Das

einfachste von Kinchin und Pease /KP 55/ entwickelte Modell

nimmt eine isotrope Energieübertragung T für die stoßenden

Teilchen auf Grundlage der Harten-Kugel-Näherung an.

0

1

n = fürD

T/ 2E
D

EI /2ED

T

E f:T
D

2E .f:T
D

E ~T
I

(6.1.2.1)

EI ist eine obere Grenzenergie (Ionisationsenergie) , ober­

halb der keine elastische Wechselwirkung mehr auftritt. Für

metallische Proben gilt in erster Näherung

(6.1.2.2)

wobei M2 die Massenzahl des gestoßenen Teilchens bedeutet

/ee 68/. Bei scharfer Verlagerungsenergie ED ist die maxi­

male Zahl der verlagerten Teilchen nD(max) = T/ED,wenn das

Rückstoßatom gerade die Energie ED überträgt, die kleinste

Zahl der Verlagerungen ist nD(min) = 1 falls das Rückstoß­

atom bei seinen Stößen eine geringere als ED überträgt. Für

nD ergibt sich daher im Mittel T/2ED.

Im TRN-Modell nach Norgett, Robinson und Torrens /TRN 72/

wird nur der elastische Anteil der Energie des Rückstoß­

atoms berücksichtigt. Die Anzahl der Verlagerungen wird

hier definiert als
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=
( T-T. 1 t' h)lne as lSC

2E
D

=

(6.1.2.3)

Der Potential formfaktor X , der im Kinchin-Pease-Modell

gleich 1 gesetzt wurde, beschreibt im wesentlichen die Ab­

weichung vom Hart-Kugel-Potential, wenn physikalisch reali­

stische Potentiale für den Stoßprozeß benutzt werden. Robinson

/R 69/ gibt einen Wert von 0,8 an. Dieser Wert wird auch in

dieser Arbeit verwendet. Die elastische Schadensenergie TS
wird nach einem Kaskadenmodell von Lindhard und Mitarbeitern

/LSS 63/ angegeben als Funktion der reduzierten Energie

g = g(~T). Robinson gibt hierfür eine Näherungslösung an

/R 69/

TS = T
[1 + kLg (T/E

L
)}

kL = 0.133745 z2/3 /M 1/2
2

EL = 86.931 z7/3 eV

g (t) = 3. 4008 E.. 1 / 6 + O. 402 4 4 S 3 / 4 + E.

(6.1.2.4)

Für die Bestrahlung von Aluminium mit Aluminiumionen zeigt

Abbildung 6.2 den für die elastische Wechselwirkung zur Ver­

fügung stehenden Anteil der Energie des Rückstoßatoms TS / T.

Man sieht, daß hochenergetische Rückstoßatome sehr ineffektiv

für Verlagerungsprozesse sind.
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Abb. 6.2: Schadenseffektivität als Funktion der Energie
des verlagerten Teilchens

Abbildung 6.3 zeigt den Verlauf des Kaskadenfaktors als Funk­

tion der Energie des Rückstoßatoms für das Wechselwirkungs­

system Aluminium-Aluminium mit einer Verlagerungsenergie von

E
D

= 25 eV nach Kinchin-Pease und T~~.
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Abb. 6.3: Kaskadenfaktor nD als Funktion der Energie des

Rückstoßatoms
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6.1.3 Der Verlagerungsguerschnitt

Auf Grund der relativ guten übereinstimmung zwischen dem HK­

Modell und dem TRN-Modell im unteren Energiebereich wurde

für die Berechnung des integralen Wirkungsquerschnitts ~ D

in dieser Arbeit das einfachere KP-Modell herangezogen. Zur

Berechnung des differentiellen Wirkungsquerschnitts wird die

Harte-Kugel-Näherung verwendet. Der integrale Wirkungsquer­

schnitt ergibt sich damit zu

E:n

n
D

dT

(6.1.3.1)

Abbildung 6.4 zeigt die Ergebnisse für Bestrahlung von

Aluminium mit Aluminiumionen in Abhängigkeit der Energie

des einfallenden Ions.
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Abb. 6.4: Integraler Wirkungsquerschnitt als Funktion der
Energie des einfallenden Teilchens in Harter­
Kugel-Näherung für das System Alum~nium-Aluminium



Zur Berechnung des Verlagerungsquerschnitts entlang der Stoß­

folge des Ions ist die Kenntnis der Energie als Funktion des

zurückgelegten Weges erforderlich. Diese Funktion ergibt s

aus dem totalen Energieverlust

dE/dx :=

T

J
max

no
T .mln

T d er (E,T)

(6.1.3.2)

wobei no die Atomdichte bedeutet. Die Werte dE/dx wurden auf

Grundlage der Theorie von Lindhard und Mitarbeiter /LSS 63/

von Kaletta berechnet /K 75/, Abbildung 6.5.
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Abb. 6.5: Energieverlust als Funktion der Energie des

eingeschossenen Teilchen
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Abbildung 6.6 zeigt die Energie als Funktion des zurückgeleg­

ten Weges. Diese Funktion gilt für ein mittleres Ion, d.h.

für ein Ion mit der mittleren projizierten Reichweite R . Die
p

Abhängigkeit des integralen Wirkungsquerschnitts als Funktion

des zurückgelegten Weges eines mittleren Al-Ions mit der An­

fangs energie E = 100 KeV zeigt Abbildung 6.7. Danach steigt
o

die Anzahl der erzeugten Frenkeldefekte leicht an, um dann

steil abzufallen.

Die Berechnung der Gesamtzahl der erzeugten Frenkelpaare nD
pro einfallenden Strahlungsteilchen erfolgt nach Gleichung

(6'.1.2.1). Hierbei wird die Schadensverteilung entlang des

Ionenweges als eine Stoßkaskade aufgefaßt. Die Defekterzeu­

gungsrate K ergibt sich damit zu

,+, N
S

-
1

[s-1 JK = n D 'f

(6.1.3.3)

wobei NS die Anzahl der Gitteratome im effektiven Schadens­

volumen angibt. In erster Näherung gilt

R
P

n
o

(6.1.3.4)

no ist die Atomdichte. Für die Bestrahlung von Aluminium mit

100 KeV Al-Ionen bei einem Fluß von 13 ~ A cm-2 ergibt sich

damit eine Defekterzeugungsrate von K = 0.08 s-1.

Im weiteren wird in dieser Arbeit mit einer Defekterzeugungs­
-1 -1

rate von K = 10 s gerechnet.
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6.2 Das Porenwachstum

Die Berechnung der Schwellraten erfolgt in dieser Arbeit nach

einern modelltheoretischen Ansatz von Wiedersich /W 72/. Nach

Einbeziehung der gewonnenen Meßdaten, der Bestrahlungspara­

meter und Materialeigenschaften von hochreinem Aluminium und

der Legierung AlMgSi, wird dieser Ansatz auf stäbchenförmige

Ausscheidungen erweitert. Wiedersich geht davon aus, daß Punkt­

defekte, Leerstellen und Zwischengitteratome statistisch im

Material erzeugt werden. Die Ausbildung von Leerstellenklustern

in Stoßkaskaden wird nicht berücksichtigt. Die erzeugten Punkt­

defekte wandern willkürlich durch das Gitter, bis sie durch

Rekombination oder Aufnahme in Senken wie Versetzungen, Korn­

grenzen oder Poren vernichtet werden. Ausgehend von einem

stationären Gleichgewicht werden Ratengleichungen aufgestellt

und für die vorliegenden Bedingungen gelöst.

6.2.1 Die Ratengleichungen

Die Änderungsrate der Leerstellen bzw. Zwischengitteratome

ist gegeben durch

cL N~

cLt

(6.2.1.1)

...;. N·o.'C - ,T' N 1"\ C' -...,r. N' P'
L ~ <" Y v " v;.", L t L L

(6.2.1.2)

c ... , C ~

Hierbei bedeuten:

N~v= NPl Totale Produktionsrate für Leerstellen

~ y. Sprungfrequenzen von Leerstellen und
v' L Zwischengitteratomen

Atomare Konzentration von Leerstellen
und Zwischengitteratomen
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Totale Anzahl der Leerstellen und Zwischen­
gitteratome

Wahrscheinlichkeit, daß der Sprung eines
Punktdefektes zur Vernichtung führt

Geometrische Faktoren

Der zweite Term auf der rechten Seite der Gleichung (6.2.1.1)

beschreibt den Verlust von Leerstellen durch einen Sprung

auf einen von a Plätzen in der nächsten Umgebung eines
v

Zwischengitteratoms, was zu einer spontanen Rekombination

führt. Der dritte Term beschreibt den Verlust eines wandern­

den Zwischengitteratoms mit einer stationären Leerstelle.

Der vierte Term beschreibt den Leerstellenverlust durch Ver­

nichtung in Senken. Man sieht, daß die Verlustterme in Glei­

chung (6.2.1.1) proportional sind, der Anzahl der Sprünge

der jeweiligen Punktdefekte 'YN und der Wahrscheinlichkeit,

daß ein solcher Sprung zur Vernichtung in einer Senke bzw.

Rekombination führt Pv bzw. ac.

Nach Übergang zu atomarer Konzentration, d.h. nach Division

durch no,gilt im thermischen Gleichgewicht ohne strahlenin­

duzierte Defekte

t"-
cl C v ( yz a.~

t~ t~ fit

- IV\.. fV + v", a." ) Cv Ci. Yv p" C....
d.t

(6.2.1.3)

und

cL til.
C· t~ 1." tlt.

L

(Vi. a..~ 1Iv o.,,) C'II Ci - y. Pi. Ci- 'Yl..pi. - + t.
cLt.

(6.2.1.4)

Die Differenzen zwischen Gleichung (6.2.1.1) und (6.2.1.3)

bzw. (6.2.1.2), (6.2.1.4) ergeben die grundlegenden Raten­

gleichungen für Leerstellen und Zwischengitteratome unter

Bestrahlung
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)(

(6.2.1.5)

und

dc~

d..t
=

(6.2.1.6)

wobei

K -
. H . t~

lYl.. l' v - I'V\. ~ v - l'\It P ~ - /l'1. P ~

(6.2.1.7)

e ....

die strahleninduzierte Defekterzeugungsrate ist

M;t d Abk" tk. d R
.J. en urzungen I:>. ell'= cv - C v un = V"~a.~ +- 'I!"", Cl v

ergibt sich als Lösung der Gleichungen (6.2.1.5) und (6.2.1.6)

A/2-

= c~h. + A C [(-1 + 4 k Vi. p~ ) - A]
l. R yy p" Cl

(6.2.1.8)

mit

und

C = ...fi Pi / R +
t"- ih.

CII + Cl. vi p~ /vv pv

(6.2.1.9)

(6.2.1.10)

Mit einern Ansatz von Srnidt und Sprague Iss 731 können diese

Gleichungen für den Einfluß gelöster Fremdatome erweitert

werden. Dabei wird angenommen, daß gelöste Fremdatome Leer-
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stellen für eine gewisse Zeit an sich binden und somit die

freie Leerstellenkonzentration vermindern. Dies führt zu

einer geringeren Leerstellenübersättigung und damit zu ver­

mindertem Schwellen. Die Sprungfrequenz der eingefangenen

Leerstellen ist gegeben durch

T

-Vv -

(6.2.1.11)
'F

wobei ~v die Sprungfrequenz für freie Leerstellen be-

deutet und EB die Bindungsenergie Leerstelle - gelöstes

Fremdatom. Die Ratengleichungen für Punktdefekte können nun

nach Smidt und Sprague formuliert werden

F+Tt=
-Yv Nv 0-.., C ~ - vi Nt c-: C"

(6.2.1.12)

N Q c·- "V'N' p'v v L /.. ( (

(6.2.1.13)

N
T

0..' c' y.
L I. I V

(6.2.1.14)

Die Gleichungen (6.2.1.12), (6.2.1.13) entsprechen den Glei­
F'

chungen (6.2.1.1), (6.2.1.2), nur wurde c durch cersetzt,
v v

die Konzentration der freien Leerstellen. Der erste Term von

Gleichung (6.2.1.14) auf der rechten Seite beschreibt die

Bildung von gefangenen Leerstellen an möglichen Einfangplät­

zen um ein gelöstes Atom. Die Anzahl der möglichen Plätze um

ein Atom ist im kubischflächenzentrierten Gitter a. = a = 12.
1 V

Der zweite Term beschreibt das thermische Befreien einer ge-

fangenen Leerstelle, und der dritte Term beschreibt den Ver-



15-

lust von eingefangenen Leerstellen durch Rekombination. In

dem für Schwellvorgänge interessierenden Temperaturbereich

(0.3T ~ T ~ 0.6 T ) überwiegt thermisches Befreien die Re-s s
kombi.nation

(6.2.1.15)

Weiterhin gilt, daß die Zahl der freien Plätze um gelöste

Atome herum viel größer ist, als die Zahl der durch Leer­

stellen besetzten Plätze

T
a.. eS») c v

(6.2.1.16)

Damit reduziert sich Gleichung (6.2.1.14) im stationären

Zustand d.h. eiN: / dt = 0 zu

(6.2.1.17)

Nach Berücksichtigung der thermischen Defekte gemäß Glei­

chung (6.2.1.3) und übergang auf atomare Konzentrationen

ergibt sich

(6.2.1.18)

dc~
--=
eil

(6.2.1.19)

Unter der Voraussetzung eines geringen Unterschieds von

p. und p und der vernachlässigbaren thermischen Zwischen-
1 v

gitteratomkonzentration c,th ergibt sich eine quadratische
1
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Gleichung mit der Lösung

1=,H \
1-----:.----- +- C. 1.

Q.(-1~ o.c.s ~rtEß/~TJ) v J

-0..Y---v'F-(-;\-+-0..c-
s

-eM-Pt-E-ß/v-,T-1---?----)'-A} ]
0... ( A + 0.. c~ ~r l E.ßAn1

(6.2.1.20)

mit

(6.2.1.21)

6.2.2 Berechnung der Schwellraten

Porenbildung und das damit verbundene volurnenrnäßige Schwellen

unter Bestrahlung kann nur auftreten, wenn mehr als ein Sen­

kentyp vorhanden ist. Darüber hinaus muß eine dieser Senken

mehr Zwischengitteratome absorbieren als Leerstellen. Dies

folgt aus der Tatsache, daß Leerstellen und Zwischengitter­

atome zu gleichen Anteilen während einer Bestrahlung erzeugt

werden und die Rekombination gleiche Anteile vernichtet. Im

Gleichgewicht muß daher auch die gleiche Anzahl beider Defekte

an Senken absorbiert werden. Als solche diskriminierende Sen­

ken gelten Versetzungen /BN 70/ /B 69/. Dieser Einfluß der

Senken wird durch unterschiedliche Senkenwahrscheinlichkeiten

pk berücksichtigt. Die Verlustrate von Leerstellen und Zwi­

schengitteratomen kann damit ausgedrückt werden als

Kv = -Jv ~ C'" pv = ~ 6. CV P: + "Yv 6.C", ~ p~
1<.*1'

(6.2.2.1)
und

(6.2.2.2)
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Die Schwellrate, d.h. die Anzahl der Leerstellen, die in

der Zeiteinheit schon vorhandene Poren erreichen abzüglich

der Anzahl der Zwischengitteratome, die die Poren erreichen,

ergibt sich damit zu

-p -p
-Vv be v Pv - vi. 6,Ci. P~

(6.2.2.3)

Die Senkenwahrscheinlichkeiten setzen sich wie folgt zu-

sammen

':p V R 0

p" - Pv + Pv + Pv + p"

(.2.2.4)

und
7 v I=l 0

p~ - PI" + Pi.. -+ p~ + PI,.

(6.2.2.5)

dabei bedeuten:

1> '?
p~ I Pv

V V
p~ I Pv

R- R

Pi. I Pv

0 0

p~ I Pv

Wahrscheinlichkeit für den Verlust einer
Leerstelle bzw. eines Zwischengitteratoms
an Poren

Wahrscheinlichkeit für den Verlust einer
Leerstelle bzw. eines Zwischengitteratoms
an Versetzungen

Wahrscheinlichkeit für den Verlust einer
Leerstelle bzw. eines Zwischengitteratoms
an Ausscheidungen

Wahrscheinlichkeit für den Verlust einer
Leerstelle bzw. eines Zwischengitteratoms
an anderen Senken, die nicht zwischen
Leerstellen und Zwischengitteratomen un­
terscheiden

Die Tatsache, daß Zwischengitteratome an Versetzungen be­

vorzugt absorbiert werden, wird ausgedrückt durch
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v

(6.2.2.6)

Damit ergiebt sich nach Umformung die Schwellrate zu

.K·S
Pv p~

(6.2.2.7)

wobei S den Senkenverlustanteil bedeutet

(6.2.2.8)

6.2.3 Berechnung der Senkenv'3rnichtungswahrscheinlichkeit

Die Senkenvernichtungswahrscheinlichke~tpk wird definiert
"

als die Wahrscheinlichkeit, daß der Sprung eines Defekts

zu seiner Vernichtung an der Senke des Typs k führt. Man

erhält sie, indem man die Nettoverlustrate der Defekte

y p \0( (c" _ c~'I,) integr iert über das Volumen V, gleich-

setzt dem Nettofluß dieser Defekte zu allen Senken des Typs k

in diesem Volumen

v

i~

( C - C ) dV - fJdR

R ( 6 • 2 . 3 • 1 )

Die rechte Seite ist das Integral des Defektflusses J durch

die Oberfläche A, in der alle Senken des Typs k enthalten

sind. Mit dem ersten Fick'schen Gesetz folgt für eine mitt-
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lere Senkenvernichtungswahrscheinlichkeit

\.(

P
I

(J .1)'V'C

RI(

ciR

y (6.2.3.2)

Mit Hilfe des zweiten Fick'schen Gesetzes im stationären

Gleichgewicht bei einer Produktionsrate K und dem Verlust

durch Rekombination

d.c

<1-1:
= o -

..
J)'VC + K -

:l
B c ~ c v = J) 'V C + \..( '4

(6.2.3.3)

mit B als Rekombinationskoeffizent und dem Gauß-Theorem

folgt

K
P = s

v

K q ! olV Iv
v

(6.2.3.4)

Hierbei wurden in erster Näherung die Integrale durch eine

mittlere effektive Defekterzeugungsrate bzw. eine mittlere

Überschußkonzentration im betrachteten Volumenbereich er­

setzt.

Für Poren und Korngrenzen wird Kugelsymmetrie angenommen.

Die Diffusionsgleichung lautet dann

-I-
2 de )
.,... a... + - 0

(6.2.3.5)

Mit der allgemeinen Lösung

0-/_C ('T) - -, + b - (k t,H / 6 D ) f 1.

(6.2.3.6)
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und den Randbedingungen für Poren

(6.2.3.7)

und

(6.2.3.8)

folgt

C (-r) =
i;\,

C + [
R. 'R 1.~]

2(~-~)-(~)-(~)
(6.2.3.9)

wobei r der Porenradius ist und R der Radius eines reprä­
o

sentativen Volumens ist, das sich aus der Porendichte er-
'b~ R 0 5 -1/3gl""f = • n •

Die mittlere Überschußkonzentration D. C. im betrachteten

Volumen ergibt sich damit zu

Ar 9 ..3 A bJ
-)-1--~+~--~
$ L S S

(6.2.3.10)

mit

D T"o/,.) - 'R

(6.2.3.11)
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Für Korngrenzen gelten die Randbedingungen

C ( Q.) -

(6.2.3.12)

(6.2.3.13)

Daraus folgt für

I:::::. C -

(6.2.3.14)

Für stäbchenförmige Ausscheidungen wird Zylindersymmetrie

angenommen. Die Diffusionsgleichung im stationären Zustand

hat damit die Form

J) ( ,Yc ,A
~) \,( et~ 0+ + -a...'L. "f"'" &"i

(6.2.3.15)

Die Randbedingungen sind

t\.t
C ('"fo) - C

(6.2.3.16)

und

( dC/C)-r) -r ~ Q.
- 0

(6.2.3.17)

r o ist hierbei der Radius der Ausscheidung. R ergibt sich

aus der Dichte der Ausscheidungen und ihrer mittleren Länge

nach R = 1/ (2 ~1Y\.e.H ) mit einer effektiven Ausscheidungs­

dichte n -f = L x n, wobei L die mittlere Länge der Aus-e:r
scheidungen ist und n die tatsächliche Dichte.
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Die Lösung der Gleichung ergibt

C (,.) -
tk

C + (~ j]
(6.2.3.18)

Daraus folgt für die mittlere Konzentration

6C

Für Versetzungen wird ebenfalls Zylindersymmetrie angenommen
-~ 0

mit einem festen inneren Radius r = 10 AlB 68/um den Ver­
o

setzungskern, von dem aus spontane Vernichtung der Defekte

erfolgt. Die mittlere Konzentration ergibt sich dann zu

1\ C -

(6.2.3.20 )

wobei !5 f..( /l angenommen wurde.

Mit Gleichung (6.2.3.4) ergibt sich damit für die Senken­

vernichtungswahrscheinlichkeiten

(6.2.3.21)

wobei der Diffusionskoeffizient durch den Ausdruck für iso­

trope Diffusion ersetzt wurde

(6.2.3.22)

mit b als Sprungentfernung.
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Die Funktion gk(g) ist abhängig von der Diffusionsgeometrie

und dem Verhältnis zwischen innerem Radius der Senke und

einem äußeren reprä3~ntativen Volumen. Damit ergibt sich

für Poren

(6.2.3.23)

für Korngrenzen

K

9 (g) - 2/S

(6.2.3.24)

für Versetzungen

(6.2.3.25)

für stäbchenförmige Ausscheidungen

s"(§) = ~ t t... ('Vg)- A ... oS/(3-l)j/t-·1-g'J
(6.2.3.26)

Zur Interpretation der Ergebnisse soll Abbildung 6.8 ver­

wendet werden, die die Resultate für Aluminium zusammenfaßt.

Man sieht, daß bei konstanter Porendichte die Senkenvernich­

tungswahrscheinlichkeit an Poren mit wachsendem Porendurch­

messer größer wird. Bei einem bestimmten Wert für S = rolR

wird der Nenner der Gleichung (6.2.3.21) Null, d.h., daß das

Verhältnis der Radien r IR nur für einen begrenzten Wertebe-
o

reich definiert ist, was auch von der Geometrie anschaulich

klar ist. Ebenso klar ist, daß mit steigender Porendichte die

Senkenwahrscheinlichkeit steigt. Die Senkenvernichtungswahr­

scheinlichkeit an Versetzungen steigt mit zunehmender Ver­

setzungsdichte, sinkt dagegen mit gröber werdendem Korn.
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Versetzungen und Korngrenzen für Aluminium
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6.2.4 Ergebnisse und Diskussion

Der in den vorangegangenen Abschnitten entwickelte Formalis­

mus wird in diesem Kapitel auf Reinstaluminium und das Sy­

stem AIMgSi angewendet. Dabei soll zunächst in Form einer

Parameterdiskussion bei konstanten Senkenverlustwahrschein­

lichkeiten für Poren, Versetzungen und Korngrenzen der Ein­

fluß der Ausscheidungen, der gelösten Atome und der Defekt­

erzeugungsrate diskutiert werden, um im Anschluß daran die

Schwellraten mit Hilfe der aktuellen Parameter zu berechnen.

Die theoretischen Ergebnisse werden mit den experimentellen

Werten dieser Arbeit als auch mit Daten aus Neutronenschä­

digungsexperimenten verglichen. Die Tabelle 13 zeigt die in

den Berechnungen verwendeten Gitterdaten für Aluminium.

Tab. 13: Gitterdaten für Aluminium

b Sprungentfernung -8 /K 69/2.86x10 cm

Ef Bildungsenergie 0.76 eV /SB 60/,/KM 71/

Ern Wanderungsenergie 0.72 eV /KM 71/

a Rekombinationsfaktor 12 /K 69/

Vo Sprungfrequenzvorfaktor 1015s-1 /DD 58/

S Wanderungsentropie 2.4xk /SB 60/

Die Abbildung 6.9a und 6.9b zeigen die nach der Gleichung

(6.2.1.20) berechneten Konzentrationen der freien Leerstellen

mit der Bindungsenergie und der Konzentration gelöster Fremd­

atome als Parameter. Sowohl eine hohe Konzentration als auch

eine hohe Bindungsenergie Leerstelle-Fremdatom führen zu

einer Verminderung der Konzentration der freien Leerstellen

und damit zu einer geringeren Leerstellenübersättigung

c F/c th. Die Ergebnisse zeigen aber, daß erst ab Bindungs­v v
energien von 0.25 eV und Konzentrationen ~ 10-2 ein deutli-
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cher Effekt zu erwarten ist. Die Bindungs ie im System

Al-Si beträgt 0.25eV /JLSFB 71/. Die Konzentration der ge­

lösten Siliziumatome im homogenisierten Zustand der Legierung

AIMgSi beträgt 0.57 at % und im 2000 C bzw. 260oC-Alterungszu­

stand 0.058 at % bzw. 0.029 at %. Der Einfluß der in Lösung

befindlichen Magnesiumatome kann in diesem Modell aufgrund

der geringeren Bindungsenergie an Leerstellen vernachlässigt

werden /MR 71/.

Die Abbildung 6.10a und 6.10b zeigen den Einfluß der Senken­

verlustwahrscheinlichkeit und Defekterzeugungsrate auf die

Konzentration der freien Leerstellen. Unter der Annahme, daß

Ausscheidungen ideale Senken für Punktdefekte bilden, d.h.

diese vernichten, ergibt sich für die Senkenverlustwahrschein­

lichkeit pA im Fall des 140oC-Auslagerungszustands etwa ein

Wert von pA~ 10- 3 . Eine hohe Dichte fein verteilter Ausschei­

dungen und einer damit verbundenen großen effektiven Oberflä­

che vermag danach die Leerstellenübersättigung deutlich zu

senken.

Auch eine geringe Defekterzeugungsrate wie sie bei Neutronen­

schädigung in schnellen Reaktoren auftritt (K~10-6 s-1)

führt aufgrund der geringen Zahl der erzeugten Punktdefekte

zu einer niedrigen Konzentration der freien Leerstellen.

Die Abbildung 6.11a und 6.11b sowie 6.12a und 6.12b zeigen

die Senkenverlustanteile S nach Gleichung 6.2.2.8, d.h. den­

jenigen Bruchteil der strahleninduzierten Defekte die in

vorhandenen Senken vernichtet werden. Sie ist damit auch ein

Maß für die in Poren annihilierten Leerstellen. Die Tempera­

tur am Maximum ist im wesentlichen unabhängig von der Senken­

verlustwahrscheinlichkeit p. Daraus folgt, daß allein mit dem

Vorhandensein von Ausscheidungen eine Temperaturverschiebung

des Schwellmaximums nicht erklärt werden kann. Höhere Defekt­

erzeugungsraten verschieben das Maximum zu höheren Tempera­

turen, aber mit geringeren Werten. Dieses Verhalten wird am

Ende dieses Kapitels eingehender diskutiert. Der Einfluß ge­

löster Fremdatome macht sich in einer Verschiebung zu tie-



10" 2,

10-2

..
K .. 10- 1

K " 10-1 5- 1

P " 10 - 5

10- 3~
E .. 0 f!V

11O-3~
E" o f!V

\
\

a

C." 0

C .. 0•

c

I I K .. 10-:)

<11

c

=

<11

<11

-

- 10-4

0:;

CIl....

mHf'

<11

....

<11

<11

-J

<11
-J

....

I

<11

.... K .. 10-6

<11

<11

....

<11

-
10- 5

....

c

- 10- 5

0

c

....

0

e

.... I
....

0 \ \

c

.... '\..A'
- - ___ p .. 10-6

....

<11

C

f'I

(IJ

IV

C

- p .. 1(j4

N

00

~ 10"'6

c
.J1. 1Ö·

1If 7

Abb. 6.10a: Einfluß der Senkenverlustwahr­
scheinlichkeit auf die Konzen­
tration der freien Leerstelle

----'..........
--- Temperot ur [ K J ...

Abb. 6.10b: Einfluß der Defekterzeugungsrate
auf die Kozentration der ien
Leerstelle

200 1,00

Tempero t ur [ K

600 600 1000
200 1,00

,
600

1 •
800 1000



, " i i --w----
:ldO 400 600 800

Temperatur I K J ---

Abb. 6.11b: Einfluß der Bindungsenergie Leer­
stelle-Premdatome auf den Senken­
verlustanteil

\.Cl

EB~O.O~V

" 0.25 1'\

Eß ,,0.5 l' ~

K= 10-1 s -1

p. 10-5

es" 10-
3

200 400 600 600

Temperatur [K J --- -

Abb. 6.11a: Einfluß der Konzentration gelöster
Premdelemente in Aluminium auf
den Senkenverlustanteil

10 0
10°

Hf 1
10-1

-2
10 --- t 10-

2

10- 3 ~ // /~ ~ 'es _lO-:J I 10-3

~<;. ,,10- 2

10- 4 j // / ~ I 10-1,

~ - 10-
1

'(ij

QJ
.....
c::..- 10- 5 o 1(j5c::

0
..-
tn..... :::Jtn

:::J
K E 10-1 1l- 1

L-

i:
QJ
>

QI 10- 6
p " 10- 5 ~ 10-6.>

c:: .:x:
QI c::
.:x ES" 0.25 eV QI

c l,f)

~ 10- 7 1(f·7

I
10- e lÖß

10-9 10-9



10 0 ~ 10 0-
P ='-Ö-1

10-
1 1 / / ~

10-1-

P :: 10-4

10-:2 ~ I / /
""'"

I 10-2
-~

t:] /j / ~
10- 3

P • 1

P .. 10-6 F
13

~ o eV

K • 10- 1 "1- 1 10. 4 - es ~ 0

Ea • 0 GV - \K ~ 10. 6 s -1
<11

I
<11- C • 0
....

K = 10- 5 ",-1c 10-5 g c 10-5
0 0.... .....

-------K = w-l, g-1 -'

~
V) LV
::J 0... t: = 10- 3 5- 1

GI
~ 10-6> 10- 6

= 10-2 5- 1c c
GI (j}
.x .x ...._K ~ 10-1 s-1C C
GI (j}

U> 10- 7 U> 10-7

10- 8 10- B

Abb. 6.12a: Einfluß derSenkenverlustwahrscllein­

lichkeit auf den Senkenverlustanteil

10-9 • i i --r ----------,,----

Temperatur I K J

-------~

800600
--r-

1,00200

10- 9 •----.-

------ Temperatur I K I ..

Abb. 6.12b: Einfluß der Defekterzeugungsrate

auf den Senkenverlustanteil

800

--------
6001,00200



- 131 -

feren Temperaturen und in einem Absenken des Maximums mit

steigender Konzentration bzw. Bindungsenergie bemerkbar. Dies

ist ein weiteres Indiz dafür, daß die geringeren Schwellra­

ten und die Verschiebung des Schwellmaximums im Vergleich zu

Reinstaluminium bei den 200°C und 260oC-Alterungszuständen

der Legierung AIMgSi eine Folge des in Lösung befindlichen

Siliziums sind, während der Einfluß der Ausscheidungen und

die damit verbundene höhere Senkenverlustwahrscheinlichkeit p

nur zu einem Absenken des Maximums führt. Silizium in Alumi­

nium sollte nach diesen Berechnungen ab Konzentrationen von

10-3 at % einen stark reduzierenden Einfluß auf die strahlen­

induzierte Porenbildung besitzen. Die Ergebnisse dieser Ar­

beit bestätigen dieses Verhalten.

Abbildung 6.13 zeigt die nach Gleichung 6.2.2.7 berechneten

Schwellraten für Reinstaluminium und das System AIMgSi im

260oC- und 140oC-Auslagerungszustand mit konstanten Senken­

verlustwahrscheinlichkeiten für Versetzungen, Poren und

Korngrenzen und mit den aktuellen Werten für die Ausschei­

dungsdichten und gelösten Anteile von Silizium. Das Maximum

der Schwellrate für den 260oC-Auslagerungszustand liegt tie­

fer als für Reinstaluminium und ist zu niedrigen Tempera­

turen verschoben. Die Schwellrate für den 140oC-Auslagerungs­

zustand ist wesentlich geringer und erklärt damit das schwell­

resistente Verhalten dieses Alterungszustandes. Aufgrund der

konstanten Senkenverlustwahrscheinlichkeiten können an dieser

Abbildung aber nur Tendenzen sichtbar werden.

Die Berechnung der Schwellraten unter Einbeziehung der er­

rechneten Senkenverlustwahrscheinlichkeiten auf Grundlage der

experimentellen Ergebnisse führt zu realistischeren Kurven­

verläufen (Abb. 6.14). Die Maximalwerte der errechneten

Schwellraten fallen nahezu mit der experimentell in dieser

Arbeit ermittelten maximalen Volumenänderung zusammen. Abbil­

dung 6.15 zeigt die experimentell ermittelte Volumenänderung

~V/V in Prozent für Reinstaluminium im Vergleich zu den er­

rechneten Schwellraten auf 1 normiert. Die berechneten Maxi-
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malwerte für Reinstaluminium liegen danach bei 140°C und für

das System AlMgSi bei etwa 100°C im 200°C bzw. 260°C Ausla­

gerungszustand im Vergleich zum experimentell ermittelten

Wert von 75°C. Die Berechnungen liegen damit in guter Über­

einstimmung mit den experimentellen Ergebnissen.

Mazey und Mitarbeiter konnten zeigen, daß in einer AlMg-Legie­

rung nach Bestrahlung mit Al-Ionen bis zu 200 Verlagerungen

pro Atom keine Porenbildung auftritt /MBB 76/. Der theore­

tische Ansatz von Wiedersich /W 75/ kann diesen Effekt auf­

grund der geringen Bindungsenergie nicht erklären. Mazey und

Mitarbeiter vermuten einen effektiven Leerstellenausheilme­

chanismus, der an kleinen, möglicherweise während der Bestrah­

lung gebildeten, Ausscheidungen auftritt. Elektronenmikro­

skopischeUntersuchungen dieser Arbeit gaben aber keinerlei

Hinweise auf das Vorhandensein während der Bestrahlung ge­

bildeten Vorausscheidungen.

Venker und Ehrlich /VE 76/ nehmen an, daß die partiellen

Diffusionskonstanten einen maßgeblichen Einfluß auf das

schwellresistente Verhalten haben. Sie konnten zeigen, daß

zahlreiche Legierungen mit Fremdelementen hoher Beweglichkeit

kein oder geringeres Schwellen bei Bestrahlung mit Neutronen

zeigen. Das porenresistente Verhalten des homogenisierten

Zustands der Legierung AIMgSi mit relativ hohen gelösten An­

teilen von Magnesium und Silizium als auch die Ergebnisse

von Mazey und Mitarbeitern stützen diese Annahme. Abbildung

6.16 zeigt die partiellen Diffusionskonstanten für Magne­

sium und Silizium in Aluminium im Vergleich zur Selbstdif-

fusion.

Das porenresistente Verhalten des 140oC-Auslagerungszu­

stands mit einer hohen Dichte sehr kleiner Ausscheidungen

und sehr geringen Anteilen gelöster Magnesium- und Sili­

ziumatome läßt sich aber eindeutig auf das Vorhandensein

dieser Ausscheidungen zurückführen. Es wird angenommen, daß

nicht nur die Kohärenz sondern auch die große effektive

Oberfläche dieser fein verteilten Ausscheidungen maßgeblich

für die Reduzierung der Konzentration der freien Leerstel­

len verantwortlich sind.
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Eines der wesentlichen Ziele der Schwerionenbestrahlung

von Metallen ist die Simulation der Effekte von Hochfluß-

neutronenbestrahlungen in sehr kurzer Zeit. Die in dieser

Arbeit ermittelten Ergebnisse in hochreinem Aluminium sollen

daher mit Daten aus Neutronenschädigungsexperimenten von

Adda /A 71/, Stiegler /S 71/ und Packan /P 71/ verglichen

werden. Tabelle 14 zeigt die Werte der Reaktorbestrahlungen.

Bestrahlunc;s- Dosis Schwellen Porenkon- lüttlerer Refe:::enz

te:Gps::'2..tu:- zen'.:ration Porenäurch-
messer

-2 7
-.., JA}lOe) Ir. cm -l 1%) [ern -}

55 5x10 2O 0.15 2x1014 240 /A 71/

55 5;.;10 20 0.19 1.1x10
14 299 /r 71/

55 1.6x10 21 0.86 3.9x10 14 329 /r 71/

125 2x10
21 0.6 2.8x10 14 700 /5 71/

2x1021 12 1700 /5 71/;50 O. " 1. 2x1 0

220 5x10 2O 0.1 1013 570 /A 71/

250 5x102O 0 0 0 /A 71/

Tab. 14: Einfluß der Bestrahlungstemperatur auf das Schwel­

len in Neutronen-bestrahltem Aluminium

Das Schwellen als Funktion der Temperatur nach Neutronenbe-

t hl b ·· D' t ~021 -2.s ral_ungen el elner OSlS von e wa I n cm lSt zusam-

men mit den Ergebnissen dieser Arbeit in Abbildung 5.29

auf Seite 63 dargestellt. Das Maximum des Schwellens bei

Ionenbestrahlung ist zu höheren Temperaturen verschoben,

wie es auch für größere Defekterzeugungsraten erwartet wird

/BB 72/. Auch die theoretischen Berechnungen dieser Arbeit

nach Wiedersich /W 75/ zeigen eine Temperaturverschiebung

der Schwellraten zu höheren Temperaturen mit zunehmender

Defekterzeugungsrate (siehe Abb. 6.12b). Die sich hierbei

ergebende Verschiebung beträgt 180 K bei einer Defekterzeu­

gungsrate von 2.75x10- 6 s-1 für Neutronen (EBR 11 /KS 72/)

und 0.08 s-1 für Ionen (diese Arbeit). Die experimentell



bestimmte turver ergibt sich zu etwa 00 K.

Auch die Schwellraten liegen bei höheren

als das imentell ermittelte Schwellmaximum.

Diese Di zen lassen sich auch auf die modelltheoreti-

schen Ansätze zurück bei denen nur Wachstumsprozesse be-

rücksichtigt werden /W 75/. Bei hohen Temperaturen wird aber

die Keimbildung stark reduziert /R 71/. Die theoretischen

Kurven der Schwellraten werden also bei hohen Temperaturen

zu große Werte aufweisen.

Wie Abbildung 5.29 zeigt, liegen die experimentell ermittel­

ten Schwellwerte nach Neutronenbestrahlung im Gegensatz zu

Ionenbestrahlung bei vergleichbarem dpa-Wert um etwa einen

Faktor 10 höher. Unter der vereinfachenden Annahme, daß die

Senkenverlustwahrscheinlichkeiten durch die Bestrahlung

nicht geändert werden, kann die Lage des Maximums der be­

rechneten Schwellraten mit dem der experimentell ermittel­

ten Schwellwerte verglichen werden. Abbildung 6.12b zeigt

den Einfluß der Defekterzeugungsrate auf den Senkenverlust­

anteil. Die Wachtumsrate ist unter den genannten Vorausset­

zungen eine lineare Funktion des Senkenverlustanteils (siehe

Formel 6.2.2.7). Man sieht, daß der Senkenverlustanteil und

damit auch die Wachstumsrate bei Bestrahlung mit Neutronen

um den Faktor 10 höher liegt als nach Ionenbeschuß. Von

ähnlichen Ergebnissen im Kupfer berichtet auch Adda /A 71/.

Diese gute ÜbereinstiITmung zwischen Theorie und experimen­

tellen Ergebnissen ist auch ein Hinweis darauf r daß Ober­

flächendefekte während der Bestrahlung in Aluminium keine

übermässige Role spielen sollten, da sie auch im theoreti­

schen Ansatz unberücksichtigt bleiben.

Die Ergebnisse zeigen, daß der Vergleich von Neutronen­

schädigungsexperimenten und Ionensimulationsexperimenten

nicht allein über die allgemein verwendete Angabe von dpa­

Werten erfolgen darf.
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7. Ausblicke

Die Untersuchung des Einflusses von Ausscheidungen auf die

strahleninduzierte Porenbildung wird erschwert durch die

in jedem Fall vorhandenen gelösten Legierungselementen.

Bei Neutronenschädigungsexperimenten entsteht zusätzlich

aufgrund der Reaktion

(n, y ) j3 (2.4 min) S·28______~)' 14 1

Silizium. Dies führt bei Bestrahlung von AIMg zu fein ver­

teilten kohärenten Ausscheidungen des Typs Mg 2Si, wonach

bei dieser Legierung keine Porenbildung beobachtet werden

konnte. Die Ionensimulationsversuche sollten daher gezielt

auf binäre Legierungen erweitert werden. Hierbei sollten

vor allem der Einfluß der Bindungsenergie Leerstelle-Fremd­

atom, der Einfluß der Konzentration der gelösten Elemente

und der partiellen Diffusionskonstanten näher untersucht

werden.

Geeignete Legierungen mit niedrigen Bindungsenergien wären

AICu, AIAg, AIMg und AIZn. Magnesium, Silber und Zink sind

in Aluminium relativ schnell diffundierende Elemente, wäh­

rend die Diffusion von Kupfer vergleichbar der Selbstdiffu­

sion ist. Für mittlere Bindungsenergie, aber sehr kleiner

Diffusionskonstanten, bieten sich Mangan und Chrom in Alu­

minium an. Hohe Bindungsenergien und große partielle Dif­

fusionskonstanten haben Silizium und Germanium in Alumini­

um. Tabelle 15 und Abbildung 6.17 zeigen die Werte für Bin­

dungsenergien Leerstelle-Fremdatom bzw. für Fremddiffusion

in Aluminium.

Die Untersuchung der strahleninduzierten Porenbildung in den

genannten Legierungen mit unterschiedlichen Konzentrationen

würde eine differenzierte Trennung und Wichtung der einzel­

nen Einflüsse ermöglichen und damit zu einem besseren Ver­

ständnis des Einflusses von Ausscheidungen führen.
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Bindungsenergien Leerstelle-Fremdatom in Aluminium

gelöstes
Element

Bindungs­
energie
/eV/

Referenz

Cu 0 /MR 71/

Ag 0.08 /MR 71/

Mg 0 /MR 71/

Zn 0.06 /MR 71/

Ge 0.33 /MR 71/

Si 0.25 /JLSFB 71/

10-U

70"1!

70"15
1,7 U

rinDe
450 1,09

1,5 1,7

Abb. 6.17: Temperaturabhängigkeit der Fremddiffusion in Alu­
minium (nach Bergner /B 72/)
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Die sse dieser Arbeit zeigen daß Ausheilef

nach Beendigung der Bestrahlungen bei über

uminium einen wesentlichen Einfluß haben. Der

prinz ielle Aufbau der verwendeten Be seinrich­

tung gestattet aber keine wesentliche Verkürzung der Ab­

kühlzeiten. Eine Bestrahlungskammer mit Schleusensystem

bei dem nur die jeweils bestrahlte Probe aufgeheizt wi

und nach Beendigung der Bestrahlung sofort mit flüssigem

Stickstoff auf Raumtemperatur oder tiefer abgekühlt wer­

den kann, wurde nach dem Prinzip des Diawechselmechanis­

mus konzipiert, konnte aber im Rahmen dieser Arbeit nicht

mehr z~~ Einsatz ko~~en. Die Bestrahlungseinrichtung ge­

stattet Experimente im Temperaturbereich von~-150oe bis

soooe. Die Strahldiagnose wurde wesentlich verbessert.
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