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Zusammenfassung

Das Hauptziel der vorliegenden Dissertation bestand in dem mikromagnetischen Nachweis der
Werkstoffalterung infolge von kohérenten Cu-Ausscheidungen. Die kohadrenten Cu-Ausscheidungen
spielen bei der Werkstoffalterung der kupferhaltigen Stahle (z.B. 15 NiCuMoNb 5, WB 36) eine
besondere Rolle. Es wurden Fe-Cu-Legierungen mit unter-schiedlichen Volumenanteilen an
kohérenten Cu-Ausscheidungen hergestellt und mittels mikromagnetischer Prifverfahren
charakterisiert. Es wurde gezeigt, dass sich die durch ko-hdrente Cu-Ausscheidungen bedingte
Werkstoffalterung mikromagnetisch Uber den Fremd-kérper- und Spannungseffet nachweisen lgsst.
Mittels eines mikromagnetischen Verfahrens-ansatzes zur zerstdrungsfreien Ermittlung von
Mikroeigenspannungsanderungen wurde eine Zunahme der Kohdrenz-Zugeigenspannungen
zwischen der Fe-Cu-Legierung mit dem nied-rigsten Cu-Gehalt und der Fe-Cu-Legierung mit dem
héchsten Cu-Gehalt von ca. 50 MPa gemessen und mittels Referenzverfahren bestétigt. Durch einen
Vergleich der an den Fe-Cu-Legierungen erzielten Messergebnisse mit denjenigen an Stahl WB 36
wurde bewiesen, dass die am Stahl WB 36 erhaltenen Messeffekte tatséchlich ausschlieBlich auf die

Zunah-me der Menge an kohdrenten Cu-Ausscheidungen wahrend der Betriebsbeanspruchung zu-
rlckzufihren sind.
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Kurzzusammenfassung

Das Hauptziel der vorliegenden Dissertation bestand in dem mikromagnetischen Nachweis
der Werkstoffalterung infolge von koharenten Cu-Ausscheidungen. Die kohérenten Cu-
Ausscheidungen spielen bei der Werkstoffalterung der kupferhaltigen Stahle (z.B.
15 NiCuMoNb 5, WB 36) eine besondere Rolle. Es wurden Fe-Cu-Legierungen mit unter-
schiedlichen Volumenanteilen an koharenten Cu-Ausscheidungen hergestellt und mittels
mikromagnetischer Prufverfahren charakterisiert. Es wurde gezeigt, dass sich die durch ko-
harente Cu-Ausscheidungen bedingte Werkstoffalterung mikromagnetisch Uber den Fremd-
korper- und Spannungseffet nachweisen lasst. Mittels eines mikromagnetischen Verfahrens-
ansatzes zur zerstérungsfreien Ermittlung von Mikroeigenspannungsénderungen wurde eine
Zunahme der Koharenz-Zugeigenspannungen zwischen der Fe-Cu-Legierung mit dem nied-
rigsten Cu-Gehalt und der Fe-Cu-Legierung mit dem hdéchsten Cu-Gehalt von ca. 50 MPa
gemessen und mittels Referenzverfahren bestatigt. Durch einen Vergleich der an den Fe-
Cu-Legierungen erzielten Messergebnisse mit denjenigen an Stahl WB 36 wurde bewiesen,
dass die am Stahl WB 36 erhaltenen Messeffekte tatsachlich ausschliellich auf die Zunah-
me der Menge an kohérenten Cu-Ausscheidungen wahrend der Betriebsbeanspruchung zu-

rickzufhren sind.

Abstract

The primary objective of the available thesis is the micro-magnetic proof of material aging
due to coherent Cu precipitates. The coherent Cu precipitates play an important role during
material aging of steels containing Cu (e.g. 15 NiCuMoNb 5, WB 36). For this purpose Fe-
Cu-alloys with different Cu volume fractions were manufactured and characterized by means
of micro-magnetic testing methods. It was shown, that material ageing, which is induced by
coherent Cu precipitates, can be micro-magnetically detected by means of the foreign body
effect and the stress effect. By means of a micro-magnetic procedure for non destructive
determination of changes of micro residual stresses, an increase of the coherent residual
stresses between the Fe-Cu alloy with the lowest Cu content and the Fe-Cu alloy with the
highest Cu content of approx. 50 MPa was measured. By comparison of the results obtained
from Fe-Cu alloys and WB 36 steels, it was proven that the effects received by examination
of the steel WB 36 are caused exclusively by the increase of the quantity of coherent Cu pre-

cipitates during the service.
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1. Einleitung

1.1 Ausgangssituation und Zielsetzung

In ferritischen Stahlen bewirken kleine, koharente Ausscheidungen eine Werkstoffalterung,
die sich in einer Hartezunahme und Zahigkeitsabnahme widerspiegelt. Kleinste Anderungen
in der Mikrostruktur wie z. B. die Ausscheidung von koharenten Cu-Teilchen beeinflussen
die magnetische Domanenstruktur (siehe Kap. 2.3.1) empfindlich. Durch Anlegen eines
magnetischen Wechselfeldes veradndert sich diese Domanenstruktur, d.h. die Bloch-Wande,
die die einzelne Doménen voneinander trennen (Kap. 2.3.1), bewegen sich und treten dabei
in Wechselwirkung mit der Mikrostruktur, wie beispielsweise Versetzungen und Ausschei-
dungen. Die mikromagnetischen PrifgréRen reagieren empfindlich auf die Anderungen der
Bloch-Wand-Konfiguration. Dies bedeutet, dass diese Bloch-Wénde die eigentlichen Senso-
ren im Material sind, die Anderungen der Mikrostruktur empfindlich nachweisen. Damit ha-
ben mikromagnetische Prifverfahren grundsatzlich ein hohes Potential zum Nachweis von
Mikrogeftigeveranderungen. Ein Beispiel hierfur ist die durch kieine (1-1.5 nm Radius), koha-
rente Cu-Ausscheidungen bedingte thermische Werkstoffalterung in kupferlegiertem Stahl
15 NiCuMoNb 5 (WB 36, Werkstoffnummer 1.6368), der in deutschen Kernkraftwerken in
groRem Umfang als Rohrleitungswerkstoff bei Betriebstemperaturen bis ca. 300 °C verwen-
det wird. Als Behalterwerkstoff ist er im Druckhalter einer deutschen Druckwasserreaktoran-
lage bei Betriebstemperaturen von rund 340 °C eingesetzt. Nach langzeitiger Betriebsbean-
spruchung neigt der Stahl WB 36 zur Nachausscheidung von Kupfer in Form kleiner und ko-
harenter Teilchen, die sich in einer Zahigkeitsabnahme (41 J) und Verschiebung der Spréd-
bruchlibergangstemperatur (70 K) duflert [1].

Die mechanische Hartemessung stellt eine geeignete Methode zum Nachweis von Werk-
stoffalterung dar. Da konventionelle Vickers-Hartemessungen in der vorliegenden Praxissi-
tuation nicht flachendeckend und wiederkehrend durchgefiihrt werden kénnen und ihr stich-
probenartiger Einsatz das Wissen Uber kritische Prifbereiche voraussetzt, wurden zersto-
rungsfreie Prufverfahren fur die Friherkennung des Harteanstiegs favorisiert. Auf Grund der
Analogie zwischen mechanischer Harte (Behinderung der Versetzungsbewegung durch
Ausscheidungen) und magnetischer Harte (Behinderung der Bloch-Wandbewegung durch
Ausscheidungen) wurden die betriebsbedingten Werkstoffveranderungen im Stahl WB 36
mittels mikromagnetischer Prifverfahren charakterisiert [2]. Kénnen Eigenschaftsanderun-
gen des Werkstoffes WB 36 infolge einer Anderung des Cu-Ausscheidungszustandes in der
Praxis besser verstanden und vorhergesagt werden, tragt dies zur Interpretation von Festig-
keitssteigerungen und der Zahigkeitsabnahme der thermisch ausgelagerten Werkstoffzu-
stédnde bei. Im Hinblick auf einen sicheren Einsatz des Stahls WB 36 in der Kerntechnik ist

es erforderlich, mehr Klarheit Uber diese Kupfernachausscheidungen zu erhalten. Im Stahl
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WB 36 liegen neben den kohdarenten auch teil- und inkoharente Cu-Ausscheidungen sowie
Legierungselemente (Ni, Mo und Nb) vor, die StérgrofRen bei der mikromagnetischen Cha-
rakterisierung der Werkstoffalterung des Stahls WB 36 sind. Um ausschliefilich den Einfluss
von kohérenten Cu-Ausscheidungen auf mikromagnetische Messgréfien zu studieren, wur-
den im Rahmen der Dissertation ,Mikromagnetischer Nachweis der Werkstoffalterung infolge
von kohéarenten Kupferausscheidungen® Fe-Cu-Legierungen mit kleinen (1-2 nm mittlerer
Radius), kohdrenten Cu-Ausscheidungen hergestellt und ahnlich wie beim Stahl WB 36 mit-
tels mikromagnetischer Priifverfahren untersucht. Die Ergebnisse erweitern das Grundla-
genwissen als Basis fir eine zerstérungsfreie Uberwachung sicherheitsrelevanter Kompo-
nenten aus WB 36 bzgl. der betrieblichen Nachausscheidung von kohéarenten Cu-Teilchen
und der damit verbundenen unerwtnschten Werkstoffveranderungen.
Um diese durch eine kleine Zunahme des Volumenanteils (0.26 Vol.%) an kohérenten Cu-
Ausscheidungen erzielten Messeffekte im WB 36 erklaren zu kénnen, wurden Fe-Cu-
Legierungen mit deutlich héheren Cu-Gehalten hergestellt, um entsprechend die Menge an
kohéarenten Cu-Ausscheidungen zu erhéhen. An diesen Fe-Cu-Legierungen sollen auf Basis
der Wechselwirkungsmechanismen zwischen der magnetischen Struktur und der Mikrostruk-
tur die Mikrogefligezustande grundlegend charakterisiert werden. Die erhaltenen Erkennt-
nisse sollen ein tieferes physikalisches Verstdndnis der Vorgange im realen Werkstoff
WB 36 ermoglichen. Die wissenschaftlichen Arbeitsziele der vorliegenden Doktorarbeit sind:
1) Mikrogefligecharakterisierung von Fe-Cu-Legierungen mit Hilfe mikromagnetischer
Prufverfahren unter Nutzung der Erforschung von Wechselwirkungsmechanismen zwi-
schen der Mikrostruktur und der magnetischen Struktur
2) Entwicklung eines  Verfahrensansatzes zur  Ermittiung der  Kohéarenz-
Zugeigenspannungsanderung herriihrend von koharenten Cu-Ausscheidungen, die zur
Werkstoffalterung beitragen
3) Ubertragung der an den Fe-Cu-Legierungen gewonnenen Erkenntnisse auf den Stahl
WB 36.

1.2 Stand des Wissens und der Technik

Samtliche mikromagnetischen PrifgroRen sind sowohl vom Mikrogefligezustand als auch
vom Eigenspannungszustand abhangig. Es existiert bislang kein eindeutiger, funktionaler,
d.h. mathematisch beschreibbarer Zusammenhang zwischen den mikromagnetischen Prif-
groéfen und den ZielgroRen, wie beispielsweise Harte oder Eigenspannungszustand. Um bei
der Ermittlung von ZielgréRen, wie beispielsweise Ausscheidungszustand, mittels mikro-
magnetischer PrifgréBen zu stérgréRenunabhangigen Aussagen zu gelangen, wurde am
Fraunhofer Institut 1ZFP Saarbriicken der so genannte 3MA-Verfahrensansatz entwickelt.

3MA ist ein Akronym flir Mikromagnetische Multiparameter Mikrostruktur und Spannungs-
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Analyse [3, 4, 5]. Dieser Verfahrensansatz basiert auf der Nutzung mehrerer voneinander
unabhéngiger mikromagnetische MessgrofRen wie magnetisches Barkhausenrauschen, O-
berwellenanalyse im Zeitsignal der magnetischen Tangentialfeldstarke, Uberlagerungsper-
meabilitat und Wirbelstromimpedanzanalyse. Hierbei handelt es sich um rein empirische Zu-
sammenhange, die abhangig von der jeweiligen Stahlgite Uber Regressionsalgorithmen,
neuronale Netze bzw. Mustererkennung ermittelt werden miissen [3].

Im Rahmen eines Vorhabens der Reaktorsicherheitsforschung [2] wurden Untersuchungen
bzgl. der Charakterisierung von Cu-Ausscheidungen mittels mikromagnetischer Prifverfah-
ren durchgeflhrt. Hierzu wurde ein modulares Messsystem auf Softwarebasis aufgebaut und
fur die Bestimmung von HV 10-Werten durch Barkhausenrausch- und Oberwellenanalyse
kalibriert. Die Praxistauglichkeit dieses Ansatzes wurde durch den Nachweis der Unabhan-
gigkeit von Stéreinflissen wie plastischer Verformung und Zuglastspannungen bewiesen. In
allen Untersuchungen wurden hohe Korrelationen (0.90 < r2 < 0.99) und niedrige Fehler-
bandbreiten (5 bis 10 HV 10) zwischen zerstérungsfrei und zerstérend ermittelten Hartewer-
ten erzielt. Es wurde auflerdem gezeigt, dass Messungen der dynamischen Magnetostriktion
(mit elektromagnetisch angeregtem Ultraschall, EMUS) und Wirbelstromimpedanzanalyse
weitere geeignete Verfahrensansatze fur den zerstérungsfreien Nachweis von Cu-
Ausscheidungen darstellen, da sie Anderungen der Leitfahigkeit und Permeabilitat des Mate-
rials widerspiegeln [2].

Dariiber hinaus wurden zahireiche Untersuchungen zur Lastspannungsabhéngigkeit elekt-
romagnetischer Prifgroen durchgefiihrt, um die ausscheidungsbedingten Anderungen der
Mikroeigenspannungszustande in WB 36 zu bestimmen. Mit Hilfe eines Verfahrensansatzes
[6], welcher auf lastspannungsabhangigen Barkhausenrauschmessungen basiert und eine
Messgenauigkeit von +1.5 MPa aufweist, wurde fur die Stahlgite WB 36 ein Mikroeigen-
spannungsunterschied zwischen betriebsbeanspruchten bzw. betriebssimulierten Zusténden
und erholungsgeglihten bzw. Anlieferungszustanden ermittelt.

Aus mikromagnetischen Untersuchungen an den Feinkornbaustahlen 22 NiMoCr 37 sowie
15 MnMoNiV 53 lieRen sich keine eindeutigen Aussagen beziiglich des Einflusses von
(nichtferromagnetischen) Ausscheidungen auf die mikromagnetischen Prifgréen ableiten
[71.

Wegen der Komplexitat der Einflussfaktoren in Stahlen wurde an Modellsubstanzen der Ein-
fluss von Ausscheidungen auf die mikromagnetischen PrifgréRen im Rahmen einer an der
Universitat des Saarlandes durchgefiihrten Dissertation [8] untersucht, um den durch Model-
le vorhergesagten Fremdkérpereffekt nicht-ferromagnetischer Ausscheidungen (siehe Kap.
2.3.1) zu Uberprifen. Anhand dieser Modellsubstanzen wurden Theorien zur Koerzitiv-
feldstdrke von Kersten [9], Néel [10], Dijkstra und Wert [11], sowie Kondorsky [12] und

Trauble [13] getestet und mit experimentellen Untersuchungsergebnissen verglichen. Diese
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Untersuchungsergebnisse zeigen eine deutliche Diskrepanz zwischen Theorie und Experi-
ment.

Zur mikromagnetischen Charakterisierung von koharenten Cu-Ausscheidungen in Fe-Cu-
Legierungen sind weltweit, auBer den oben erwahnten Untersuchungen, keine sonstigen

Forschungsarbeiten verdffentlicht worden.
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2. Theoretische Grundlagen

2.1 Ausscheidungshértung

2.1.1 Ausscheidungskinetik

Die Ausscheidungskinetik beschreibt die energetischen Bedingungen und die zeitlichen Ver-
laufe zur Bildung einer neuen Phase (z.B. in Fe-Cu-Legierungen die Cu-Teilchen) in Ubersat-
tigten Mischkristallen durch diffusionsgesteuerte Vorgénge der Keimbildung, des Wachstums
und der Vergréberung. Die entstehenden Ausscheidungsgefiige werden durch Zahl, GroRe,
Form und raumliche Verteilung der Teilchen in der Matrix charakterisiert. Die Morphologie
der Ausscheidungen bildet sich wahrend der Keimbildung aus und &dndert sich wahrend des
anschlieRenden Wachstums und der Vergréberung der Teilchen. Das kinetische Grundkon-
zept wird nachfolgend umrissen [14]:

1) An der Léslichkeitsgrenze von Mischkristallen herrscht thermodynamisches Gleichge-
wicht. Sie gibt in Abhangigkeit von der Temperatur die maximale I6sliche Menge eines
Legierungselements B in einem anderen Element A an. Wird die Loslichkeitsgrenze
Uberschritten, strebt das System nach Entmischung, indem sich zur Wahrung der
Gleichgewichtskonzentration des a-Mischkristalls eine B-Element-reiche B-Phase aus-
scheidet.

2) Bei der Abkihlung mit hoher Abkuihlungsgeschwindigkeit (wie z. B. beim Abschrecken)
liegt, — je nach chemischer Zusammensetzung des Werkstoffes und Temperatur-Zeit-
Verlauf — bei Raumtemperatur ein mehr oder weniger Ubersattigter Mischkristall vor.
Anteile des betrachteten Elements bleiben zwangsgeldst solange die Temperatur und
die Zeit zu gering sind, um den Ausscheidungsvorgang zu erméglichen. Nach der Ab-
kithlung mit hoher Abkiihlungsgeschwindigkeit (z. B. ca. 300 °C/s) steht die fur Bildung
und Wachstum der Ausscheidung erforderliche Energiepotentiale zur Verfigung.
Wenn thermische Schwankungen oberhalb einer bestimmten Temperatur die Bildung
kleiner Kristallkeime der B-Phase erméglichen (thermische Aktivierung), wird Umwand-
lungsenergie freigegeben und Grenzflachenenergie verbraucht. Die Summe aus die-
sen, also die dem Volumen bzw. der Grenzflache des sich bildenden Keims proportio-
nale Energiebeitrage, ist als Keimbildungsarbeit aufzubringen.

3) Die Keimbildungsarbeit nimmt im ersten Stadium der Keimbildung mit dem Teilchenra-
dius zu — solange der Grenzflachenanteil gegentiber dem Volumenanteil Uberwiegt.
Der betreffende Kristallkeim steht noch im labilen Gleichgewicht mit dem umgebenden

a-Kristall und kann jederzeit zerfallen. Erst oberhalb eines kritischen Radius wird der
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Keim stabil, da dann die Keimbildungsarbeit mit dem Teilchenradius abnimmt. Der
Keim kann dann spontan, d.h. ohne weitere Energiezufuhr, weiter wachsen. Der zum
Einstellen der kritischen KeimgroRe aufzubringende Hochstwert der Keimbildungsar-
beit wird als Aktivierungsenergie der Keimbildung bezeichnet.

4) Die Keimbildung hangt am empfindlichsten von der Grenzflachenenergie des Aus-
scheidungskeims ab, da die Grenzflachenenergie in dritter Potenz in die Aktivierungs-
energie eingeht. Die Bildung eines Keims ist nur dann wahrscheinlich, wenn er von ei-
ner Grenzflache niedriger Energie umgeben ist. Dies ist der Fall bei einer koharenten
Struktur der Grenzflache zwischen Keim und Matrix. Wenn das Matrixgitter und das
Keimgitter sich nur in der Gitterkonstanten unterscheiden und solange der Unterschied
zwischen diesen Gitterkonstanten (Fehlpassung) durch elastische Verzerrungen ak-
komodiert werden kann, ist der Keim noch koharent mit der Matrix. Die elastische Ver-
zerrung liefert jedoch einen erschwerenden Beitrag zur Keimbildungsarbeit, da sie die
Umwandlungsenergie vermindert.

5) Die Struktur der Grenzflache ist somit nicht nur fur die Verfestigungsmechanismen,
sondern auch fir die Ausscheidungskinetik wichtig. Es geht um die Frage, wie die Git-
ter von Teilchen und Matrix an der Grenzfliche zusammenpassen (Kohérenzgrad).
Daraus kann abgeleitet werden, wie sich die Teilchen bilden und wachsen als auch wie
die Teilchen die Verfestigungsmechanismen beeinflussen.

6) Das Stadium des Teilchenwachstums beginnt nach einer ,Inkubationszeit® zur Bildung
eines stabilen Keims, wobei sowohl Durchmesser als auch Volumenanteil der Teilchen
zunehmen. Das Teilchenwachstum endet, wenn das maximal mdégliche Volumen —
entsprechend dem jeweiligen Gleichgewichtszustand der Léslichkeit — erreicht ist.

7) Im Stadium der Teilchenvergroberung (Ostwald-Reifung) bleibt der ausgeschiedene
Volumenanteil konstant, wahrend der mittlere Teilchendurchmesser und der Teilchen-
abstand zunehmen. Dies wird dadurch erméglicht, dass kleinere Teilchen von gréfe-
ren aufgezehrt werden, so dass sich die groReren Teilchen vergrébern. Da die Teil-
chen selbst nicht wandern kénnen, werden auch diese Vorgange durch atomare Diffu-
sion gesteuert [1, 14].

In jedem Harteverlauf spiegelt sich die Umwandlung von kohérenten Uber teilkohérente in
inkohadrente Ausscheidungen wahrend der Auslagerung wider. Ein theoretischer Harteverlauf
ist in Abb. 2.1 dargestellt. Im ansteigenden Ast des theoretischen Harteverlaufs liegt eine
Legierung mit hauptsachlich koharenten Ausscheidungen vor. In der Umgebung des Harte-
maximums Uberwiegen teilkohdrente Ausscheidungen, im abnehmenden Ast des Hartever-
laufs liegen inkoharente Ausscheidungen vor und es finden Ostwald-Reifungsprozesse statt
[14].
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Abb. 2.1: Verldufe von Ausscheidungsvorgang (Volumenanteil), Teilchenwachstum (Teilchenradius)

und daraus folgender Anderung der Harte als Funktion der Anlassdauer bei isothermer Auslagerung
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2.1.2 Mechanische Ausscheidungshéartung

Die Festigkeit metallischer Werkstoffe hangt einerseits von den Bindungsverhéltnissen (Bin-
dungsarten) im Kristallgitter und anderseits von der Dichte und der Beweglichkeit der Fehl-
ordnungen, besonders der Stufenversetzungen, ab. Die Ausscheidungshartung beruht auf
der Behinderung der Versetzungsbewegung durch fein verteilte Ausscheidungen sekundéarer
Phasen im Werkstoff, die sich (wie im vorangehenden Kapitel dargelegt) in Abh&ngigkeit von
der Temperatur bilden und deren Ldslichkeit mit fallender Temperatur sinkt. Dadurch wird
der Widerstand gegen plastische Verformung erhéht, erkennbar an einer Zunahme der
Streckgrenze des Werkstoffes um einen bestimmten Betrag. Dieser Betrag héngt davon ab,
wie ein gegebener Volumenanteil von Teilchen im Grundgitter verteilt ist und wie die davon
abhangige Behinderung der Versetzungsbewegung bzw. die Wechselwirkung zwischen Ver-
setzungen und Teilchen erfolgt.

Die Ausscheidungen sind in GroRe, Form und Verteilung vielfaltig. Die Streckgrenze setzt
sich zusammen aus dem Beitrag des Mischkristalls und der Ausscheidungshartung. Dabei
tritt erfahrungsgeman bei genligend groRem Volumenanteil an Ausscheidungen der Sekun-
darphase und ihrer Verteilung mit einem optimalen Teilchenabstand eine Festigkeitssteige-
rung auf. Die mit diesen Ausscheidungen der Sekundarphase wechselwirkenden Stufenver-
setzungen werden in ihrer Bewegung gehemmt und bilden Quellen fir neue Stufenverset-
zungen (Frank-Read-Mechanismus). Die maximale Erhdhung der Festigkeit Aot (oder der
Harte, AHV 10) wird erreicht, wenn die Versetzungen von den Teilchen gezwungen werden,
die Teilchen zu schneiden oder sich zu Halbkreisen durchzubiegen und die Teilchen zu um-
gehen [14]:

_Gb _Gf”

Ao,
A, d

: (2.1)

AHV 10 = Actla (2.2)

wobei:

G = Schubmodul des Grundgitters

b = Burgers-Vektor oder kleinster Atomabstand

At = Teilchenabstand

f = Volumenanteil an Teilchen

d = Teilchendurchmesser

a = Koeffizient, fur Eisenwerkstoffe 3 - 3.8
Man unterscheidet drei Formen von Ausscheidungen: koharente, teilkohdrente und inkoha-
rente:

1) Koharente Ausscheidungen unterscheiden sich nicht von der Matrix im Bezug auf ihre

Gitterstruktur, sondern nur im Bezug auf ihre Zusammensetzung.

10
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2) Teilkoharente Ausscheidungen weisen nicht mehr in allen Gitterebenen einen Bezug
zum Matrixgitter auf. Durch die koharenten und teilkoharenten Ausscheidungen kdnnen
sich die Versetzungen hindurch bewegen, da sich die kristallographischen Ebenen mit
leichter Gitterverzerrung Uber die Phasengrenze hinweg fortsetzen (Abb. 2.2). Diese
Gitterverzerrungen in der Teilchenumgebung beruhen auf Eigenspannungen. Bei den
koharenten (kleinen) Teilchen sind dies die Kohdrenz-Zugeigenspannungen. Sie sind
proportional zur Differenz zwischen den Gitterparametern von Teilchen und Matrix, d.h.
zur Gitterfehlpassung. Die hierbei erfolgende Scherung der Teilchen mit gegentber der
Matrix veranderter Gitterabmessung und verdndertem Schubmodul sowie der Zuwachs
an Phasengrenzflache erfordern eine erhdhte Kraft. Bewegt sich eine Versetzung
durch eine kohéarente Ausscheidung, so wird das Teilchen abgeschert, weil die Verset-
zung die Atome auf der einen Seite der Gleitebene verschiebt. Durch das Abscheren
entstehen zusatzliche Phasengrenzflachen, deren Energie beim Schneiden des Teil-
chens durch eine angelegte Spannung aufgebracht werden muss. Der Schneidmecha-
nismus ist nur bis zu einem bestimmten Abstand und Kohérenzgrad der Teilchen még-
lich (Kelly-Fine-Mechanismus) [14, 15]. Die Spannung zum Durchschneiden der Teil-

12

chen nimmt mit (fr)"* zu (f = Volumenanteil an Ausscheidungen, r = Ausscheidungsra-

dius). Sie kann jedoch nicht gréRer als die Orowan Spannung (Ar, :O.S@E)
B

werden, weil dann die Versetzung das Hindernis leichter umgehen als schneiden kann.

3) Inkoharente Ausscheidungen weisen ihre eigene Kristallstruktur auf und zeigen im All-
gemeinen keine Koharenz zur Matrix auf. Sie kdnnen von Versetzungen umgangen
werden (Abb. 2.3), wobei sich die Versetzungen unter den angelegten Spannungen
zwischen den Teilchen durchbiegen und unter Zurlicklassung eines Versetzungsrings
weiterlaufen (Orowan-Mechanismus) [14, 15].

Seitenansicht

Draufsicht
Abb. 2.2: Schneiden von Ausscheidungen durch Versetzungen (Kelly-Fine-Mechanismus)

11
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Abb. 2.3: Umgehen von Ausscheidungen durch Versetzungen (Orowan-Mechanismus)

Die Auslagerungstemperatur bestimmt die Form, die Gréf3e und den Abstand der Ausschei-
dungen.

1) Bei Auslagerungstemperaturen, die deutlich niedriger als die Ld&slichkeitstemperatur
sind, erlaubt die geringe Beweglichkeit der Atome nur kurze Diffusionswege. Es bilden
sich an zahlreichen Stellen im homogenen Mischkristall koharente Ausscheidungen
(alle Gitterebenen der Matrix und der Teilchen halten zusammen, wodurch Uber be-
grenzte Bereiche Anderungen der Gitterparameter auftreten — Abb. 2.4a). Diesen An-
derungen sind Koharenzspannungen zuzuordnen, aus denen durch die Behinderung
der Versetzungsbewegungen Festigkeitssteigerungen resultieren. Die Formen der
Ausscheidungen sind sehr unterschiedlich: kugel-, scheiben-, nadel- oder wirfelférmig.

2) Hohere Auslagerungstemperaturen (Tausiagerung  li€gt unterhalb der Tissichke) Und/oder
langere Auslagerungszeiten fiihren grundsatzlich zu einer Zunahme der Beweglichkeit
der Atome. Dadurch werden die Atome langere Diffusionswege zurlicklegen, was zur
Bildung anderer Ausscheidungsformen fuhrt. Der Zusammenhalt der Ausscheidungen
mit dem Matrixgitter ist zundchst nicht mehr in allen Gitterebenen gegeben. Es bilden
sich teilkoharente Ausscheidungen (Abb. 2.4b), welche meist linsen- oder plattenfor-
mige Gestalt haben. Die grof¥flachige Phasengrenze bildet dabei die koharente Grenz-
flache. Die Koharenzspannung im diesem Fall ist im Vergleich zu koharenten Aus-
scheidungen grofer und erstreckt sich Uber gréRRere Gitterbereiche, wodurch die Ver-
setzungsbewegung starker behindert wird. Wie schon erwahnt, kénnen die starken
Verzerrungen zur Verfestigung beitragen, jedoch wird die durch die Zunahme des Vo-
lumenanteils an teilkoharenten Ausscheidungen bedingte Festigkeitssteigerung insge-
samt geringer sein im Vergleich zur bedingt durch kohdrente Ausscheidungen induzier-
ten Festigkeitssteigerung [14...22].

3) Bei hohen Auslagerungstemperaturen (nah an der Léslichkeitslinie) findet die Entmi-

schung im Gleichgewichtszustand statt. Beim Erreichen der Ld&slichkeitslinie ndhern
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sich die Ausscheidungen der Gleichgewichtsphase. Hier weisen die Ausscheidungen
ihre eigene Kristallstruktur (kfz-Gitterstruktur) auf und zeigen keine Kohérenz zur Mat-
rix (Abb. 2.4c). Nach langeren Auslagerungszeiten nimmt der a-Mischkristall die

Gleichgewichtskonzentration an. Um die Oberflachenenergie zu minimieren, wachsen

gréRere Teilchen auf Kosten kleiner, so dass die mittlere Teilchengréfle mit £ zu-
nimmt (Ostwald-Reifung bzw. Uberalterung). Durch dieses Wachstum &ndern sich die
mechanischen Eigenschaften, die auf den Wechselwirkungen zwischen Versetzungen
und Teilchen beruhen. Da der mittlere Abstand zwischen den Teilchen zunimmt und
die Teilchen von den Versetzungen umgangen werden kénnen, nehmen Festigkeit,

Streckgrenze und Harte im Verlauf der Ostwald-Reifung ab.

2.1.21 Cu-Ausscheidungen in Fe-Cu-Legierungen

Uber Cu-Ausscheidungen und ihre mikrostrukturelle Entwicklung bei der thermischen Ausla-
gerung von Fe-Cu-Legierungen und kupferhaltigen Stéhlen existiert umfangreiche Literatur
[1, 8, 16...37]. Mit verschiedenen Methoden wie Transmissionselektronenmikroskopie (TEM),
Feldionenmikroskopie (FIM), Feldionenmikroskopie mit Atomsonde (APFIM), Neutronen-
kleinwinkelstreuung (SANS), Méssbauerspektroskopie und elektrische Restwiderstands-
messungen kénnen Informationen Uber die Zusammensetzung, Kristallstruktur, GroRe, Form
und Menge der Cu-Ausscheidungen gewonnen werden [1, 8, 18, 20...25, 27...32, 34...36].
Bei den meisten Arbeiten, die sich mit der Kristallstruktur der Cu-Ausscheidungen beschéf-
tigt haben, wurde Ubereinstimmend von einem anfénglich kohadrent mit der kubisch raum-
zentrierten (krz) Eisenmatrix verwachsenen krz-Kupferkeim berichtet. Jedoch gibt es hin-
sichtlich der Gitterumwandlungen bei Teilchenwachstum im Zuge einer thermischen Ausla-
gerung sowie hinsichtlich der TeilchengréRe, bei denen diese Gitterumwandlungen stattfin-
den, unterschiedliche Aussagen. Einige Autoren nehmen eine direkte Umwandlung des krz-
Keims in eine inkoharente Cu-Ausscheidung mit arteigenem kubisch flachenzentriertem (kfz)
Gitter an [28], andere dagegen finden Ubergangsphasen [1, 20, 21, 24, 29...32].

Im Falle der Fe-Cu-Legierungen weisen die kohdrenten Cu-Ausscheidungen wie die a-
Fe-Matrix eine krz-Gitterstruktur auf und sind kugelférmig (siehe Abb. 2.4a). Der Cu-

Ausscheidungsradius liegt unter 5 nm.
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Abb. 2.4: Unterschiedliche Cu-Ausscheidungsstrukturen in der a-Fe-Matrix

Die Autoren von [1, 21 29, 32] stellen fest, dass in thermisch ausgelagerten Fe-Cu-
Legierungen die Cu-Ausscheidungen mit einem Radius zwischen 5 und 9 nm eine ,verzwil-
lingte* 9R-Struktur aufweisen. Diese 9R-Struktur liegt hinsichtlich Packungsdichte und Sta-
pelfolge zwischen der krz-Struktur und der dichtest gepackten kfz-Struktur. Sie verkérpert
somit eine Ubergangsphase zwischen dem krz-Gitter der Matrix und dem arteigenen kfz-
Gitter der Cu-Ausscheidungen. Im Falle der Fe-Cu-Legierungen zeigen die teilkohédren-
ten Cu-Teilchen schlieBlich unter Abnahme der Kohdrenzspannung eine 9R-Zwillings-
Struktur oder eine 3R-Nicht-Zwillings-Struktur (siehe Abb. 2.4b).

Oberhalb eines Teilchenradius von etwa 9 nm findet nach [1, 29, 32] eine weitere Umwand-
lung in die stabilere ,nicht verzwillingte* 3R-Ubergangsphase statt, welche dem kfz Gitter
ahnlicher ist als der 9R-Struktur. Uberschreitet der Cu-Ausscheidungsradius etwa 15 nm,
relaxiert die 3R-Ubergangsstruktur durch Gitterdrehungen und Abstandsénderungen in die

arteigene kfz-Struktur des Kupfers.

2.2 Referenzmethoden zum Nachweis kohdrenter Cu-Ausscheidungen:

Neutronen-Kleinwinkelstreuung und Magnetkraftmikroskopie

2.21 Neutronen-Kleinwinkelstreuung (SANS)

Nach Erkenntnissen der Staatlichen Materialpriifungsanstalt (MPA), Stuttgart kénnen kleine
(1-1.5 nm Radius) koharente Cu-Ausscheidungen in a-Fe-Matrix eingebettet mittels TEM-
Untersuchungen nicht nachgewiesen werden [1]. Die Neutronen-Kleinwinkelstreuung (im
engl. Small Angle Neutron Scattering - SANS) ist zur Charakterisierung von Nanostrukturen
wie z. B. Cu-Ausscheidungen in einem Material geeignet. Die Auflésung ist dabei atomar
[38, 39]. SANS liefert statistisch abgesicherte integralaussagen tber makroskopische Volu-
mina des Werkstoffes und ist gut geeignet zur Bestimmung der GroRe, Verteilung und des
Volumenanteils von Ausscheidungen [1, 38, 39]. Die Neutronen-Kleinwinkelstreuung wird

beim Durchgang eines Neutronenstrahls durch Materialien beobachtet, welche rdumliche
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Inhomogenitaten der Streuldangendichte besitzen. Dabei treten die Neutronen in Wechselwir-
kung mit den Atomkernen sowie mit dem magnetischen Feld der Elektronen. Unterschiedli-
che chemische Elemente existieren in Form unterschiedlicher Isotopen. In Wechselwirkung

mit Neutronen unterscheiden sich die Isotopen bezlglich ihrer Streustarke.

Primar Strahl

Abb. 2.5: Schematische Darstellung des SANS-Prinzips

Bei den SANS-Untersuchungen wird die Intensitat (1), oder der differentielle Wirkungsquer-
schnitt (dZ/dQ), der unter den kleinen Winkeln 9 und o (Abb. 2.5) gestreuten Neutronen er-
mittelt und Uber dem Betrag q des Streuvektors aufgetragen. Dabei ist 9 der Winkel zwi-
schen der Richtung der gestreuten Neutronen und der Richtung des einfallenden Neutro-

nenstrahls, o der Azimutwinkel zur Richtung des Magnetfeldes und g =47 sin($/2)/A der

Betrag des Streuvektors mit der Neutronenwellenidnge . Die auf dem Flachendetektor ge-

messene Intensitdt der durch die in einer Matrix eingebetteten Teilchen bedingten Neutro-

nenstreuung ist durch /; = [An,e"""dV = An,V,F(q) gegeben, wobei V; das Volumen der
V.

i

Teilchen ist, 7 die Streuldnge (Maf fir die Starke der Streuung), 47 = 77 - Nyamx (Streulén-
gendifferenz zwischen den Teilchen und der einbettenden Matrix) sowie F(q) der Formfaktor
[38]. Die Streuldangendifferenz und der Formfaktor hdngen von der Dichte der Streuobjekte
(z. B. Ausscheidungen) bzw. von der Form und Gréf3e der Streuobjekte ab. Bei der Verwen-
dung von unpolarisierten Neutronen (wie im vorliegenden Fall) kommt zum nuklearen Anteil
des Wirkungsquerschnitts (lnu) nur noch ein magnetischer Anteil (Insg) hinzu im Vergleich
zur Verwendung von polarisierten Neutronen, wo zusatzlich zu den beiden Anteilen noch ein
Interferenzterm hinzukommt: | =l + Inag. Der nukleare Anteil (Ihua) ist unabhéngig vom
Winkel o (Abb. 2.6). Der magnetische Anteil (Imag) ist — sofern sich die Probe im Bereich der
magnetischen Sattigung befindet vom Winkel o abhangig und zwar: fir o = n/2 am grofiten

und fUr o = 0 sehr klein oder verschwindet. Folglich:
l(a=n/2) = ‘mag. + Inukl. (23)

l(a =0) = Tk, (2.4)
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Misst man den Wirkungsquerschnitt fir beide Richtungen und bildet dann die Differenz, so
erhalt man nur den magnetischen Streubeitrag, der vom Spin der auf dem Detektor einlau-
fenden Neutronen abhéangig ist.

Die SANS-Untersuchungen an den hergestelliten Fe-Cu-Legierungen wurden an der GeNF
(Geesthacht Neutron Facility) des GKSS Forschungszentrums an der Strahllinie SANS-2
durchgefuhrt [39]. Abb. 2.6 zeigt schematisch die Komponenten der Anlage. Die SANS-2
wird von einer kalten Quelle mit Neutronen versorgt. Die Wellenldnge wird mit einem me-
chanischen Geschwindigkeitsselektor eingestellt und betrdgt im vorhandenen Fall 0.58 nm.
Die SANS-2 kann sowohl polarisierte (Polarisator und Flipper 1) als auch unpolarisierte
Neutronen verwenden. Ein schraubenférmiger Gang auf der Oberflache eines rotierenden
Zylinders gestattet nur Neutronen mit passender Spinrichtung den berlihrungsfreien Durch-
tritt. In der Kollimatoranlage werden Neutronen, deren Flugrichtung zu stark von der ge-
winschten Richtung abweicht, durch Blenden zurlickgehalten. Verschiedene Kollimations-
bedingungen kénnen mittels Blendenrader und eingefahrenen Neutronenleiterabschnitten
eingestellt werden. Am Probenort haben die Neutronen eine wohldefinierte Richtung und
Geschwindigkeit. Im Detektorrohr befindet sich der Kleinwinkel-Detektor, ein ortsauflésender
Flachenzahler mit einer Nachweisflache von 55X55 cm?, welcher das Eintreffen gestreuter
Neutronen registriert. Der Abstand zwischen Probe und Detektor kann in weiten Grenzen

verandert werden, um unterschiedliche Streuvektorbereiche abzudecken.

Fahrungsfeld FUhrungsfeld

{Polarisator risator} '
Geezgf?\?v?nné igkeits {_ ipper ,;' {_P ° be - ] {LANSA} \\%
selektor (f!ipperlij ‘:W

Abb. 2.6: Prinzipskizze der Anlage SANS-2

oflimator Strecke

Polarisierte Neutronen bewirken eine magnetische diffuse Streuung. Diese magnetische dif-
fuse Streuung stellt einen unerwiinschten Untergrund, der den Nachweis sehr kleiner Aus-
scheidungen beeintrachtigt, dar. Da im Falle der hier untersuchten Fe-Cu-Legierungen klei-
ne Cu-Ausscheidungen charakterisiert werden muissen, wurden hierzu unpolarisierten Neut-
ronen verwendet. Um den magnetischen Streubeitrag (Imsg. — siehe Gl. 2.3 und Gl. 2.4), wel-
cher vom Spin der auf dem Detektor einlaufenden Neutronen abhéngig ist, berechnen zu

kénnen, wurden die Fe-Cu-Proben bis in die Sattigung magnetisiert und die totale Intensitat
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der Neutronenstreuung jeweils fir oo = n/2 und fir o = 0 gemessen. Mit Hilfe eines konventi-
onellen Elektromagnetes mit einem horizontalen Feld der Starke 2.5 T wurden die Proben
bis in den Bereich der Sattigung magnetisiert [39]. Da Fe im Gegensatz zu Cu ferromagne-
tisch ist, werden die Cu-Teilchen bei der Magnetisierung der Proben bis in die Séattigung als
,Locher” in der magnetisierten Eisenmatrix ,sichtbar®. Dies bedeutet, dass bei der Magneti-
sierung der Fe-Cu-Proben durch die Bestimmung des magnetischen Streubeitrags der Ein-
fluss der ,Locher” (Cu-Teilchen) detektiert wird [39].

Um die Neutronenstreuung, die von den koharenten Cu-Ausscheidungen herrlihrt, von ande-
ren Effekten zu separieren, wurde von den Streukurven (die Differenz zwischen den Wir-
kungsquerschnitten fir o = n/2 und o = 0 als Funktion des Betrags des Streuvektors) der Fe-
Cu-Legierungen die Streukurve der Referenzprobe (Fe-0 Gew. % Cu) abgezogen.
Informationen Uber die streuenden Teilchen (mittlerer Radius, Teilchenverteilung, Teilchen-
dichte sowie Volumenanteil) kénnen mittels spezieller Auswertungsprogramme aus den

Streukurven ermittelt werden.

2.2.2 Magnetkraftmikroskopie (MFM)

Fir magnetische bilderstellende Untersuchungen mit einer Aufldsung bis in den Nanometer-
Bereich ist die Magnetkraftmikroskopie (im engl. magnetic force microscopy — MFM) eine
geeignete Methode [40]. Die mittels Magnetkraftmikroskopie erhaltenen Bilder stellen, durch
Amplituden-, Phasen- und Frequenzverschiebung, die Intensitdt und die Verteilung des
magnetischen Feldes an der Probenoberflache dar. Die Prifsonde ist eine kleine, mit einem
ferromagnetischen Material beschichtete, in eine mikrostrukturierte Blattfeder (Cantilever)
integrierte Spitze, die in kleinem Abstand die Oberflache der Probe abtastet. Die aus der
(magnetischen) Probe austretenden magnetischen Felder fihren zu einer auf die Spitze wir-
kenden Kraft und zu einem Kraftgradienten.

Mittels Magnetkraftmikroskopie erhalt man topografische und magnetische Abbildungen
maoglich. In einem ersten Schritt wird (in Kontakt- oder Halbkontakt- Modus) die topografi-
sche Abbildung dargestellt. In einem zweiten Schritt wird eine magnetische Abbildung erhal-
ten. Der Kontrast in den MFM Bildern wird von starken Magnetisierungsinhomogenitaten er-
zeugt. Das ist z.B. an den Positionen der Bloch-Wéande der Fall [40, 41]. Damit Iasst sich die
magnetische Domanenstruktur abbilden. Da die Mikrostruktur die magnetische Doméanen-
struktur beeinflusst, ermdglicht die Magnetkraftmikroskopie in indirekter Weise eine Charak-
terisierung des Cu-Ausscheidungszustandes.

Von den fur MFM Untersuchungen hergesteliten Proben wurden jeweils 2 mm dicke Schei-
ben abgeséagt. Diese Scheiben wurden auf eine Platte geklebt und poliert. Um die Kérner-

struktur sichtbar zu machen, wurden die Proben mit 3 % alkoholischer HNO; geaétzt.
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2.3 Mikromagnetische Priifverfahren

2.3.1 Ferromagnetismus

Die physikalische Voraussetzung fir die zerstérungsfreie Materialpriifung mittels mikromag-
netischer Verfahren ist das ferromagnetische Materialverhalten, das bei den Ubergangsele-
menten Fe, Ni, Co, den seltenen Erden und deren Legierungen vorkommt. Der Ferromagne-
tismus ist eine ausgesprochene Kristallstruktureigenschaft des Festkdrpers. Ferromagneti-
sche Werkstoffe sind durch eine Doménenstruktur charakterisiert (Abb. 2.6) [13, 41...44].
Die Grenzen zwischen diesen bis zur Sattigung magnetisierten Domanen sind die Doma-
nenwande, auch Bloch-Wande genannt. Fur Fe-Werkstoffe wird in den Modellvorstellungen
zwischen zwei Arten von Bloch-Wénden unterschieden, den 180°-Bloch-Wanden und den
90°-Bloch-Wanden. Im Falle der 180°-Bloch-Wande sind die Magnetisierungsrichtungen in
den benachbarten Doméanen antiparallel.

In Materialien mit kubischer Gitterstruktur und K > 0 (K = Kristallanisotropiekonstante) sind
die nicht-180°-Bloch-Wande immer 90°-Bloch-Waéande, d. h. die Momente in benachbarten
magnetischen Domanen stehen senkrecht aufeinander. Folglich werden in den Bloch-
Wanden von Eisenwerkstoffen die lokalen Magnetisierungsrichtungen um 180° bzw. 90° ge-
dreht. Die Wanddicke von Bloch-Wanden liegt in der GréRenordnung von 50-100 nm. Die
180°-Bloch-Wande besitzen im Gegensatz zu den 90°-Bloch-Wanden nur kurzreichweitige

Eigenspannungsfelder, wodurch sie leichter beweglich sind.

magnetische
Doménen

180°-Bloch-Wand

90°-Bloch-Wand

O,

NN

Abb. 2.6: Ferromagnetische Doménenstruktur in Fe-Werkstoffe

Die Ursache fur die in einem Material vorliegende Domanenkonfiguration lasst sich durch
eine Betrachtung der die spontane Magnetisierung bewirkenden Energien erlautern. Der
Ausbildung der Domanen liegt eine Minimierung dieser Energien zu Grunde. Die Gesamt-

energie Eg eines Ferromagneten setzt sich aus verschiedenen Energieanteilen zusammen.

18



Mikromagnetischer Nachweis der Werkstoffalterung infolge von kohérenten Cu-Ausscheidungen

Die Austauschenergie Ea berticksichtigt die Wechselwirkungsenergie zwischen den Spin be-
nachbarter Atome bzw. Atomverbande. Die Anisotropieenergie Eay beschreibt Wechselwir-
kungen die eine bestimmte Richtung der Magnetisierung im Kristallgitter begtinstigen. Sol-
che begtinstigte Richtungen werden auch als leichte Magnetisierungsrichtungen bezeichnet.
Neben diesen lokalen Energieanteilen beeinflussen auch folgende makroskopische Energie-
anteile, die u. a. durch die Probenform bestimmt sind, die Domanenausbildung. Die an der
Probenoberflache austretenden Streufelder besitzen einen Energieinhalt, der als Streufeld-
energie E; berticksichtigt wird. Ein von auflen eingebrachtes Magnetfeld H bewirkt eine zu-
satzliche dullere Feldenergie Ey. Zusatzlich zu diesen rein magnetischen Energietermen
werden auch elastische Wechselwirkungen, die durch Spannungen und Magnetostriktion
hervorgerufen werden mit weiteren Energietermen E; und Ey in die Bilanz aufgenommen:
Eges =Ea+ Ean+ Ei+ Ex + Es + Ep.

Nicht berlcksichtigt ist in dieser Bilanz die thermische Energie, die eine umfangreiche ther-
modynamische Betrachtung verlangt. Generell ist zu bemerken, dass sdmtliche magnetische
Prozesse durch Temperaturanderung aktivierbar sind und dass oberhalb der so genannten
Curie-Temperatur die Werkstoffe ihre magnetischen Eigenschaften durch Phasenibergénge
verlieren. In der Literatur wird diese Energiebetrachtung noch verfeinert und es werden die
Ergebnisse von Variationsrechnungen zur Minimierung der Gesamtenergie angegeben. Es
werden z. B. die mit der Bloch-Wand verbundenen Energieanteile als Bloch-Wandenergie
zusammengefasst und als eigener Energieterm in die Bilanz aufgenommen. Variationsrech-
nungen erméglichen fur spezielle Falle die Berechnung der Energiebilanz und die Verteilung

der magnetischen Momente aus der Variation der einzelnen Energieterme.

2.3.1.1 Charakterisierung der PriifgroRenabhingigkeit von unterschiedlichen

Einflussparametern

2.3.1.1.1 Magnetische Ausscheidungshartung

Die Ausscheidung nichtferromagnetischer Phasen in einer ferromagnetischen Matrix wird
normalerweise von einer Zunahme der Koerzitivfeldstarke sowie einer Abnahme der Perme-
abilitat begleitet, bekannt als Zunahme der magnetischen Hartung [45, 46]. Damit ist Koerzi-
tivfeldstarke ein MaR fUr die magnetische Harte eines Materials. Die ausgeschiedenen Teil-
chen wechselwirken mit den Bloch-Wanden, die in der ferromagnetischen Matrix vorhanden
sind. Zwischen Bloch-Wéanden und nichtferromagnetischen Ausscheidungen unterscheidet
man grundsatzlich drei Arten der Wechselwirkung:

1) Der Spannungseffekt basiert auf der Wechselwirkung des Spannungsfeldes in der

Umgebung des Einschlusses mit den 90°-Bloch-Wanden; diese Wechselwirkung be-
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einflusst hauptsachlich die 90°-Bloch-Wande, da nur diese Wéande eigene lang reich-
weitige Spannungsfelder besitzen [13].

2) Der Fremdkérpereffekt besagt, dass die Oberflachenenergie der 180°-Bloch-Wénde,
wenn sie sich Uber einen Einschluss bewegen, minimiert wird; damit erreicht die 180°-
Bloch-Wand einen meta-stabilen Zustand; erst durch eine Erhéhung der Magnetisie-
rung reiflen sich die 180°-Bloch-Wande wieder von den Einschllssen los [13].

3) Der Streufeldeffekt beruht auf der Verringerung der magnetostatischen Energie der
Bloch-Wand durch die Ausscheidung (Dipolenergie geht in Quadrupolenergie Uber)
[13].

Ein Vergleich des Streufeldeffektes mit dem Fremdkdérpereffekt fir das Fe-Cu-System zeigt,
dass fur kleine kohdrente Ausscheidungen (mit dem Durchmesser d) der Streufeldeffekt um
mehrere GroRRenordnungen kleiner ist als der Fremdkdrpereffekt und daher gegentber die-
sem vernachlassigt werden kann. Das Verhaltnis vom Streufeldanteil zum Fremdkérperanteil
ergibt fir das Fe-Cu-System [8]:
%:1.445-10” d?, (2.3)
FR
wobei:
dgrr = Streufeldanteil der Wechselwirkungsenergie zwischen den kohérenten Cu-
Ausscheidungen und der magnetischen Struktur
®rr = Fremdkorperanteil der Wechselwirkungsenergie zwischen den kohérenten Cu-
Ausscheidungen und der magnetischen Struktur

d = Ausscheidungsdurchmesser in [m].
Fur sehr kleine und koharente Ausscheidungen (dc, < 6 nm) ist ®,, =2:10° - @, : der

Fremdkoérperanteil (berwiegt gegeniber den Streufeldanteil. Aufgrund des Fremdkérperef-
fektes, welcher auf der Behinderung der freien Beweglichkeit der 180°-Bloch-Wande beruht,
lasst sich makroskopisch eine Erhéhung der magnetischen Harte beobachten. Magnetische
Harte ist jedoch ein eher kompliziertes Phanomen, dessen Hauptursache darin liegt, dass
die Veranderungen der meisten magnetischen Eigenschaften nicht nur von der Menge und
inneren Magnetisierung der ausgeschiedenen Phase, sondern auch von zahlreichen ande-
ren Parametern wie PartikelgréfRe, GréRenverteilung, Zuféliigkeit der Partikelverteilung in der
Matrix, Partikelform, Partikelorientierung und dem Kohéarenzgrad der Matrix abhdngen [45,
46).

In einem Kristall ohne Gitterdefekte kdnnen sich die Bloch-Wande fast frei also reibungslos
bewegen. Wenn wahrend der Magnetisierung eine Bloch-Wand auf einen Defekt trifft, tritt
keine nennenswerte weitere Bewegung auf, bis die antreibende Kraft pro Wandflachenein-

heit die verzégernde Kraft des Defektes Ubersteigt. Die Bloch-Wand wird temporar - wenn
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sich die duRere Magnetisierung nicht andert - am Fremdkérper festgehalten. Die Lage einer

Bloch-Wand ist also umso stabiler, je mehr Einschlisse sie enthalt.

Analogien zwischen Versetzungen und Bloch-Wéanden

1. Sind eine Inhomogehitét des Kristallauf-
baus; sie ermoglichen eine plastische Verfor-

mung durch geringe Spannungen.

Sind eine Inhomogenitdt der Magnetisie-

rungsverteilung; sie ermdglichen eine Um-

magnetisierung durch geringe Feldstarken.

2. Im inhomogenen Material kénnen sich die

Versetzungen nur schwer bewegen.

Im inhomogenen Material kénnen sich die

Bloch-Wande nur schwer bewegen.

3. Vermeidung von Versetzungen fihrt infolge
koharenten Gleitens zu sehr hoher Elastizi-

tatsgrenze (héhere mechanische Harte).

Vermeidung von Bloch-Wanden fihrt infolge
von Drehprozessen zu sehr hoher Koerzitiv-

feldstarke (hoher magnetischer Harte).

4. Versetzungen treten in Wechselwirkung mit

Bloch-Wande treten in Wechselwirkung mit

Gitterfehlern. Gitterfehlern.

Wechselwirkungsmechanismen zwischen den kohdrenten Cu-Ausscheidungen

und der magnetischen Struktur

Die koharenten Cu-Ausscheidungen wechselwirken mit der magnetischen Struktur Uber zwei
Mechanismen, welche zur Behinderung der Bloch-Wandbewegung beitragen:

1) den Fremdkorpereffekt, welcher deren Wechselwirkungsintensitat mit den 180°-Bloch-
Effekt Cu-

Ausscheidungsdurchmesser und der 180°-Bloch-Wanddicke sowie von der Verteilung,

Wanden widerspiegelt. Dieser hangt vom Verhéltnis zwischen
von der Anzahl und von der Dichte der Cu-Ausscheidungen in der 180°-Bloch-Wand
ab. Der Fremdkérpereffekt erreicht ein Maximum wenn die Dicke der 180°-Bloch-Wand
in der gleichen GréfRenordnung wie der Durchmesser von Cu-Ausscheidungen liegt.
Der Fremdkoérpereffekt nimmt mit zunehmender Menge an Ausscheidungen zu. Je
mehr Teilchen in der 180°-Bloch-Wand liegen umso stabiler ist die Lage der 180°-
Bloch-Wand. Dadurch nimmt die Beweglichkeit der 180°-Bloch-Wande ab. Mit zuneh-
mender Menge an Ausscheidungen nimmt die 180°-Bloch-Wandenergie ab, was auf
eine Minimierung der 180°-Bloch-Wandoberflache zurtckzufuhren ist. Der Fremdkor-
pereffekt betrifft nur die Cu-Ausscheidungen, die sich in der 180°-Bloch-Wand befin-
den.

2) den Spannungseffekt, welcher die Wechselwirkungsintensitdt zwischen kohérenten
Cu-Ausscheidungen und 90°-Bloch-Wanden widerspiegelt. Die kohérenten Cu-

Ausscheidungen sind von Kohédrenz-Zugeigenspannungen umgeben. Die 90°-Bloch-

Wainde enthalten weitreichende Eigenspannungsfelder. Durch diese Spannungsfelder
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wechselwirken die 90°-Bloch-Wande Uber eine gro3e Reichweite mit den kohéarenten
Cu-Ausscheidungen, die sich in der Bloch-Wand befinden. Dies fiihrt zu einer starken
Wechselwirkungsintensitat. Der Spannungseffekt betrifft sowohl die koharenten Cu-
Ausscheidungen, die sich innerhalb der 90°-Bloch-Wéande als auch die, die sich au-
Rerhalb befinden.
Diese zwei Wechselwirkungsmechanismen beschreiben die Behinderung der Bloch-
Wandbewegung.
Durch deren Kohéarenz-Zugeigenspannungsfelder beeinflussen die kohadrenten Cu-
Ausscheidungen auch die Anzahl der beweglichen Bloch-Wande (siehe Kap. 2.3.1.1.3).
Aufgrund dieser Wechselwirkungsmechanismen eignen sich die mikromagnetischen Prifver-

fahren zum Nachweis von koharenten Cu-Ausscheidungen.

2.3.1.1.2 Einfluss der Versetzungen

Zwischen der Magnetisierung und den Versetzungen besteht eine magnetostriktive Wech-
selwirkung, die durch die magnetoelastische Kopplungsenergie beschrieben wird. Die Be-
rechnung dieser Wechselwirkung zwischen Bloch-Wanden und Versetzungen wurde in ver-
schiedenen Naherungen und unter verschiedenen Annahmen durchgefiihrt und auf unter-
schiedliche Bloch-Wand-Versetzungskonfigurationen angewandt [13]. Die Kraft zwischen
Versetzungen und Bloch-Wanden hangt von der Orientierung der Versetzungen im Kristall,
von Typus und Orientierung der Bloch-Wande und vom Abstand zwischen Bloch-Wand und
Linienelement der Versetzung ab. Die Bloch-Wandbewegung wird sowohl durch die Span-
nungsfelder als auch durch die Streufelder der Versetzungen beeinflusst. Es treten magneti-
sche Dipole auf, die bei der Bewegung einer Bloch-Wand Uber die Versetzung umgepolt
werden und somit Streufeldeffekte verursachen [13]. Da die 180°-Bloch-Wéande keine weit-
reichenden Spannungsfelder besitzen, wird ihre Bewegung nur von diesem Streufeldeffekt
beeinflusst. Dies bedeutet, dass die PrifgroRen welche die 180°-Bloch-Wandbewegung wi-
derspiegeln, nur von den Streufeldern der Versetzungen beeinflusst werden. Da die 90°-
Bloch-Wande weitreichende Spannungsfelder in ihrer Umgebung erzeugen, werden die
PriufgrofRen, welche die 90°-Bloch-Wandbewegung abbilden, nur von den Spannungsfeldern

in der Umgebung der Versetzungen beeinflusst.

2.3.1.1.3 Einfluss der Spannungen 1. Art

Der ferromagnetische Festkorper reagiert auf Zug-/Drucklastspannungen mit einer Gestalt-
sanderung, um die Zunahme der inneren Energiedichte maéglichst klein zu halten. Dies wird
als magnetoelastische Reaktion auf mechanische Spannungen bezeichnet. Diese magneto-
elastische Reaktion dullert sich in Eisenwerkstoffen in magnetostriktiv aktiven reversiblen

und irreversiblen 90°-Bloch-Wandbewegungen und Drehprozessen. Abb. 2.7 (links) zeigt
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schematisch den Einfluss einer Zuglastspannung und Abb. 2.7 (rechts) den Einfluss einer
Drucklastspannung auf die magnetische Doménenstruktur [7]. Diese Abbildungen besitzen
jedoch die Giltigkeit fiir magnetostriktiv positives Material und fir den entmagnetisierten Zu-
stand bzw. fir eine Vormagnetisierung H < H*, wobei H* derjenigen Magnetfeldstarke ent-
spricht, ab welcher die Langsmagnetostriktionskurve im negativen Bereich verlauft (Abb.
2.13). Beim Anlegen eines Zuglastspannungsfeldes richten sich die Magnetisierungsvekto-
ren parallel zum angelegten Spannungsfeld, beim anlegen einer Drucklastspannung senk-

recht zum angelegten Spannungsfeld aus.
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Abb. 2.7: Einfluss der Zuglastspannung (links) und der Drucklastspannungen (rechts) auf die magne-

tische Struktur

Beim Anlegen eines Magnetfeldes an den vorgespannten Werkstoff laufen abhéngig von der
Vorspannung unterschiedliche Magnetisierungsprozesse ab. Mit steigender Zuglastspan-
nung nimmt die Dichte an 90°-Bloch-Wande ab und bei einer nachfolgenden Magnetisierung
setzen die Drehprozesse bei umso kleineren Magnetisierungen ein, je héher die Zuglast-
spannung ist. Makroskopisch duRern sich solche spannungsbedingten lokale Magnetisie-
rungsprozesse in der bekanten Hysteresescherung. Zuglastspannungen bewirken in magne-
tostriktiv positivem Material eine Abnahme der Koerzitivfeldstarke. Druckspannungen bewir-
ken eine Hc-Verschiebung zu gréReren Magnetfeldstarken.

Ahnlich wie die Zuglastspannungen, wirken die Koh&renz-Zugeigenspannungen herriihrend
von den koharenten Cu-Ausscheidungen, die sich auBerhalb einer Bloch-Wand befinden.
Der Unterschied zu den Zuglastspannungen ist, dass die Kohérenz-Zugeigenspannungen

innerhalb des Materials wirken.
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2.3.2 Ferromagnetische Hysterese

Phanomenologisch betrachtet beschreibt die Hysterese die Antwort eines ferromagnetischen
Materials auf ein magnetisches Wechselfeld. Tragt man die Magnetisierung ,M*“ bzw. die
magnetische Induktion ,B“ gegen die Feldstarke ,H“ des angelegten Feldes auf, so erhalt

man die Hysteresekurve (Abb. 2.8).
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Abb. 2.8: Ferromagnetische Hysteresekurve

Bei kleinen duBeren Feldern wachsen Uber Bloch-Wandverschiebungen zunéchst die giins-
tig zum Feld orientierten Domanen auf Kosten der ungtnstig orientierten. Gunstige Orientie-
rung bedeutet hierbei, dass die Domanen eine Komponente des magnetischen Momentes in
der auReren Feldrichtung besitzen. Zuerst fir kleine duflere Magnetfeldstarken werden nur
die energetisch leicht beweglichen 180°-Bloch-Wande quasi-reversibel verschoben (Abb.
2.9). Steigt die Feldstarke an, dann kommt es zu irreversiblen 90°- und 180°-Bloch-
Wandverschiebungen. Bei gréfieren Feldern kénnen auch die 90’-Bloch-Wande verschoben
werden. Dies ist der sog. Kniebereich der Hysteresekurve. Die meisten Bloch-Wéande sind
dann verschwunden und bei weiterer Erh6hung der Magnetfelderstérke drehen sich die Mo-
mente in die Feldrichtung. Hierbei muss die grofle Anisotropie-Energie Uberwunden werden,
da die magnetischen Momente aus der leichten in eine harte Magnetisierungsrichtung paral-
lel zum &uReren Feld gedreht werden. Bei weiterer Zunahme der Feldstérke findet eine Sat-
tigung statt. In diesem Zustand stehen alle magnetischen Momente parallel zur Feldrichtung,
so dass modellhaft die gesamte Probe wie ein Ein-Doménenbereich angesehen werden
kann (Abb. 2.9). Verschwindet das duBere Feld, behélt die magnetische Induktion einen

endlichen Wert, Remanenz (Br) genannt (Abb. 2.8). Bei einem geséttigten magnetisierten
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Ferromagneten kann die Flussdichte durch Anlegung eines entgegen der bestehenden
Magnetisierung gerichteten Magnetfeldes bestimmter Starke wieder auf Null reduziert wer-
den. Dies ist die sog. Koerzitivfeldstarke Hc eines magnetischen Werkstoffes. Bei weiter zu-
nehmender Gegenfeldstarke wird das Material bis zur Sattigung in Gegenrichtung magneti-
siert (-Bs). Bei anschlieRender Reduzierung des &uReren Magnetfeldes auf Null falit die
magnetische Induktion wieder bis zur Remanenz (-Bg) und erst ein positives Magnetfeld (Hc)

erzeugt erneut ein unmagnetisches Material (2 aus Abb. 2.8).

Domaénenstruktur 180° u. 90° Drehprozesse Sattigung
Im Gleichgewicht Wandbewegungen

Abb. 2.9: Dynamische Ummagnetisierung eines ferromagnetischen Werkstoffes

Die charakteristischen aus der Hysteresekurve abgeleiteten Prufgréfen sind die Koerzitiv-
feldstarke He, die Anfangspermeabilitdt p;, Remanenz Bg, Sattigungsinduktion Bs und Satti-
gungsfeldstarke Hs, welche strukturempfindlich sind. Die Koerzitivfeldstarke Hc ist haupt-
sachlich durch die Behinderung der 180°-Bloch-Wandbewegungen herrithrend von Gitterdef-
fekte wie z. B. Cu-Ausscheidungen bestimmt. Aus diesem Grund ist die Koerzitivfeldstarke
eine geeignete PrifgréRe zum mikromagnetischen Nachweis von koharenten Cu-
Ausscheidungen und der damit verbundenen Werkstoffalterung. Die Anfangspermeabilitat

(Ui = MoMy) ist als der Anstieg der Tangente im Ursprungspunkt der Neukurve definiert: p =
AB/AH und setzt sich aus der magnetischen Feldkonstanten: 1, =47 x107 Vs/Am und der

relativen Permeabilitat u, des untersuchten Materials zusammen [13, 44].

2.3.3 Magnetisches Barkhausenrauschen

Die Magnetisierung eines ferromagnetischen Werkstoffes erfolgt nicht kontinuierlich, son-
dern sprunghaft durch Bloch-Wandbewegungen, die aufgrund von Hindernissen (Gitterde-
fekten) gebremst ablaufen. Beim LosreiRen einer Bloch-Wand von den Hindernissen wird ein
Barkhausen-Sprung erzeugt. Das magnetische Barkhausenrauschen geht auf eine Entde-
ckung von H. Barkhausen zuriick. Es wird hauptsachlich durch irreversible Springe der
leicht beweglichen 180°-Bloch-Wande verursacht, die beim Durchsteuern der Hysteresekur-

ve eines ferromagnetischen Werkstoffes, vorrangig im Bereich der Koerzitivfeldstérke auftre-
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ten. Die freie Energie einer Bloch-Wand hangt von ihrer Lage bezlglich der unmagnetischen
Einschlisse ab (Abb. 2.12).

In einem unmagnetisierten Zustand befindet sich eine Bloch-Wand an der Stelle X, im stabi-
len Gleichgewicht (E,, — min). In einem wachsenden Magnetfeld verschiebt sich die Bloch-
Wand reversibel an die Stelle x;. Diese Lage (x,) ist unstabil, da die Energie der Bloch-Wand
ein Maximum erreicht. Die Bloch-Wand ,springt” ohne weitere Erhéhung der Magnetfeldstar-
ke mit einer Geschwindigkeit, die im Wesentlichen durch Wirbelstréme bestimmt wird, an die
Stelle x,. Ein solcher irreversibler Sprung der Bloch-Wand wird als Barkhausen-

Sprung bezeichnet [13].
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Abb. 2.10: Bloch-Wandpotentiaimodell

Diese irreversiblen Bloch-Wandbewegungen erzeugen im Werkstoff lokal eine Anderung des
magnetischen Flusses, wodurch Mikrowirbelstrome induziert werden. Infolge des allseitigen
Ausbreitens (Diffusion) der Wirbelstréme in einem homogenen isotropen Werkstoff werden
an der Werkstoffoberflache in einem elektromagnetischen Wandler (Spule, Tonbandkopf,
Videokopf) Spannungsstdle als eine Superposition vieler breitbandiger (0 — einige 100 kHz)
Einzelereignisse induziert. Die Wirbelstrome unterliegen der frequenzabhangigen Wirbel-
stromdampfung, so dass ihr breitbandiger Frequenzinhalt auf dem Diffusionsweg zur Ober-
flache zu tiefen Frequenzen hin entmischt wird. Aus diesem ganzen Frequenzspektrum wird
nur einen Teil — sog. Analysierfrequenzbereich - analysiert. Der Analysierfrequenzbereich
bestimmt die Wechselwirkungstiefe im Material, d.h. hochfrequente Ereignisse werden im
Oberflachennahbereich des Priflings erzeugt und niederfrequente Ereignisse in tieferen
Werkstoffbereiche. Die Impulsdichte des Barkhausenrauschens variiert entlang der Hystere-
sekurve. Der Ort der gréRten Dichte liegt in magnetisch einphasigen Materialien im Bereich
der Koerzitivfeldstarke He (das Maximum der Barkhausenrauschamplitude liegt in der Um-
gebung der Koerzitivfeldstarke).

Der magnetische Barkhausenrausch-Effekt hangt von unterschiedlichen physikalischen

(magnetischen) Eigenschaften, vom mikrostrukturellen Zustand (Versetzungsdichte, Ein-
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schlussdichte, KorngréRe), vom Verformungsgrad, vom Warmebehandlungs- und Span-
nungszustand des Materials ab. Dies liegt daran, dass die magnetische Struktur und die
Beweglichkeit der Bloch-Wande von der Mikrostruktur und dem Spannungs-
/Eigenspannungszustand abhangig sind. Das magnetische Barkhausenrauschen hangt auch
von der Magnetfeldstarke, Magnetfeldfrequenz und dem Analysierfrequenzbereich ab [44,
47].

Abb. 2.11 stellt die so genannte Barkhausenrauschprofilkurve M(H), d.h. die Rauschamplitu-
de M als Funktion der Magnetfeldstarke H dar. Die Barkhausenerreignisse werden gleichge-
richtet und hochpaRgefiltert, um z. B. Oberwellenanteille herrlihrend von Magnetisierung

auszuschlielen.

 Hysterese B

Abb. 2.11: Magnetische Barkhausenrauschprofilkurve in Bezug zur Hysteresekurve

Die aus der Barkhausenrausch-Profilkurve abgeleiteten PrifgréRen, die am Fraunhofer Insti-
tut IZFP zur Werkstoffcharakterisierung verwendet werden, sind:

1) Muax: Maximale Amplitude des Barkhausenrauschens, die hauptsdchlich durch die
180°-Bloch-Wandbewegung beeinflusst wird.

2) AHgse,, AHsee, und AHzse,: die Aufweitungen der M(H)-Kurve bei 25 %, 50 % bzw. 75 %
des Muax — Wertes. Diese PrifgréRen spiegein die 90°-Bloch-Wandbewegung und
Drehprozesse wider.

3) Hewm: Magnetfeldstarke an der Stelle Myax, entspricht in den meisten technischen Stéh-
len der Koerzitivfeldstarke und spiegelt die 180°-Bloch-Wandbewegung wider.

4) Mg: Amplitude des Barkhausenrauschens im Remanenzbereich welche die 90°-Bloch-

Wandbewegung widerspiegelt.
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Die aus der Barkhausenrauschprofilkurve abgeleiteten Prifgroen enthalten Informationen
Uber die reversiblen und irreversiblen Ummagnetisierungsvorgéange die von der Mikrostruk-
tur, dem Last- und Eigenspannungszustand beeinflusst werden [7, 45]. Die Motivation zur
Nutzung der magnetischen Barkhausenrauschanalyse begrindet sich zum einen durch den
Fremdkdrpereffekt und den Spannungseffekt (Kap. 2.3.1.1.1) und zum anderen durch die
Leitfahigkeit vom Cu, welche die durch die Bloch-Wand-Spriinge induzierten Mikrowirbel-
strdme beeinflusst.

2.3.4 Oberwellenanalyse im Zeitsignal der magnetischen Tangential-
feldstarke

Die beschriebenen elektromagnetischen Prufverfahren erfordern wie schon erwéhnt das pe-
riodische Durchlaufen der ferromagnetischen Hysteresekurve. lhre Nichtlinearitat verursacht
im Zeitsignal der magnetischen Tangentialfeldstarke neben der Grundschwingung auch ho-
here Harmonische. Daher lasst eine eingehende Analyse der bei der Wechselfeldmagneti-
sierung auftretenden Oberwellenanteile Rickschiisse auf die ferromagnetischen Eigen-
schaften des zu prifenden Werkstoffs zu. Die angeregten Oberwellen werden durch Fou-
riertransformation bestimmt. Fur den allgemeinen Fall missen héhere Harmonische der
Magnetisierungsfrequenz (Oberwellenanteile) im Zeitsignal der Tangentialfeldstarke H(t) be-
rcksichtigt werden, wobei der Oberwellengehalt in den jeweiligen Zeitsignalen vom Verhalt-
nis des ohmschen Widerstandes (R) zum induktiven Widerstand (wL) des Magnetisierungs-
kreises abhangt. Abb. 2.12 zeigt an einer ferromagnetischen Probe den zeitlichen Verlauf
der magnetischen Tangentialfeldstarke. Im Oberwellensignal zeigt sich eine charakteristi-
sche Nullstelle nach Durchlaufen der Remanenz die sich dadurch auszeichnet, dass sdmtli-
che Oberwellen in Phase die Null durchlaufen (Wendepunkt). Der zusatzliche Wendepunkt
im Zeitsignal der Tangentialfeldstdrke wird durch die Phasenverschiebungen der Nulldurch-
gange der einzelnen Oberwellen gegen die Grundwellenkomponente verursacht. Die zeitli-
che Lage des Wendepunktes im Tangentialfeldstarkesignal ist eng mit dem Nulldurchgang
des gesamten Oberwellenanteils nach dem Durchlaufen der Remanenz verkntpft. Die O-
berwellenanteile sind von der jeweiligen Auslegung der Magnetisierungseinrichtung und von
der werkstoffabhangigen Form der Hysteresekurve des jeweiligen Priflings abhangig. Damit
erlaubt die eingehende Analyse der bei der Wechselfeldmagnetisierung entstehenden O-
berwellenanteile Riickschlisse auf die Doméanenstruktur die durch den Mikrogefugezustand

entscheidend beeinflusst wird.
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Abb. 2.12: Ermittlung der PriifgrofRe Hgo aus den Zeitsignalen der magnetischen Tangentialfeldstérke

und ihren Oberwellen

Zur zerstdrungsfreien Prifung lassen sich aus der Oberwellenanalyse im Zeitsignal der mag-
netischen Tangentialfeldstarke H, zwei Prufgrofen ableiten. Diese Prufgréfen sind die Koer-
zitivfeldstarke (Hco) und der Klirrfaktor (K). Als Koerzitivfeldstarke Heo wird der absolute Tan-
gentialfeldstarkewert beim Nulldurchgang des Oberwellenanteiles definiert [47, 48]. Wie in
[47] gezeigt wurde, liegt der Nulldurchgang des reinen Oberwellenanteiles zeitlich vor dem
Wendepunkt (Abb. 2.12), der durch die Koerzitivfeldstarke Hc erklart wird. Aus diesem
Grunde sind die mittels Oberwellenanalyse im Zeitsignal der Tangentialfeldstarke gemesse-
nen Koerzitivfeldstarkewerte Hgo stets kleiner als die aus der Hystereseanalyse ermittelten
Koerzitivfeldstarkewerte Hc.

Der Klirrfaktor beschreibt die nicht lineare Verzerrung der ferromagnetischen Hysteresekurve
und ist definiert als die Wurzel aus der Summe der Betragsquadraten der Oberwellenanteile,

normiert auf das Betragsquadrat der Grundwelle, also der Wurzel aus dem Verhéltnis der
Oberwellenleistung zur Grundwellenleistung.

Es gilt: K [%]=100-

[+l + 4]
4

mit den Frequenzen f; sind (f; = i-f;; f; = Grundfrequenz = Magnetisierungsfrequenz).

(2.4), wobei A; die Amplituden der Harmonischen

Hier wird also sinngemaR das prozentuale Verhaltnis der Oberwellen- zur Grundfrequenz
ermittelt. Aufgrund der Hysteresesymmetrie kénnen geradzahlig Oberwellen nicht existent

sein. Abhéngig von den Beitragen einzelner Gefugebestandteile wie beispielsweise Cu-
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Ausscheidungen zum Ummagnetisierungsprozess andert sich das magnetische Werkstoff-

verhalten und somit die Form der Hysteresekurve und damit auch K und Hce.

2.3.5 Quasi statische Langsmagnetostriktion

Als Magnetostriktion bezeichnet man die von der Anderung seines Magnetisierungszustands
abhangigen Maftanderungen eines ferromagnetischen Kérpers [13, 44]. Es gibt zwei Magne-
tostriktionsarten:

1) Spontane Magnetostriktion: sie findet statt, wenn ein ferromagnetischer Werkstoff un-

ter seine Curietemperatur abgekihlt wird.
2) Magnetfeldinduzierte Magnetostriktion: sie findet statt, wenn ein ferromagnetisches
Material magnetisiert wird.

Man unterscheidet zwischen:

1) Langsmagnetostriktion A.: der Langenanderung in Feldrichtung (Abb. 2.13)

2) Quermagnetostriktion i1: der Langenanderung senkrecht zum dufieren Feld

3) Volumenmagnetostriktion: der Anderung des Probenvolumens.
Uber die Magnetostriktion werden reversible und irreversible Ummagnetisierungsprozesse
erfasst, die in Eisenwerkstoffen allein durch 90°-Bloch-Wandbewegungen sowie durch
Drehprozesse ausgelost werden. Durch die lang reichweitigen Spannungsfelder wechselwir-
ken die 90°-Bloch-Wande mit den Spannungsfeldern der koharenten Cu-Ausscheidungen.
Somit erméglichen die Messungen der Ladngsmagnetostriktion den Ruckschluss auf Eigen-
spannungen herrithrend von kohdrenten Cu-Ausscheidungen und somit eine Charakterisie-
rung des Cu-Ausscheidungszustandes und der damit verbundenen Werkstoffalterung.
Das Maximum der Langsmagnetostriktion liegt in der Umgebung des Kniebereichs der
Hysteresekurve (Abb. 2.13), da in diesem Bereich die Ummagnetisierungsprozesse durch
die Bewegung der magnetostriktiv aktiven 90°-Bloch-Wanden bewirkt werden. Die 180°-
Bloch-Wande, die hauptsachlich in der Umgebung der Koerzitivfeldstarke (Hc) aktiv sind,
sind magnetostriktiv nicht aktiv. Aus diesem Grund liegt das Minimum der Langsmagne-
tostriktion in der Nahe von H¢ [7, 47]. Die quasi statische Messung der Langsmagnetostrikti-
on erfolgt mittels Dehnungsmessstreifen (DMS) bei niederfrequenter Magnetisierung. Meist
wird das Ergebnis in Form einer Langsmagnetostriktionskurve dargestellt (Abb. 2.13), d.h.
als eine Auftragung der Langmagnetostriktion A (in um/m) Uber der Tangentialkomponente

H, der magnetischen Feldstarke.
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Abb. 2.13: Schematischer Verlauf der Léngsmagnetostriktionskurve (unten), im Vergleich zur magne-

tischen Hysteresekurve (oben)

2.3.6 Wirbelstromimpedanzmessungen

Wenn ein Werkstoff mit ausreichend hoher elektrischer Leitfahigkeit o und magnetischer
Permeabilitat u einem sich zeitlich &ndernden Magnetfeld ausgesetzt wird, bilden sich um
die Magnetfeldlinien kreisférmige, elektrische Wirbelfelder, welche im Material proportional
zur Leitfahigkeit Wirbelstréme hervorrufen (Abb. 2.14).

Magnetfeldiinien

| / . e
I \ '_L/Spuie Wirbelstromfeldlinien

Prifgegenstand o,u

Abb. 2.14: Messprinzip der Wirbelstromprifung

Anderungen in der Ampilitude der aufgezeichneten Induktionsspannung reprasentieren dem-
nach Anderungen in der Leitfahigkeit und der Permeabilitat des Materials.
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Anderungen des Cu-Ausscheidungszustandes bewirken eine Anderung der Bewegung der
an den Gittefehlern gestreuten Leitungselekironen. Dies liegt daran, dass diese Elektronen
vorwiegend von Gitterschwingungen (z. B. Phononen) und an Gitterstérungen (z. B. Aus-
scheidungen und Versetzungen) gestreut werden. Dadurch besteht die mittlere Beschleuni-
gung der Leitungselektronen aus einem Glied, welches die durch das Anlegen des elektri-
schen Feldes bedingte Geschwindigkeitszunahme beschreibt und einem Glied, welches die
Reibungsvorgange im Gitter berlicksichtigt. Dabei wird davon ausgegangen, dass die Rei-
bungskraft, &hnlich wie bei der inneren Reibung laminar strémender Flussigkeiten, proporti-
onal zur Strdmungsgeschwindigkeit ist. Da die elektrische Leitfahigkeit eines Materials pro-
portional zur Beweglichkeit der Leitungselektronen ist, ruft eine Anderung des Volumenan-
teils an Cu-Ausscheidungen eine Anderung der elektrischen Leitfahigkeit hervor [49].

Die magnetische Permeabilitat kann als Steigung der Hysteresekurve berechnet werden. Die
magnetische  Permeabilitast wird ebenfalls durch die Anderung des Cu-
Ausscheidungszustandes beeinflusst (Siehe Kap. 2.3.1.1.1 und Kap. 4.6.1).

Das Prinzip der zerstérungsfreien Wirbelstromprifung beruht auf der Messung der Impe-
danzanderung einer wechselstromdurchflossenen Spule, die das magnetische Wechselfeld
erzeugt [2]. Die Starke der Wirbelstréme hangt von der Frequenz und von der Amplitude des
Primarfeldes sowie von der Leitfahigkeit ¢ und von der Permeabilitat u des Prifkdrpers ab.
Die Wirbelstrome sind, dem Energiesatz entsprechend, so gerichtet, dass die damit verkette-
ten Magnetfelder (Sekundarfelder) dem Primarfeld entgegen wirken. Dem Primarfeld wird
also ein durch die Wirbelstrdme erzeugtes Sekundarfeld Hy, entgegengesetzt. Durch Indukti-
onswirkung beeinflusst das sich durch Superposition ergebende Gesamtfeld Real- und Ima-
ginarteil der an der Spule abgreifbaren Wechselspannung. Bei konstanter Stromstarke
(Stromeinpragung) ist die Spulenspannung (Betrag und Phase oder Real- bzw. Imaginarteil)
der Impedanz proportional.

Die Wirbelstréme werden durch den Mikrogefligezustand beeinflusst. Diese Einflisse bewir-
ken unterschiedliche Anderungen der Spulenimpedanz nach Betrag und Phase, welche sich
in der Impedanzebene (Phasendarstellung) durch Superposition, d.h. Vektoraddition, aus
den Einzelkomponenten ergeben (Abb. 2.15). In dieser Impedanzebene wird der Imaginarteil
des komplexen Widerstandes gegen den Realteil aufgetragen. Ublicherweise wird die Impe-

danz auf den Wert bei groRer Abhebung (also den Luftimpedanzwert, olLy) normiert.
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Abb. 2.15: Verschiebung des Impedanzvektors in der Impedanzebene bei Veranderung unterschied-

licher Einflussparameter (fir eine Abtastspule)

2.3.7 Versuchsaufbau

Die Probe mit bekanntem Querschnitt wird in einem homogenen Magnetfeld kontinuierlich
(z. B. zeitlich sinusférmig) ummagnetisiert. Die Probe schlieBt hierbei den magnetischen
Kreis an einem typischerweise U-férmigen Elektromagneten, der Gber eine Leistungsendstu-
fe gespeist wird. Die Abbildung 2.16 stellt einen derartigen Aufbau schematisch dar.

U-férmiger Elektromagnet

Aussteuerung

Zugversuch

Datenerfassung

Hallsonde Luftspule Probe

Abb. 2.16: Laborversuchsaufbau fir die mikromagnetischen Messverfahren

Maglichst in der Mitte der Probe und dicht an der Probenoberflache wird eine Hallsonde an-
gebracht die tangential zur Probenléangsachse verlaufende Flussdichte misst. Diese ist pro-
portional zur tangentialen Feldstarke in Luft, die gemaR den Gesetzmé&Rigkeiten flr elektro-
magnetisches Feldverhalten an Medientibergéngen mit der tangentialen Feldstarke in der

Probe tbereinstimmt: U, ~ L0r * Buang i ~ L - H, (2.5),

tang, Probe
wobei:
Upay = Hall Spannung

Iway = elektrische Hall Stromstarke
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Brang Lur = tangentiale Feldstarke in Luft

Brang. prove = tangentialen Feldstarke in der Probe.
Ein Funktionsgenerator sorgt fUr eine kontinuierliche Durchsteuerung der magnetischen
Hysteresekurve. Zum Aufnehmen der Hysteresekurve wird die Probe mittig von einer Luft-

spule umschlossen. Fur die bei der Ummagnetisierung bewirkte Induktionsspannung u; gilt:

u = d¢ (2.6).

1

Die Spule erfasst hierbei nur den Fluss in der Probe und man kann unter Kenntnis des Pro-
benquerschnitts A die Flussdichte B durch Integration berechnen: B, , = _LA udt (2.7).
n .

Die Integration wird durch eine entsprechende Schaltung oder durch numerische Verarbei-
tung des verstarkten Spannungssignals realisiert. Die Aufzeichnung einer Hystereseschleife
ist dann aufgrund der Kenntnis von Hiang prose UNd Bprone méglich. Um Vergleichbarkeit herzu-
stellen und flir Reproduzierbarkeit zu sorgen, sind Messungen einer Priifserie stets bei kon-
stanter Feldamplitude und -frequenz durchzufihren. Die Feldstarke solite so hoch gewahit
werden, dass die Sattigungsgrenze des Materials Uberschritten wird.

Der erforderliche Messaufbau fir Barkhausenrauschmessungen entspricht im Wesentlichen
dem Versuchsaufbau fur das Aufnehmen der Hysteresekurve. Er wird lediglich zur Aufnah-
me des magnetischen Barkhausenrauschens um einen induktiven Aufnehmer erweitert.
Durch Hochpassfilterung, Verstarkung, Filterung eines bestimmten Frequenzbereichs,
Gleichrichtung und Tiefpassfilterung des an ihm abgegriffenen Rauschsignals erhalt man
dessen Einhlllende. Wird diese Uber der magnetischen Tangentialfeldstdrke aufgetragen,
erhéalt man die Barkhausen-Rauschprofilkurve.

Fir die Oberwellenanalyse im Zeitsignal der magnetischen Tangentialfeldstarke genutgt be-
reits die Erfassung des zeitlichen Magnetfeldsignals. Der Rechner fUhrt die Fourier-
Transformation des zeitlichen Feldsignals durch.

Zur Erfassung der bei der Ummagnetisierung auftretenden Langsdehnungen dient ein Deh-
nungsmessstreifen (DMS). Es handelt sich hierbei um eine méaanderférmige Widerstands-
bahn auf einem Kunststofftrager. Mit einem Spezialklebstoff wird der DMS so auf eine prapa-
rierte Stelle der Probe geklebt, dass die langen Maanderseiten in Probenlangsrichtung wei-
sen. Uber einen Briickenverstéarker wird die dehnungsbedingte Widerstandsénderung des
DMS erfasst. Auf diese Weise erhalt man ein Spannungssignal, welches proportional zur
Probendehnung in Magnetisierungsrichtung ist.

Zur Wirbelstromimpedanzanalyse wird ein HF-Transformator verwendet. Dieser Transforma-
tor hat als Kern das Prifobjekt. Die Effizienz dieses Transformators hangt im Wesentlichen
von den Verlusten im Spulenkern ab, die durch Permeabilitdt und Leitfahigkeit des Proben-

materials bestimmt werden. Anderungen in der Amplitude der aufgezeichneten Induktions-
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spannung reprasentieren demnach Anderungen in der Leitfahigkeit und der Permeabilitat
des Materials.

Die Aussteuerung sowie die Auswertung der Messergebnissen erfolgt mittels eines modula-
ren Messsystems auf Softwarebasis (mms) [2].
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3. Fe-Cu-Legierungen

3.1 Physikalische Eigenschaften von Fe und Cu

Beide Legierungselemente (Fe und Cu) unterscheiden sich in ihren Gitterkonstanten (Tabel-
le 3.1) und ihren physikalischen Kenndaten (Tabelle 3.2 und 3.3), insbesondere in den me-
chanischen Eigenschaften, im elektrischen Widerstand, in der Warmeleitfahigkeit und den

Warmeausdehnungskoeffizienten.

Atom  Atomradius

Gitterkonstante Fehlpassung Diffusionskoeffizient

[m2s] bei 550°C

Fe |55.845 0.124 k.r.z. 0.286 . 3.58*10™
9*10
Cu 63546 0.1277 k.r.z. 0.288 6.9710 3.85*10™
Tabelle 3.1 Atomare Konstanten der Legierungselemente
Elektrische | Elekirische [relative mag- |Warmeleit- | Warmeausdeh- { Schmelz-

ment Widerstand

[Qm]

1

Leitfahigkeit
- [e'm

netische
Permeabilitat

fahigkeit™

Wm'K"]

nungskoeffizient*

[00-1 1 0-6]

[Cl

temperatur

Fe 8.9%10° 0.1*10° >1000 80 12 1535
Cu 1.7*10% 0.6*10° 0.99¢9 385 17 1083.4
Tabelle 3.2 Physikalische Eigenschaften der Legierungselemente (* bei 20°C) [50, 51]

|

Element

Dichte”

Vickers-

Zugfestigkeitsgrenze | Elastizitatsmodul®

[g/lcm3] | Harte [MPa] [MPa]
Fe 7.87 150 540 206000
Cu 8.96 50 210 117000
Tabelle 3.3 Physikalische Eigenschaften der Legierungselemente (* bei 20°C) [50, 51]

In mehrphasigen Werkstoffen, deren einzelne Phasen unterschiedliche Warmeausdeh-
nungskoeffizienten besitzen, treten sowohl bei Temperaturdnderungen als auch bei konstan-
ter Temperatur thermisch induzierte Eigenspannungen auf [52, 53]. Dabei wird beim Abkuh-
len die Phase mit dem grélten thermischen Ausdehnungskoeffizienten ihr Volumen am
starksten verringern. Betrachtet man einen Zweiphasenwerkstoff mit den Phasen A und B,
wobei der Ausdehnungskoeffizient von A gréfer als der von B ist, werden sich, ausgehend

vom spannungsfreien Zustand, beim AbkUhlen in der Phase A Zugeigenspannungen und in

36



Mikromagnetischer Nachweis der Werkstoffalterung infolge von koharenten Cu-Ausscheidungen

der Phase B Druckeigenspannungen ausbilden, da der Zusammenhalt entlang der Korn-
grenzen erhalten bleiben muss.
Bei konstanter Temperatur treten in mehrphasigen Werkstoffen neben den thermisch indu-
zierten Eigenspannungen |. Art, welche vom Temperaturgradienten hervorgerufen werden,
auch thermisch induzierte Eigenspannungen . Art im Bereich der Teilchen auf, welche von
den unterschiedlichen Ausdehnungskoeffizienten von Einschluss und Matrix bei der Ausla-
gerungstemperatur hervorgerufen werden. Diese sind unabh&ngig von der Art de Abklhlung.
Im Falle eines Systems mit einem Matrixwadrmeausdehnungskoeffizienten gréRer als derje-
nige der Teilchen, wie z. B. im Falle des Fe-Fe;C-Systems [6], werden in der Matrix ther-
misch induzierten Mikro-Zugeigenspannungen Il. Art hervorgerufen. Im Falle des Fe-Cu-
Systems weist die Fe-Matrix einen kleineren Warmeausdehnungskoeffizienten als die Cu-
Teilchen auf. Durch die Auslagerung werden also im Falle der Fe-Cu-Legierungen Druckei-
genspannungen . Art in der Fe-Matrix induziert.
Dies bedeutet, dass im Falle der Fe-Cu-Legierungen sowohl durch Temperatursen-
kungen als auch durch Auslagerung die o-Fe-Matrix unter thermisch induzierten
Druckeigenspannungen steht [7, 52, 53].
Neben den thermisch induzierten Eigenspannungen |. und Il. Art sind in Fe-Cu-Legierungen,
die koharente Cu-Ausscheidungen enthalten, auch Kohérenz-Eigenspannungen zu erwar-
ten. Die Koharenz-Eigenspannungen sind homogen Uber kleinste Werkstoffbereiche (mehre-
re Atomabstande) und treten an der Grenzflache zwischen Ausscheidung und Matrix auf
[53]. Die Ursache fur diese Kohéarenz-Eigenspannungen sind Mikroverzerrungen, die auf un-
terschiedliche Gitterparameter von Ausscheidung und Matrix zurickzuflhren sind. Diese
Fehlpassung wird als ¢ = (a;-a,)/a, berechnet, wobei a, der Gitterparameter der Ausschei-
dung und a, der Gitterparameter der Matrix ist. Bei einem positiven ¢ (wie im Falle der Fe-
Cu-Legierungen — Tabelle 3.1) liegen Kohadrenz-Zugeigenspannungen in der Matrix vor. Dies
bedeutet, dass in der a-Fe-Matrix des Fe-Cu-Systems zwei Arten von Eigenspannungen vor-
liegen:

1) Koharenz-Zugeigenspannungen (Eigenspannungen lil. Art)

2) thermisch induzierte Druckeigenspannungen (Eigenspannungen und Il. Art).

3.2 Herstellung und Wiarmebehandlung der Fe-Cu-Legierungen

Zur Herstellung von Fe-Cu-Proben mit Kupfergehalten von 0.65 bis 2.1 Gew. % wurden Fe-
Stabchen (25 mm Durchmesser, 100 mm Lange) mit hohem Reinheitsgrad (99.8 %) und Cu-
Spane als Ausgangsmaterial verwendet. Die Zusammensetzung dieser Fe-Stabchen ergibt
sich aufgrund der natirlichen Verunreinigungen zu: 99.8 % Fe, 0.02% C, 0.08 % Mn,
0.02%P, 0015%S, <0.001%Si, <0.0005% Ag, <0.0005% Cu, <0.0005 % Ni,
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<0.0005 % Al, <0.0008 % Ca, <0.0002 % Cr, 0.0002 % Mg. Diese Verunreinigungen sind in
allen Fe-Cu-Legierungen gleich und kdnnen als AusgangsgréfRe angesehen werden.

Die Fe-Stabchen wurden in 10 mm lange Stlckchen geschnitten (Abb. 3.1 Schritt 1). In die
Fe-Stiickchen wurden Mulden gebohrt und diese mit Cu-Spanen geflllt (Abb. 3.1 Schritt 2).
Dieses Ausgangsmaterial wurde in einem Lichtbogenofen unter Schutzgas (Ar, 700 mbar)
mittels einer Wolfram-Elektrode geschmolzen. Der aufzuschmelzende Werkstoff befand sich
hierbei in den Vertiefungen einer wassergekiihiten Kupferplatte. Vor Schmelzbeginn wurde
der Ofenraum evakuiert und anschlieRend mit Schutzgas geflilit. Um Restgehalte an O,, N,
und H, zu beseitigen, wurden zunachst drei Titanproben aufgeschmolzen. Titan hat ein sehr
hohes Spannungsreihenpotenzial gegeniiber Verunreinigungen und Ubernimmt die Funktion
eines Reinigungsmaterials (Abb. 3.1 Schritt 3).

Kupfe{platte

Fe-Cu

Ti

Abb. 3.1: Schematische Darstellung tiber das Schmelzen der Fe-Cu-Proben

Durch vorsichtiges Regulieren des Stroms wurden die einzelnen Fe-Cu-Sticke aufge-
schmolzen. Um eine homogene Verteilung des Kupfers in der a-Fe-Matrix zu erreichen,
wurde jedes Fe-Cu-Stiick dreimal geschmolzen. Die so erhaltenen Schmelz-Knépfe wurden
abschlieRend in zigarrenférmigen Vertiefungen aufgeschmolzen. Diese Zigarren wurden 4
Stunden lang bei 1000 °C homogenisiert, im Wasserbad abgeschreckt und schliellich kalt
gewalzt (€ = 20%).

Die Fe-Cu-Legierungen mit einem Cu-Gehalt unterhalb der Ldslichkeitslinie (siehe Abb. 3.2)
sollten im Einphasengebiet (o oder y-Gebiet) so lange I6sungsgegliht werden, bis sich ho-
mogene o oder y-Mischkristalle bilden. Bei diesen sog. Substitutionsmischkristallen nehmen
die Cu-Atome regellos Gitterplatze ein. Mit zunehmender Temperatur erhéht sich die L&s-
lichkeitsgrenze fur Kupfer. Das Abschrecken der Legierungen in Wasser verhindert die Ein-
stellung des Phasengleichgewichts und die Cu-Atome werden auf ihren Gitterplatzen ,einge-
froren®. Es liegt ein Ubersattigter Mischkristall vor, der instabil ist, da die Léslichkeit fur Cu
bei Raumtemperatur bei weniger als 0.004 Gew.% liegt [1, 33, 54, 55]. Der Mischkristall ist
nicht nur an Cu-Atomen, sondern auch an Leerstellen Ubersattigt und strebt einen energe-

tisch glnstigeren Zustand gréferer Stabilitdt an. Dies geschieht wahrend der Auslagerung
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bei héheren Temperaturen durch diffusionsbedingte Ausscheidung von Cu-Teilchen. Diese
sog. Ausscheidungshartung tritt bei Fe-Cu-Legierungen auf, die folgende Voraussetzungen
erfllen:
o Beschrankte Mischkristallbildung und abnehmende Cu-Loslichkeit in der o-Fe-Matrix
mit sinkender Temperatur, dies bedeutet mit einem Cu-Gehalt niedriger als
2.1 Gew. % (siehe Abb. 3.2).
e Aus dem Ubersattigten Mischkristall scheiden sich die Cu-Partikel mit steigender Aus-

lagerungstemperatur in der a-Fe-Matrix schneller aus.

Cu-Gehalt [Gew. %]

1000

Temperatur [°C]

Cu-Gehalt [at. %]
Abb. 3.2: AusschnittvergroBerung vom Fe-Cu Zustandsdiagramm

Die typische Ausscheidungshartung basiert auf einer Homogenisierung im Einphasengebiet,
Abschrecken im Wasser und Auslagerung im Zweiphasengebiet [8, 15, 17, 18, 22, 26...29,
52]. Zur Herstellung koharenter Cu-Ausscheidungszustdnde wurde zunachst ein Test-
Probensatz hergestellt. Dieser Probensatz wurde zwei Stunden lang bei 1000 °C homogeni-
siert, im Wasserbad (0 °C) abgeschreckt und anschlieBend bei 550 °C bis zu zwei Stunden
ausgelagert. Die bedingt durch das Walzen eingebrachten Versetzungen und Makrospan-
nungen wurden durch die Homogenisierung abgebaut. Nach jeweils 10 Minuten Auslage-
rungsdauer wurden Vickers-Hartemessungen (HV 10) durchgefihrt. Die Ergebnisse sind in

Abb. 3.4 a, b, ¢ dargestellt. Die Aushartung der homogenisierten Legierungen ist nur auf
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Ausscheidungsvorgange zurtckzufihren. Diese Ausscheidungsvorgénge finden auf Grund
der Diffusionsprozesse wahrend der Auslagerung statt. Wahrend der Auslagerung der Fe-
Cu-Legierungen scheidet sich Cu allmahlich aus. Dies fUhrt zur Zunahme der Harte bis zu
einem Maximum. Bis zu diesem Maximum (Abb. 2.1 - steigender Ast des Harteverlaufs)
zeichnen sich die Fe-Cu-Legierungen hauptsachlich durch koharente Cu-Ausscheidungen
aus. In der Umgebung des Hartemaximums und auf dem abnehmenden Ast des Hartever-
laufs Uberwiegen die teilkohdrenten bzw. inkoharenten Cu-Ausscheidungen. Mit steigendem
Cu-Gehalt nimmt die Wahrscheinlichkeit der Keimbildung zu, da die Cu-Atome zur Teilchen-
bildung geringere Diffusionswege zuriicklegen missen. Aus diesem Grund, erreichen die
Fe-Cu-Legierungen mit hdéheren Cu-Gehalten das Hartemaximum schneller (siehe
Abb. 3.4a, b, ¢) und somit lassen sich drei Gruppen unterscheiden:
1) die Legierungen mit einem Cu-Gehalt von 0.65 und 1.0 Gew.% erreichen das Harte-
maximum nach ca. 50-60 min bei 550 °C (Abb. 3.4a),
2) die Legierungen mit 1.2 und 1.4 Gew. % Cu-Gehalt erreichen das Hartemaximum nach
ca. 30-40 min bei 550 °C (Abb. 3.4b)
3) die Legierungen mit einem Cu-Gehalt von 1.5 bis 2.1 Gew.% erreichen das Hartema-
ximum nach ca. 5 min bei 550 °C (Abb. 3.4c).

170
+ I —t T
145 - V4 :
=) ¥ o Fe-0.65 Gew.% Cu
> 120
o @ Fe-1.0 Gew.% Cu

bttt
—H-H
i—'

80 120
Auslagerungsdauer [min]

a)
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HV 10

HV 10

Mikromagnetische Prifverfahren werden sowohl von Ausscheidungen als auch von Verset-
zungen und Eigenspannungen (siehe Kap. 2.3.1) beeinflusst. Der Nachteil dieses Losungs-
wegs ist die Bildung von Druckeigenspannungen durch das Abschrecken. Um ausschlieRlich

den Ausscheidungseinfluss auf die mikromagnetischen Prifverfahren zu untersuchen, mus-

220

¢ Fe-1.2 Gew.% Cu
® Fe-1.4 Gew.% Cu
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120

¢ Fe-1.5 Gew.% Cu
A Fe-1.9 Gew.% Cu

@ Fe-2.1 Gew.% Cu

Abb. 3.3 a, b, c: Harteveriaufe fiir homogenisierte und ausgelagerte Fe-Cu-Legierungen
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sen Fe-Cu-Legierungen hergestellt werden, die lediglich Cu-Ausscheidungen als Gittersto-
rungen enthalten.

Dies gelingt durch den vorgeschlagenen Lésungsweg, da der Einfluss der durch das Ab-
schrecken induzierten Druckeigenspannungen auf die mikromagnetischen PriifgréRen durch
das Anlegen der Zuglastspannungen gleicher Gréfienordnung unterdriickt werden kann. Um
Fe-Cu-Legierungen mit koharenten Cu-Ausscheidungen herzustellen, sollten die Auslage-
rungsdauern abhéngig vom jeweiligen Cu-Gehalt unterhalb der Anlassdauer gewahlt wer-
den, die dem jeweiligen Hartemaximum entspricht.

Die Fe-Cu-Legierungen wurden deshalb im Einphasengebiet bei 1000 °C so lange 18sungs-
gegliht, bis sich homogene Mischkristalle gebildet haben. Das Abschrecken der Legierun-
gen in Wasser verhindert die Einstellung des Phasengleichgewichts und die Cu-Atome wer-
den auf ihren Gitterplatzen ,eingefroren®. Dies bedeutet, dass im abgeschreckten Zustand
die Cu-Atome in der a-Fe-Matrix homogen verteilt sind. Eine kurze Auslagerung fihrt nur zur
Bildung von koharenten Cu-Ausscheidungen und genigt nicht fir ein fortgeschrittenes Teil-
chenwachstum oder Ostwaldreifungsprozesse. Um eine Kohéarenz mit der a-Fe-Matrix auf-
zuweisen, darf die Cu-Ausscheidung nur einen Radius von bis zu 5 nm haben [22, 26...29].
Um diese koharenten Cu-Ausscheidungen bei sehr kleinen Diffusionswegen zu erhalten,
mussen die Cu-Atome homogen verteilt in der a-Fe-Matrix vorliegen. Dies bedeutet, dass
nach einer kurzen Auslagerungsdauer die Fe-Cu-Legierungen eine homogene Verteilung
der kohadrenten Cu-Ausscheidungen und der induzierten Kohdrenz-Zugeigenspannungen in
der a-Fe-Matrix Uber die gesamte Probentiefe zeigen sollten.

Zusatzlich zu den Kohdrenz-Zugeigenspannungen (Eigenspannungen lll. Art) werden in der
o-Fe-Matrix beim Abschrecken und bei der AbkUhlung nach der Auslagerung auf Grund der
Temperaturgradienten und wahrend der Auslagerung auf Grund der Differenz zwischen den
Waéarmeausdehnungskoeffizienten der a-Fe-Matrix und der Cu-Ausscheidungen bei 550 °C
(otpe = 16-10° °C™ und ag, = 20-10° °C™) Druckeigenspannungen 1. Art bzw. II. Art induziert.
Die Ausbhildung der durch das Abschrecken induzierten Druckeigenspannungen wére durch
eine langsame AbkUhlung nach der Homogenisierung (z. B. im Ofen) zu vermeiden. Die Ab-
kihlung im Ofen kénnte sehr langsam (< 0.05 °C/s) im Vergleich zum Abschrecken (200-
1000 °C/s) erfolgen, wodurch Druckeigenspannungen vermieden wirden. Durch das Ab-
schrecken wurden die Fe-Cu-Legierungen von 1000 °C innerhalb von 1-5 Sekunden abge-
kUhlt. Zur Vermeidung von Druckeigenspannungen mussten die Fe-Cu-Legierungen Uber
mehr als 5.5 Stunden abkUhlen. Fir die im Rahmen der Dissertation untersuchten Fe-Cu-
Legierungen liegt die Léslichkeitstemperatur zwischen 675 °C (fir die Fe-Cu-Legierung mit
dem geringsten Cu-Gehalt) und 850 °C (fUr die Fe-Cu-Legierung mit dem héchsten Cu-
Gehalt). Um von der Léslichkeitstemperatur bis zur Raumtemperatur abzukiihlen, befanden
sich die Fe-Cu-Legierungen mindestens 4.7 Stunden (Fe-Cu-Legierung mit dem hdchsten
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Cu-Gehalt) oder mindestens 3.7 Stunden (Fe-Cu-Legierung mit dem niedrigsten Cu-Gehalt)
im Zweiphasenbereich. Dies bedeutet, dass sich die untersuchten Fe-Cu-Legierungen bei
einer langsamen Abkuhlung hinreichend lang im Zweiphasenbereich befanden (3.7 h bzw.
4.7 h), um schon vor der Auslagerung sowohl kohdrente als auch teilkoharente Cu-
Ausscheidungen in den Fe-Cu-Legierungen zu bilden. Zur Vermeidung der Bildung teilkoha-
renter Cu-Ausscheidungen wurde deshalb die Abkuhlung nicht im Ofen, sondern im Was-
serbad durchgefihrt. Es musste daher in Kauf genommen werden, dass durch die rasche
Abklhlung wahrend des Abschreckens und durch die Abklhlung nach der Auslagerung an
der Probenoberflache Druckeigenspannungen |. Art induziert wurden (Kap. 4.1).

Alle untersuchten Fe-Cu-Proben enthalten bedingt durch das Abschrecken von 1000 °C im
Wasserbad Druckeigenspannungen |. Art und bedingt durch die Auslagerung Koharenz-
Zugeigenspannungen und thermisch induzierte Druckeigenspannungen I und II. Art, deren

Betrag mit steigendem Cu-Gehalt zunimmt.

3.3 Herstellung und Wirmebehandlung der plastisch verformten Fe-Cu-
Legierungen

Um in Fe-Cu-Legierungen den Einfluss der plastischen Verformung getrennt vom Einfluss
der Cu-Ausscheidungen untersuchen zu kénnen, wurden Fe-Cu-Legierungen mit fUnf unter-
schiedlichen Cu-Gehalten (0.65, 0.9, 1.2, 1.5 und 2.1 Gew. %) hergestelit. Die Proben wur-
den wie diejenigen in Kapitel 3.2 beschriebenen nicht plastifizierten Proben hergestellt und
schlieRlich durch Walzen plastisch verformt (11 %). Durch diesen Herstellungsvorgang wur-
den Fe-Cu-Legierungen hergestellt, in denen als Gitterstérungen sowoh!l kohéarente Cu-
Ausscheidungen als auch Versetzungen vorhanden sind.

Da die plastisch verformten Proben wie die nicht plastisch verformten Proben abgeschreckt
wurden, ist zu erwarten, dass sie vor dem Walzvorgang vergleichbare Abschreckspannun-
gen wie die nicht plastisch verformten Proben enthalten. Da die plastisch verformten Fe-Cu-
Legierungen unter den gleichen Auslagerungsbedingungen wie die nicht plastisch verform-
ten Fe-Cu-Legierungen behandelt wurden, ist zu erwarten, dass die koharenten Cu-
Ausscheidungen und die dadurch induzierten Kohé&renz-Zugeigenspannungen in den plasti-
fizierten und in den nicht plastifizierten Legierungen vergleichbar hoch und verteilt sind.
Zusatzlich wurden durch das Walzen Makro-Druckeigenspannungen induziert. Diese Makro-
Druckeigenspannungen sind an der Probenoberflache am gréRten und nehmen in der Pro-
bentiefe ab.

Durch die plastische Verformung mit einem bestimmten Verformungsgrad wird in jeder Fe-
Cu-Legierung die Versetzungsdichte um ein bestimmtes MaR erhoht. Eine Zunahme der
Menge an kohérenten Cu-Ausscheidungen bewirkt eine Zunahme der Harte (Ausschei-

dungsverfestigung), d. h. eine Zunahme des Widerstandes gegen plastische Verformung.
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Um eine plastische Verformung von einem bestimmten Maf einzubringen (in diesem Falle
11%), muss man mit einer bestimmten Kraft (F) auf die Legierungen einwirken, die mit stei-
gendem Cu-Gehalt zunimmt, da der Widerstand gegen plastische Verformung mit steigender

Menge an koharenten Cu-Ausscheidungen zunimmt. Die Versetzungsdichte (p) nimmt mit
steigender angelegten Kraft zu (F' = \//—) ). Dies bedeutet, dass die plastisch verformten Fe-

Cu-Legierungen mit steigendem Cu-Gehalt eine zunehmende Versetzungsdichte enthalten.

3.4 Zusammenfassung zur Probenherstellung

Zum mikromagnetischen Nachweis der Werkstoffalterung infolge von kohéarenten Cu-
Ausscheidungen wurden Fe-Cu-Legierungen mit Cu-Gehalten von 0.65, 1.0, 1.2, 1.4,
1.5, 1.9 und 2.1 Gew. % hergestellt.
Das Ausgangsmaterial (Fe-Stlickchen mit Cu-Spanen) wurde in einem Lichtbogenofen
unter Schutzgas (Ar, 700 mbar) mittels einer Wolfram-Elektrode geschmolzen.
Um eine homogene Verteilung des Kupfers in der a-Fe-Matrix zu erreichen, wurde je-
des Fe-Cu-Stilick dreimal geschmolzen. Die so erhaltenen Schmelz-Kndpfe wurden
abschlieBend in zigarrenformigen Vertiefungen aufgeschmolzen. Diese Zigarren wur-
den 4 Stunden lang bei 1000 °C homogenisiert, im Wasserbad abgeschreckt und
schlieBlich kalt gewalzt (¢ = 20%).
Um kohdrente Cu-Ausscheidungen einzustellen, wurde an den hergesteliten Fe-Cu-
Legierungen folgende Warmebehandlung angewendet: zweistiindige Homogenisie-
rung bei 1000 °C, Abschrecken im Wasserbad und eine:
¢ 10-miniitige Auslagerung bei 550°C fiir Fe-Cu-Legierungen mit Cu-Gehaiten von
0.65 bis 1.4 Gew.%
¢ und eine 5-miniitige Auslagerung bei 550°C fiir die Fe-Cu-Legierungen mit Cu-
Gehalten von 1.5 bis 2.1 Gew.%.

Um in Fe-Cu-Legierungen den Einfluss der plastischen Verformung getrennt vom Ein-
fluss der Cu-Ausscheidungen untersuchen zu kénnen, wurden weitere 5 Legierungen
mit unterschiedlichen Cu-Gehalten auf gleiche Weise hergestellt, die anschlieRend
durch ein weiteres Walzen plastisch verformt (11 %) wurden. Dieser Probensatz zeich-
net sich durch eine Zunahme der Menge an kohdrenten Cu-Ausscheidungen sowie

durch eine Zunahme der Versetzungsdichte aus.
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4. Ergebnisse und Diskussion — Nachweis der Werkstoffalterung in-

folge kohidrenter Cu-Ausscheidungen

4.1 Bestimmung der Eigenspannungen

Um die Eigenspannungen in den im Rahmen der Dissertation untersuchten Fe-Cu-Proben
zu bestimmen, wurden zunachst an zwei Fe-Cu-Legierungen (Fe-0.65 Gew.% Cu und Fe-
2.1 Gew.% Cu) im abgeschreckten Zustand (vor der thermischen Auslagerung) réntge-
nographische Eigenspannungsmessungen durchgefihrt. In diesem Zustand enthalten die
Fe-Cu-Legierungen keine Cu-Ausscheidungen und auch keine dadurch induzierten Mikroei-
genspannungen. Die an beiden abgeschreckten Fe-Cu-Legierungen durchgefihrten rontge-
nographischen Eigenspannungsmessungen [55] haben gezeigt, dass beide Legierungen an
der Probenoberflache durch das Abschrecken thermisch induzierte Druckeigenspannungen

|. Art enthalten. Diese Druckeigenspannungen liegen bei 210 MPa fur die Legierung Fe-
0.65 Gew.% Cu (6,;) und bei 290 MPa fur die Legierung Fe-2.1 Gew.% Cu (o1,). Die

thermisch induzierten Eigenspannungen |. Art hangen linear vom Warmeausdehnungskoef-
fizienten und vom Temperaturgradienten (zwischen der Warmebehandiungstemperatur und
der Abkihltemperatur) ab. [51, 55].
Im Falle der untersuchten Fe-Cu-Legierungen ist der Temperaturgradient fur aile Proben
gleich (etwa 1000 °C), dagegen nimmt der Wirmeausdehnungskoeffizient der Probe mit
steigendem Cu-Gehalt zu. Das liegt daran, dass der Warmeausdehnungskoeffizient des
Kupfers héher als derjenige des Eisens ist. Da die thermisch induzierten Druckeigenspan-
nungen vom Wéarmeausdehnungskoeffizienten der Probe abhéngen, bewirkt eine Zunahme
des Cu-Gehaltes beim Abschrecken eine lineare Zunahme der Druckeigenspannungen in
der a-Fe-Matrix. Folglich ist anzunehmen, dass in den restlichen Fe-Cu-Legierungen die
Druckeigenspannungen nach dem Abschrecken zwischen den o. g. Grenzwerten (210 MPa
und 290 MPa) liegen. Die Druckeigenspannungen in den restlichen Fe-Cu-Legierungen kon-
nen naherungsweise durch lineares Interpolieren ermittelt werden (Abb. 4.1).
Wahrend der thermischen Auslagerung bei 550°C wurden die Abschreck-
Druckeigenspannungen teilweise abgebaut und die Ausscheidungsvorgange ausgeldst. Der
Grund fur den nur teilweisen Abbau der Abschreckspannungen ist die kurze Auslagerungs-
zeit (5-10 Minuten) und die kurze Erwérmungszeit bis zur Auslagerungstemperatur (unter 40
Minuten) der Proben. Die ausgeschiedenen koharenten Cu-Teilchen induzieren bei der Aus-
lagerungstemperatur in der a-Fe-Matrix Mikroeigenspannungen:

1) von der Gitterfehlpassung hervorgerufene Koharenz-Zugeigenspannungen (Mikroei-

genspannungen Il Art, ¢")
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2) von der Differenz zwischen den Warmeausdehnungskoeffizienten der «-Fe-Matrix
und den Cu-Teilchen hervorgerufene thermisch induzierte Druckeigenspannungen Il
Art (c").

Die Koharenz-Eigenspannungswerte hangen vom Cu-Teilchenradius, der Cu-
Teilchenverteilung, der Cu-Teilchendichte und dem Volumenanteil an ausgeschiedenen Cu-
Teilchen ab. Da im Falle der untersuchten Fe-Cu-Legierungen, der Cu-Ausscheidungsradius
so wenig variiert, dass er als konstant angenommen werden kann, (Kap. 4.2) ist zu erwarten,
dass die Koharenz-Zugeigenspannungswerte mit zunehmender Menge an kohérenten Cu-
Ausscheidungen konstanter TeilchengréRe zunehmen.
Neben den Kohéarenz-Zugeigenspannungen wurden wahrend der Auslagerung zusétzlich
bedingt durch die Differenz zwischen den Warmeausdehnungskoeffizienten der a-Fe-Matrix
und den Cu-Teilchen, thermisch induzierte Druckeigenspannungen Il. Art hervorgerufen. An
Fe-Fe;C-Proben mit Fe;C-Gehalten von 1.1 bis 2.2 Gew.% wurden flr einen Warmeaus-
dehnungskoeffizienten der Matrix, der um ca. 4-mal gréfer als derjenige der Fe;C-Teilchen
ist, thermisch induzierten Mikro-Zugeigenspannungen Il. Art in der Matrix von 50 bis 80 MPa
gemessen [6]. Im Falle des Fe-Cu-Systems ist der Warmeausdehnungskoeffizient der a-Fe-
Matrix um ca. 0.2-mal kleiner als derjenige der Cu-Teilchen. Aus diesem Grund sind im Fal-
le des Fe-Cu-Systems fir Cu-Gehalte von 0.65 bis 2.1Gew.% entsprechend kleinere Betra-
ge der thermisch induzierten Druckeigenspannungen I, Art zu erwarten.
Beim Abkuhlen nach der Auslagerung wurden in der a-Fe-Matrix weitere thermische Druck-
eigenspannungen . Art (c') induziert (sieche Kap. 3.1). Da die Abkihlung an der Luft erfolgt,
sollten jedoch nach Formel 4.1 die thermisch induzierten Druckeigenspannungen deutlich
niedriger sein als die beim Abschrecken induzierten.
Derzeit gibt es weltweit keine Messmethode um die Koharenz-Eigenspannungen (Eigen-
spannungen Ill. Art) von den thermisch induzierten Druckeigenspannungen Il. Art quantitativ
zu trennen. Um den Betrag der durch die Auslagerung induzierten Koharenz-
Zugeigenspannungen zu bestimmen, wurde folgendermalien vorgegangen:

1) Die zwei Fe-Cu-Legierungen (Fe-0.65 Gew.% Cu und Fe-2.1 Gew.% Cu), an denen
die Abschreckspannungen réntgenographisch bestimmt wurden, wurden thermisch
ausgelagert.

2) An diesen ausgelagerten und abgekuhlten Fe-Cu-Legierungen wurden ebenfalls rént-
genographische Eigenspannungsmessungen durchgefihrt. Hiernach liegen in beiden
Legierungen Fe-0.65 Gew.% Cu (cpes) und Fe-2.1 Gew.% Cu (o34) Druckeigenspan-
nungen von 120 MPa bzw. von 180 MPa vor (Abb. 4.1). Diese Werte ergeben sich aus

der Uberlagerung der Abschreck-Druckeigenspannungen (thermisch induzierten Ei-

o I Abschreck )

genspannungen |. Art; , den durch die Differenz zwischen den Warme-
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ausdehnungskoeffizienten der a-Fe-Matrix und der Cu-Teilchen thermisch induzierten
Druckeigenspannungen Il. Art (c"), den Koharenz-Zugeigenspannungen (Eigenspan-

nungen IIl. Art; ¢") und den thermisch induzierten Druckeigenspannungen |. Art her-

vorgerufen durch die Abkihlung nach der Auslagerung (O‘IAbk‘W )

[53] fur die beide Legierungen Fe-0.65Gew.% Cu und Fe-2.1 Gew.% Cu:

. Folglich gilt nach

! 4pschr ! Abkii 1 1
65 = Goég“h'%k + Joéé?kuhlen + 065 T Ches = ~120 MPa . bz W,

/ I bk
O, | = oy Abschreck 4 o) Abkihl ol + o3 =—180 MPa.

3) Von den an den beiden ausgelagerten Fe-Cu-Legierungen gemessenen Eigenspan-
nungswerten (cgss = -120 MPa und o, = -180 MPa) wurden die an den abgeschreck-

ten Fe-Cu-Legierungen gemessenen Eigenspannungswerte

(65%235}’”""’( =-210 MPa bzw. G‘éﬁib“h"“k =290 MPa) abgezogen. Somit be-

kommt man positive Eigenspannungswerte (d. h. Zugeigenspannungen) von 90 MPa
fur die Fe-Cu-Legierung mit niedrigstem Cu-Gehalt und von 110 MPa fur die Fe-Cu-
Legierung mit héchstem Cu-Gehalt (Abb. 4.1). Die so erhaltenen Eigenspannungswer-
te setzen sich aus den Koharenz-Zugeigenspannungen, den thermisch induzierten
Druckeigenspannungen il. Art und den thermisch induzierten Druckeigenspannungen
|.  Art zusammen. Folglich gilt fur die Fe-0.65Gew.% Cu-Legierung:

oydkinl L gl offls =90 MPa. Fur die Fe-2.1 Gew.% Cu-Legierung  gilt:

I bk i i o .
oy 4Kl + oy + oy =110 MPa . Da sich diese Eigenspannungswerte durch das

Aufaddieren von thermisch induzierten Druckeigenspannungen (welche negativ sind,

d. h. ol4bkinl + &' < () und Koharenz-Zugeigenspannungen (welche positiv sind, d.
h. ¢ > 0) ergeben und positiv sind, ist zu erwarten, dass die Koharenz-
Zugeigenspannungen jedenfalls héher als diese Betrage sind und dass der Betrag der
durch die Auslagerung induzierten Kohérenz-Zugeigenspannungen héher als der Be-

trag der durch die Auslagerung thermisch induzierten Druckeigenspannungen ist.
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Abb. 4.1: Bestimmung der Eigenspannungen an der Probenoberfléche

Rechnerisch kénnte man dies wie folgt zusammenfassen.

Fir Fe-0.65 Gew.% Cu-Legierung:

90.65~°0.65

!
Abschreck _ _
60.65 =210 MPa

I I

I .
Abkiihl
~90.65

! I .
Abschreck Abkiihl
) 9065

T00.65 790.65

/A i/
T00.65790.65

g

(4.1)

_ I L apkan
=90-(0og 659065 )

1l
Folglich liegen laut Formel (4.1) die Kohdrenz-Zugeigenspannungen O 45 betragsmalig

um 90 MPa hdéher als die durch die Auslagerung thermisch induzierten Druckeigenspannun-

11 ! 4bkiinl 11
gen Oges +0p%s " . Da Oges t 03

tragt Gé_]& mehr als 90 MPa.

Fir Fe-2.1 Gew.% Cu-Legierung:

I ! Abkii 1
Oy = szlbschreck + O—Z.filbkuhl +05+07

(72_1 =180 MPa

Géfllbschreck =-290 MPa

I Abkiihl ' I
=017 +oy 0y =

I Abkiin

i

J
110 MPa = ot =

als Druckeigenspannungen negativ sind, be-

(4.2)

1 1 Abkiihi
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Folglich liegen laut Formel (4.2), die Koharenz-Zugeigenspannungen G% betragsmafig um

110 MPa héher als der Betrag der durch die Auslagerung thermisch induzierten Druckeigen-

I i 11 1 4pEi}

I . R
spannungen O, 1 T 05’ . Da Oy + negativ ist, betragt oy,

110 MPa.

Die Koharenz-Zugeigenspannungen sowie die thermisch induzierten Druckeigenspannun-
gen andern sich mit steigendem Cu-Gehalt. Die gesamte Anderung der durch die Auslage-

. . " : 1 11 11 . .
rung induzierten Kohérenz-Zugeigenspannungen (Ao g Gé.l —O‘O'é5) und thermisch indu-

: . I Abkii I Apkii I Abkii
zierten Druckeigenspannungen | und Il. Art (AC Abkithl Zszﬂlbkl‘hl—GOfglgl‘”hl und

Acr”za{{l—sé.lés), zwischen der Fe-0.65 Gew.% Cu-Legierung und der Fe-

2.1 Gew.% Cu-Legierung ist:

1 4bkiihi 1 1 _ 1 Abkiihl ! gbkiihl 1 1 ar _ 11
A Abkihl AT + Ac™ =051 —Og%s " T0217 0065 02170065

4 “ (4.3)
DAY A slaskinl ¢ g LA™ =20 MPa

Da im Falle der untersuchten Fe-Cu-Legierungen sowohl| beim Abschrecken als auch bei der

I Apschreck

Abkihlung nach der Auslagerung Druckeigenspannungen . At (O bzw.

ol Abkikl ) induziert wurden, ist zu erwarten, dass ahnlich wie die Abschreckspannungen
auch die durch die Abkiihlung nach der Auslagerung induzierten Druckeigenspannungen mit
steigendem Cu-Gehalt betragsméRig zunehmen. Die thermisch induzierten Druckeigen-

spannungen Il. Art nehmen ebenfalls mit steigendem Cu-Gehalt zu. Dies bedeutet, dass

shnlich wie Ac' auch Ac" negativ ist. Folglich ist (Ag'4pkinl . Ay <0 . Aus Formel (4.5)

ergibt sich, dass die Anderung der Kohérenz-Zugeigenspannungen (Ac"

) mit steigendem
Cu-Gehalt betragsmaRig tGber 20 MPa liegt, was auch experimentell bestatigt werden konnte

(Kap. 4.6.4).

4.2 Neutronen-Kleinwinkelstreuung

Da die transmissionselektronenmikroskopischen Untersuchungen keine Aussage Uber die
Gréke bzw. die GroRenverteilung der kleinen kohérenten Cu-Ausscheidungen liefern kén-
nen, wurden an funf Fe-Cu-Legierungen mit Cu-Gehalten zwischen 0.65 und 2.1 Gew.%
Neutronen-Kleinwinkelstreuungs-Untersuchungen durchgefihrt [39]. Abb. 4.2 zeigt die Vo-
lumenverteilung der Cu-Ausscheidungen als Funktion des Teilchenradius in den untersuch-
ten Fe-Cu-Legierungen. Man beobachtet, dass die Cu-Ausscheidungen im GroéfRenbereich
von 0.2 bis 4 nm Radius liegen (Abb. 4.2). Wie Voruntersuchungen [18, 22, 24, 25,
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27...30, 32] an Fe-Cu-Legierungen gezeigt haben, weisen die Cu-Ausscheidungen, die
in diesem GroRenbereich (Radius < 5 nm) liegen, eine Kohdrenz mit der a-Fe-Matrix
auf. Dies bedeutet, dass die im Rahmen der vorliegenden Dissertation untersuchten

Fe-Cu-Legierungen tatsdchlich nur kohdrente Cu-Ausscheidungen enthalten (Abb.
4.2).

0.0140

— Fe-0.65 Gew.% Cu
0.0105 Fe-1.0 Gew.% Cu
—Fe-1.2 Gew.% Cu
- Fa-1.4 Gew.% Cu
0.0070 : - Fe-2.1 Gew.% Cu

0.0035

Volumenverteilung f(R) [nm'1]

0.0000

0 1.1 2.2 3.3 4.4
Radius R [nm]

Abb. 4.2: Volumenverteilung der Cu-Ausscheidungen in den untersuchten Fe-Cu-Legierungen

Abb. 4.3 zeigt, dass der Volumenanteil sowie die Gesamtteilchenzahidichte der Cu-
Ausscheidungen mit steigendem Cu-Gehalt zunehmen. Mit steigendem Cu-Gehalt nimmt die
Wahrscheinlichkeit der Keimbildung zu, da die Cu-Atome zur Teilchenbildung geringere Dif-
fusionswege zurtcklegen missen. Aus diesem Grund enthalten die Fe-Cu-Legierungen mit
héheren Cu-Gehalten eine héhere Menge an Cu-Ausscheidungen. Die Zunahme der Menge
an Cu-Ausscheidungen mit steigendem Cu-Gehalt betragt ca. 1.42 Vol.% Cu.

Die Tabelle 4.1 zeigt den Volumenanteil von ausgeschiedenem Kupfer f/ (/=n-V,, wobei
Vp ist Teilchenvolumen und n die Gesamtteilchendichte ist), den mittleren Teilchenradius
Rmizer, die Gesamtteilchenzahldichte der Cu-Ausscheidungen n (n = NV, mit Np = Anzahl
der Teilchen im Probenvolumen V) und den mittleren Teilchenabstand A (4 = 0.554/n"?).
Mann beobachtete, dass der mittlere Teilchenradius mit steigendem Cu-Gehalt kaum vari-
iert. Deshalb wird des weiteren angenommen, dass der mittlere Radius der Cu-

Ausscheidungen mit steigendem Cu-Gehalt konstant bleibt.
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Abb. 4.3 Volumenanteil und Gesamtteilchendichte der Cu-Ausscheidungen in den untersuchten Fe-

Cu-Legierungen als Funktion des Cu-Gehaltes

f
[%]

Cu-Gehalt
[Gew.%]

Rmiﬂel

[nm]

0.65 0.012 | 1.040  1.06E+16 | 2.52E-13

1.0 0.050 | 1.370 | 3.60E+16 @ 1.68E-13

1.2 0.450 | 1.660 | 2.01E+17 @ 0.95E-13

1.4 0.524 | 1.840 @ 1.65E+17 | 1.01E-13

21 1430 | 1.820 | 473E+17 | 0.71E-13

Tabelle 4.1 SANS-Messergebnisse

4.3 Magnetkraftmikroskopie

Um die Wechselwirkungsmechanismen zwischen der magnetischen Struktur und der Mikro-
struktur bildlich zu verdeutlichen, wurden an funf nicht plastisch verformten Fe-Cu-
Legierungen (mit 0.65, 1.0, 1.2, 1.4 und 2.1 Gew.% Cu) magnetkraftmikroskopische (MFM)
Untersuchungen durchgefuhrt. Die MFM-Bilder verdeutlichen, dass jedes Korn eine eigene
Domanenstruktur aufweist. Im Allgemeinen zeigen die Proben eine ,gestreifte magnetische”
Struktur (Abb. 4.5, 4.8 und 4.9), Zickzack-Strukturen (Abb. 4.6 und 4.7) und fur die Kristall-
oberflache typische Sekundérstrukturen wie z.B. Tannenbaumstrukturen (Abb. 4.5). Die ge-
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streifte magnetische Struktur ist auf eine starke Anisotropie an der Probenoberflache zu-
rackzufihren [13, 40].

Das Zickzack-Bloch-Wandmuster ist typisch fir Makroeigenspannungen, entweder infolge
rascher Abkuhlung des Kristalls von héheren Temperaturen oder infolge plastischer Kaltver-
formung der Kristalloberflache [13, 40]. Im vorliegenden Falle sind die Zickzack-Bloch-
Wandmuster auf die rasche Abklhlung des Kristalls zurlickzuflihren, da die Proben von
1000 °C im Wasserbad (0 °C) abgeschreckt wurden. Durch die kurzzeitige Auslagerung
konnten die durch diese Warmebehandlung induzierten Spannungen nicht abgebaut wer-
den. Ein durch plastische Verformung bedingtes Zickzack-Bloch-Wandmuster ist ausge-
schlossen, da der Einfluss der plastischen Verformung durch Homogenisierung bei 1000 °C
eliminiert wurde. Die Zickzack-Strukturen entstehen aufgrund der 90°-Bloch-Wande [40]. In-
nerhalb der Zickzack-Strukturen beobachtet man Schmetterlings-Strukturen (Abb. 4.5, Abb.
4.6, Abb. 4.7). Diese Strukturen bilden sich auf Grund der Energieunterschiede zwischen
verschiedenen 90°-Bloch-Wanden. Die Energie vy ist am kleinsten fur eine 90°-[001]-Bloch-
Wand und am gréfiten fur eine 90°-[110]-Bloch-Wand. Die Energie einer Zickzack-Bloch-
Wand kann nur fir eine ebene 90°-[110]-Bloch-Wand kleiner als v werden. vy zeigt ein Mi-
nimum, wenn der Zickzack-Winkel 106° betragt. Dieser Zickzack-Winkel nimmt mit wach-
senden Eigenspannungen ab [13, 40].

Die Sekundarstrukturen kommen vor, wenn die Oberflache mit der nachsten leichten Magne-
tisierungsrichtung einen Winkel (o) kleiner als 8° aber grofier als 0.5° bildet (Abb. 4.4). Die
durch diese ,8°-Orientierung“ bedingte magnetostatische Energie gibt Anlass zur Bildung
einer Sekundarstruktur. Fir einen Winkel zwischen 1° und 2° bilden sich im Eisen so ge-
nannte Tannenbaumstrukturen, deren ,Stamme* 180°-Bloch-Wande sind [40]. Die maximale
Auflésung des Magnetkraftmikroskopes liegt bei etwa 10 nm. Aus diesem Grund wurde die
Beobachtung der koharenten Cu-Ausscheidungen und deren Wechselwirkung mit der mag-
netischen Struktur unmaoglich.

Die MFM-Untersuchungen (Zickzack-Bloch-Wandmuster) haben bestétigt, dass die Fe-
Cu-Legierungen bedingt durch die rasche Abkiihlung Makro-Druckeigenspannungen
enthalten (Kap. 4.1), wie die Strukturen in [13, 40] zeigen und dass die untersuchten
Fe-Cu-Legierungen Cu-Ausscheidungen mit einem Durchmesser kleiner als 10 nm
enthalten. Die Aussage bzgl. des Cu-Ausscheidungsdurchmessers bestatigt die SANS-
Messergebnisse (Kap. 4.2).
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Oberflache der Probe mit
zusitzlichen Domadnen

i —

leichte
Magnetisierungsrichtung

Abb. 4.4: Erklarung der Erscheinung der Sekundarstrukturen
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Gestreifte Struktur t 60.0
Tannenbaum Strukturgn

40.0

20.0

0 20.0 40.0 60.0 80.0
T
Abb. 4.5: Magnetische Struktur der Fe-0.65 Gew.% Cu Legierung
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Abb. 4.6: Magnetische Struktur der Fe-1.0 Gew.% Cu Legierung
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Abb. 4.7: Magnetische Struktur der Fe-1.2 Gew.% Cu Legierung
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Abb. 4.8: Magnetische Struktur der Fe-1.4 Gew.% Cu Legierung
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Abb. 4.9: Magnetische Struktur der Fe-2.1 Gew.% Cu Legierung
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4.4 Vickers-Hartemessungen

Vickers-Hartemessungen (HV 10) wurden an samtlichen Fe-Cu-Proben durchgefthrt. Man
beobachtet, dass die mechanische Harte mit steigendem Cu-Gehalt zunimmt (Abb. 4.10).
Die Zunahme der Harte ist auf eine bedingt durch die Zunahme der Menge an kohdarenten
Cu-Ausscheidungen induzierte Zunahme des Widerstandes gegen plastische Verformung
zurtickzufUhren, die sich auch in einer Erhéhung der Streckgrenze des Werkstoffs um einen
bestimmten Betrag duRRert. Dieser Betrag hangt von der Verteilung der Teilchen und der da-
mit verbundenen Behinderung der Versetzungen ab. Feinverteilte koharente Ausscheidun-
gen werden von Versetzungen geschnitten. Die hierbei erfolgende Scherung der Teilchen
mit gegentber der Matrix verdnderter Gitterabmessung und verandertem Schubmodul sowie
der Zuwachs an Phasengrenzflache erfordern eine erhéhte Kraft. Dies auRert sich in einer
Zunahme der Harte (Kap. 2.1.2).

Man beobachtet, dass die bedingt durch Auslagerung induzierte Hartezunahme AHV 10 (Dif-
ferenz zwischen einem ausgelagerten Zustand und dem entsprechenden abgeschreckten
Zustand) mit steigendem Cu-Gehalt zunimmt (Abb. 4.10). Im abgeschreckten Zustand ent-
halten die Fe-Cu-Legierungen keine Cu-Ausscheidungen. Dies beweist, dass der Hartean-
stieg ausschlief8lich durch Cu-Ausscheidungen bedingt ist.

Man beobachtet zwischen den ersten zwei und den restlichen Fe-Cu-Legierungen einen
.oprung” in der Harte (Abb. 4.10). Um an den Fe-Cu-Proben (mit 0.65 und 1.0 Gew.% Cu)
kohéarente Cu-Ausscheidungen einzustellen, waren vergleichsweise l&dngere Auslagerungs-
dauern erforderlich gewesen als fUr die Proben mit héherem Cu-Gehalt, da das Hartemaxi-
mum flr die ersten zwei Fe-Cu-Legierungen viel spater auftritt. Um nicht durch eine langere
Auslagerungsdauer kleine Mengen an teilkohdrenten oder inkoharenten Cu-Ausscheidungen
einzustellen, wurde die Auslagerungsdauer so kurz wie fir die Proben mit einem héheren
Cu-Gehalt (1.2 und 1.4 Gew.% Cu) gewahit. Aus diesem Grund, liegen in den Fe-Cu-
Legierungen mit einem Cu-Gehalt von 0.65 und 1.0 Gew.% weniger Cu-Ausscheidungen
vor, als erwartet (SANS-Messergebnisse - Abb. 4.3).

Aus den Hartemessungen lassen sich nach DIN 50 150 auf relativ einfache Weise Aussagen
hinsichtlich anderer Festigkeitskennwerte ableiten, wie z. B. die Zugfestigkeitswerte
(Rm =3.38 HV) [1].
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Abb. 4.10: Mechanische Hérte und ihre Zunahme als Funktion des Cu-Gehaltes

4.5 Zusammenfassung zu den Referenzmethoden: réntgenographi-
sche Eigenspannungsmessungen, SANS, MFM und Vickers-
Hartemessungen

Die réntgenographischen Eigenspannungsmessungen haben gezeigt, dass in den un-
tersuchten  Fe-Cu-Legierungen im  abgeschreckten  Zustand Abschreck-
Druckeigenspannungen zwischen -210 MPa fiir die Legierung mit dem niedrigsten Cu-
Gehalt und -290 MPa fiir die Legierung mit héchstem Cu-Gehalt vorliegen. Durch wei-
tere réntgenographische Untersuchungen wurden an beiden Fe-Cu-Legierungen in
ausgelagertem Zustand Eigenspannungswerte von -120 MPa bzw. -180 MPa ermittelt.
Abziiglich der Abschreckspannungen ergeben sich Koharenz-
Zugeigenspannungswerte von mehr als 90 MPa fir die Legierung mit dem niedrigsten
Cu-Gehalt und von mehr als 110 MPa fiir die Legierung mit dem hdchsten Cu-Gehait.
Unter Zugrundelegung dieser réntgenographischen Messergebnisse wurde abge-
schitzt, dass die bedingt durch die Zunahme des Cu-Gehaites maximale Zunahme der
Kohirenz-Zugeigenspannungen hdher als 20 MPa ist.

Um die TeilchengréRe, die Teilchendichte und den Volumenanteil an ausgeschiedenen
Cu-Teilchen zu bestimmen, wurden an den Fe-Cu-Legierungen SANS-Untersuchungen
durchgefiihrt. Die SANS-Messergebnisse sind in der Tabelle 4.1 zusammengefasst
(Kap. 4.2). Die an den Fe-Cu-Legierungen durchgefiihrten SANS-Untersuchungen ha-

ben gezeigt, dass eine Zunahme des Cu-Gehaltes eine Zunahme der Teilchendichte
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sowie des Volumenanteils an Cu-Ausscheidungen bewirkt hat, dass der Cu-
Ausscheidungsradius kleiner als 4.4 nm ist und indirekt, dass die Cu-Ausscheidungen
eine Kohédrenz mit der a-Fe-Matrix aufweisen.

Um die Wechselwirkung zwischen kleinen, kohdrenten Cu-Ausscheidungen und der
magnetischen Struktur bildlich zu verdeutlichen, wurden an den Fe-Cu-Legierungen
MFM-Untersuchungen durchgefiihrt. Die MFM-Untersuchungen lieRen zwar keine
Riickschliisse auf die Wechselwirkung zwischen den Cu-Ausscheidungen und der
magnetischen Struktur zu, aber auf die beim Abschrecken induzierten Druckeigen-
spannungen.

Die Zunahme der Menge an kleinen, kohdrenten Cu-Ausscheidungen erhéht in Fe-Cu-
Legierungen die Harte (~ 140 %). Feinverteilte kohdrente Ausscheidungen werden von
Versetzungen geschnitten. Die hierbei erfolgende Scherung der Teilchen mit gegen-
Uber der Matrix verdnderter Gitterabmessung und veridndertem Schubmodul sowie der
Zuwachs an Phasengrenzflache erfordern eine erhdhte Kraft. Diese dufert sich in ei-

ner Zunahme der mechanischen Harte.

4.6 Mikromagnetischer Nachweis der Werkstoffalterung infolge von
kohdrenten Cu-Ausscheidungen in nicht plastisch verformten Fe-
Cu-Legierungen

Die Bloch-Wénde wechselwirken mit den koharenten Cu-Ausscheidungen durch unter-
schiedliche Mechanismen. Mittels mikromagnetischer Prifverfahren werden die koharenten
Cu-Ausscheidungen direkt als Fremdkoérper oder indirekt durch die Kohérenz-
Zugeigenspannungen detektiert. Hierzu wurden die mikromagnetischen Untersuchungen
sowoh! im unbelasteten als auch im zugbelasteten Zustand durchgefthrt. Eine Motivation
zur Durchfihrung lastspannungsabhéangiger mikromagnetischer Untersuchungen ergab sich
aus dem Umstand, dass die untersuchten Fe-Cu-Proben herstellungsbedingt thermisch in-
duzierte Druckeigenspannungen enthalten (siehe Kap. 3.2 und Kap. 4.1).

Um ausschliefllich den Einfluss von koharenten Cu-Ausscheidungen auf die mikromagneti-
schen Prifgréflen untersuchen zu kénnen, sollte der Einfluss dieser thermisch induzierten
Druckeigenspannungen unterdriickt werden. Aus diesem Grund wurden zur Erzeugung ei-
nes druckspannungsfreien Zustandes samtliche Fe-Cu-Proben einer Zuglastspannung glei-
cher Grofienordnung und mit entgegengesetztem Vorzeichen im Vergleich zu den in den
Proben bereits vorhandenen thermisch induzierten Druckeigenspannungen unterzogen.
Nach réntgenographischen Eigenspannungsmessungen betragen die bedingt durch das Ab-
schrecken thermisch induzierten Druckeigenspannungen I. Art (¢') an der Probenoberflache

in Langsrichtung in der Legierung mit niedrigstem Cu-Gehalt (0.65 Gew.%) -210 MPa und in
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der Legierung mit héchstem Cu-Gehalt (2.1 Gew.%) -290 MPa (siehe Kap. 4.1). Aus Gleich-
gewichtsgriinden und, da an der Probenoberflache im ausgelagerten Zustand Druckeigen-
spannungen vorliegen, enthalten die Proben Uber die Tiefe auch Zugeigenspannungen. Abb.
4.11 und Abb. 4.12 zeigen, dass Uber die Probentiefe die Eigenspannungen nicht konstant
sind und, dass schon bei 0.5 mm unter der Probenoberflache Zugeigenspannungen von ca.
150-200 MPa vorliegen.
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Abb. 4.11: Verteilung der Langseigenspannungen ber die Probentiefe fir die Fe-0.65 Gew.% Cu-

Legierung jeweils im abgeschreckten und im abgeschreckten und ausgelagerten Zustand
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Abb. 4.12: Verteilung der Léngseigenspannungen (iber die Probentiefe fiir die Fe-2.1 Gew.% Cu-

Legierung jeweils im abgeschreckten und im abgeschreckten und ausgelagerten Zustand

Die berechnete Zugfestigkeit (siehe Kap. 2.1.2 und Kap. 4.4) liegt fur die Legierung mit
0.65 Gew.% Cu bei ca. 340 MPa und fir die Legierung mit 2.1 Gew.% Cu bei ca. 845 MPa.
Die Werte der Streckgrenze liegen betragsmaRig unter den Werten der Zugfestigkeit. Um
mikroplastische Verformungen zu vermeiden, darf die Summe aus den angelegten Zuglast-
spannungen und der bereits in den Proben vorhandenen Zugeigenspannungen sowohi lokal
als auch integral nicht die Werte der Streckgrenze Uberschreiten. Deswegen wurden die mik-
romagnetischen Untersuchungen unter Zuglastspannung von bis zu 150 MPa durchgefiihrt.
Da die Abschreck-Eigenspannungen mit steigendem Cu-Gehalt zunehmen, mussen die an-
gelegten Zuglastspannungen ebenso mit steigendem Cu-Gehalt zunehmen. Aus diesen
Griinden kann angenommen werden, dass durch das Anlegen einer Zuglastspannung
von 110 MPa fiir die Legierung mit 0.65 Gew.% Cu und von 150 MPa fiir die Legierung
mit 2.1 Gew.% Cu die Druckeigenspannungen in Langsrichtung Gber die Gesamtpro-
bentiefe kompensiert werden.

Die Wechselwirkungstiefe der mikromagnetischen Prufverfahren ist deutlich gréRer (abhan-
gig von der Magnetisierungsfrequenz und/oder vom Analysierfrequenzbereich bis zu 3 mm)
[7] als die der rontgenographischen Eigenspannungsmessungen (ca. 10-20 um) [55]. Bei
den mikromagnetischen Prifverfahren handelt es sich um integrale Messungen Uber die ge-

samte Wechselwirkungstiefe.
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Neben den Eigenspannungen in Probenlangsrichtung beeinflussen auch die Radial- und die
Umfangseigenspannungen die magnetische Struktur (insbesondere die 90°-Bloch-
Wandbewegung) und dadurch die mikromagnetischen PrifgréRen. Es wurde festgestellt,
dass in beiden Fe-Cu-Proben sowohl die Radial- als auch die Umfangseigenspannungen im
Bereich der Druckeigenspannungen, bei ca. 370 MPa liegen. Durch Interpolieren konnte
man feststellen, dass in den restlichen Fe-Cu-Legierungen Radial- und Umfangseigenspan-
nungen gleichen Betrages (370 MPa) vorliegen. Deshalb kann man den Einfluss der Radial-
und Umfangseigenspannungen auf die magnetische Struktur firr alle Fe-Cu-Legierungen als
konstant ansehen. In der vorliegenden Arbeit wurden samtliche Fe-Cu-Proben in Langsrich-
tung magnetisiert. Aus diesem Grund werden die mikromagnetische Messergebnisse neben
dem Einfluss der kohadrenten Cu-Ausscheidungen hauptséchlich die Eigenspannungen in

Langsrichtung und nicht die Radial- oder die Umfangseigenspannungen abbilden.

4.6.1 Ferromagnetische Hysterese

Die Hysteresemessungen wurden bei einer Magnetisierungsfrequenz fz von 0.02 Hz und ei-
ner maximalen magnetischen Wechselfeldamplitude H.x von 80 A/cm durchgefihrt. Bedingt
durch diese Messparameter wird mittels Hysteresemessungen die ganze Probentiefe abge-
fragt. Abb. 4.13 zeigt die Koerzitivfeldstarkewerte als Funktion des Cu-Gehaltes. Die Koerzi-
tivfeldstarke ist ein MaR fur die Behinderung der 180°-Bloch-Wéndbewegung. Da die koha-
renten Cu-Ausscheidungen als Fremdkérper die 180°-Bloch-Wandbewegung behindern,
stellt die Koerzitivfeldstarke eine geeignete PrifgréRe fir deren Nachweis dar. Der Grund fiir
die niedrigen Koerzitivfeldstarkewerte ist das Verhaltnis zwischen der Bloch-Wanddicke und
dem Cu-Ausscheidungsdurchmesser. Der Fremdkérpereffekt erreicht ein Maximum, wenn
der Cu-Ausscheidungsdurchmesser in der gleichen GréRenordnung wie die Bloch-
Wanddicke liegt und nimmt fur gréRere Teilchen wieder ab. Da im vorliegenden Falle der
mittlere Durchmesser der koharenten Cu-Ausscheidungen viel kleiner (2-4 nm) als die Dicke
der 180°-Bloch-Wand (50-100 nm) ist, ist die Wechselwirkungsintensitét niedrig, das heift
die He-Werte sind betragsmaRig niedrig.

Die SANS-Untersuchungen (Kap. 4.2) haben gezeigt, dass die Zunahme des Cu-Gehaltes in
den Fe-Cu-Legierungen eine geringe Anderung des mittleren Cu-
Ausscheidungsdurchmessers bewirkt. Dies bedeutet, dass die Zunahme der Koerzitiv-
feldstérke keine Zunahme des Durchmessers widerspiegelt. Der Anstieg der He-Werte um
ca. 50 % mit steigendem Cu-Gehalt spiegelt lediglich die Zunahme des Volumenanteils an
Cu-Teilchen wider. Da der Einfluss der Abschreck-Druckeigenspannungen unterdriickt wur-
de, ist der Anstieg der He-Werte mit steigendem Cu-Gehalt hauptsachlich auf den Fremd-
korpereffekt zurlickzufihren. Grund fur die Zunahme der Koerzitivfeldstarke ist die mit der

Menge an Cu-Ausscheidungen zunehmende Behinderung der 180°-Bloch-Wandbewegung,
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die analog zur Behinderung der Versetzungsbewegung ablauft (Kap. 2.3.1). Die Kohédrenz-
Zugeigenspannungen haben kaum Einfluss auf die Hc-Werte. Dies liegt daran, dass die
180°-Bloch-Wandbewegung durch die Koharenz-Zugeigenspannungen nicht behindert wird,
da sie nur kurz reichweitige Eigenspannungsfelder besitzen.

Zwischen der gemessenen Koerzitivfeldstarke und dem Cu-Gehalt wurde folgender, mathe-

matischer Zusammenhang ermittelt: H . =a(%Cu)’ - 4.3a(%Cu)’ +5.3a(%Cu)-2.7a. Fur die

im Rahmen der Dissertation hergestellten und untersuchten Fe-Cu-Legierungen gilt a = -1.
Dieser mathematische Zusammenhang gilt ausschlieBlich fur Fe-Cu-Legierungen, wie sie im
Rahmen vorliegender Dissertation hergestellt wurden sowie fiir die hier verwendeten Mess-

parameter und fur den verwendeten Versuchsaufbau (Siehe Kap. 2.3.7).
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Abb. 4.13: Hc-Werte als Funktion des Cu-Gehaltes

Eine weitere aus der Hysteresekurve abgeleitete PrifgroRe, die empfindlich auf die Ande-
rungen der Mikrostruktur reagiert, ist die relative magnetische Permeabilitdt. Die magneti-
sche Permeabilitat kann aus der Steigung der Hysteresekurve z. B. im Bereich der Koerzitiv-
feldstarke (u.c) berechnet werden. Die Steigung der Hysteresekurve ist ein MaR fur die fur
Ummagnetisierungsprozesse benétigte Magnetfeldstarke. Abb. 4.15 zeigt die PrifgroRe pic
als Funktion des Cu-Gehaltes. Man beobachtet, dass die Prifgrofle p.c mit steigendem Cu-
Gehalt abnimmt. Die Abnahme der magnetischen Permeabilitdt mit steigender Menge an
koharenten Cu-Ausscheidungen ist auf einer Abnahme der Beweglichkeit der Bloch-Wande
zurickzufiihren, was sich in einer Verschiebung der Ummagnetisierungsprozesse zu hdhe-

ren Magnetfeldstarken auRert. Folglich wird die Hysteresekurve immer flacher (Abb. 4.14),
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d.h. die magnetische Permeabilitdt nimmt mit zunehmendem Cu-Gehalt ab. Anders ausge-
drickt: mit steigender Menge an Cu-Ausscheidungen wird das Material magnetisch héarter,
d.h. magnetisch weniger permeabel. Die relative magnetische Permeabilitdt berechnet im
Koerzitivfeldstarkebereich u,c wird hauptsachlich durch die 180°-Bloch-Wande beeinflusst.
Dies bedeutet, dass die relative magnetische Permeabilitdt uc ein Ma fir den Fremdkér-
pereffekt der kohadrenten Cu-Ausscheidungen darstelit. Die Abnahme der p.c-Werte als
Funktion des Cu-Gehaltes betragt 33 %.

—Fe-0.65Gew.%Cu
- Fe-2.1Gew.%Cu

B [T]

2.2
H; [Alcm]

Abb. 4.14: Einfluss der Zunahme des Cu-Gehaltes auf die ferromagnetische Hysteresekurve

Im Falle der hergestellten und untersuchten Fe-Cu-Legierungen wurde zwischen der ge-

messenen relativen magnetischen Permeabilitat und dem Cu-Gehalt folgender, mathemati-
scher Zusammenhang ermittelt: u,. = ab(%Cu)’ — ab(2%Cu)’ + 6ab(%Cu)—7.4ab , wobei:
a =-1und b =740.4. Dieser mathematische Zusammenhang gilt ebenfalls ausschlief3lich fur
Fe-Cu-Legierungen, wie sie im Rahmen vorliegender Dissertation hergestellt wurden sowie

flir die hier verwendeten Messparameter und fir den verwendeten Versuchsaufbau (Siehe
Kap. 2.3.7).

63



Mikromagnetischer Nachweis der Werkstoffalterung infolge von kohérenten Cu-Ausscheidungen

3850
3500
\\\\\\\ 8
¢
2 3150 4
¢

2800
N\,
2450 T T 1
0.6 1.1 1.6 2.1

Cu-Gehalt [Gew.%]

Abb. 4.15: Aus der Hysteresekurve abgeleitete relative magnetische Permeabilitat im Bereich von He

(ur) als Funktion des Cu-Gehaltes

4.6.2 Magnetisches Barkhausenrauschen und Oberwellenanalyse im
Zeitsignal der magnetischen Tangentialfeldstérke

Die Fe-Cu-Proben wurden mit konstanter Magnetisierungsamplitude (5 A/lcm) und Magneti-
sierungsfrequenz (40 Hz) im Analysierfrequenzbereich 1-10 kHz vermessen. Bedingt durch
diese Messparameter hat das Barkhausenrauschen eine Wechselwirkungstiefe von ca.
142 um und die Oberwellenanalyse von ca. 720 ym [7].

Die Barkhausenrauschmessungen haben gezeigt, dass die Zunahme des Volumenanteils an
ausgeschiedenem Kupfer keinen Einfluss auf die maximale Barkhausenrauschamplitude
(Muax) hat, da zwei gegenlaufige Effekte vorliegen:

1) die Zunahme der Menge an kohdarenten Cu-Ausscheidungen bewirkt eine Abnahme
des Teilchenabstandes. Dabei nimmt die Amplitude der Barkhausenrausch-Springe
ab, da die 180°-Bloch-Wande schneller eine Gleichgewichtslage finden. Dies bewirkt
eine Abnahme der maximalen Barkhausenrauschamplitude.

2) Die Zunahme der Koharenz-Zugeigenspannungen herriihrend von den kohérenten Cu-
Ausscheidungen wirkt auf die 180°-Bloch-Wande wie die Zunahme der Zuglastspan-
nungen (Kap. 2.3.1.1.3), d.h. sie bewirken eine Zunahme der Dichte an 180°-Bloch-
Wanden und dadurch eine Zunahme der Prifgrée Muyax.

Diese zwei Effekte gleichen sich aus, was den Verlauf der PrifgréRen Myax erklart. Ahnliche
Ergebnisse wurden in [57] am Stahl 1.25Cr-0.50Mo erzielt.
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Abb. 4.16 zeigt die Aufweitung der Barkhausenrausch-Profilkurve bei 25 % (AHas9,) der ma-
ximalen Barkhausenrauschamplitude als Funktion des Cu-Gehaltes. Die Prifgrofie AHasy
spiegelt die 90°-Bloch-Wandbewegung sowie die Drehprozesse wider. Die Zunahme der
Menge an kohérenten Cu-Ausscheidungen bewirkt eine Abnahme der Prufgroen AHgse,
(Abb. 4.18). Die Erklarung hierfur ist: die Zunahme der Kohéarenz-Zugeigenspannungen her-
rihrend von den koharenten Cu-Ausscheidungen wirkt auf die 90°-Bloch-Wande wie die Zu-
nahme der Zuglastspannungen (Verschiebung des Kniebereiches zu niedrigeren Magnet-
feldstarken — Kap. 2.3.1), was zur Abnahme der Aufweitung der Barkhausenrausch-
Profilkurve mit steigendem Cu-Gehalt fuhrt.

Zwischen den PrifgréRen AH,s, und dem Cu-Gehalt wurden mathematische Zusammen-

hange ermittelt, welche ebenfalls durch Polynome 3. Grades beschrieben werden kénnen.
FUr AHasy, gilt: AH, g, = 3¢(%Cu) - c(%Cu)’ —27.3¢(%Cu)+110c . Fur die im Rahmen der vor-

liegenden Dissertation hergestellten und untersuchten Fe-Cu-Legierungen gilt: ¢ = 0.08. Die-
se mathematischen Zusammenhange gelten ausschlieBlich fur Fe-Cu-Legierungen, wie sie
im Rahmen vorliegender Dissertation hergestellt wurden sowie die hier verwendeten Mess-

parameter und fiir den verwendeten Versuchsaufbau (Siehe Kap. 2.3.7).
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Abb. 4.16: Die Aufweitung der Barkhausenrausch-Profilkurve bei 25 % (AHs0,) der maximalen Bark-
hausenrauschamplitude (Mygx) als Funktion des Cu-Gehaltes

Abb. 4.17 zeigt den aus der Oberwellenanalyse ermittelten Klirrfaktor (K) als Funktion des
Cu-Gehaltes. Mit steigendem Cu-Gehalt verandert sich die Mikrostruktur und damit die Do-
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ménenstruktur. Die Veranderung der Doméanenstruktur wiederum beeinflusst die Form der
Hysteresekurve (Abb. 4.14) und somit auch den Klirrfaktor.

Der Zusammenhang zwischen dem gemessenen Klirrfaktor und dem Cu-Gehalt, wird durch
folgendes Polynom 3. Grades beschrieben: K =35acll1(%Cu)’ - 51(%Cu)’ +82(%Cu)-57],
wobei a = -1 und ¢ = 0.08. Dieser mathematische Zusammenhang gilt ausschlieRlich fir Fe-
Cu-Legierungen, wie sie im Rahmen vorliegender Dissertation hergestellt wurden sowie fur

die hier verwendeten Messparameter und fur den verwendeten Versuchsaufbau (Siehe Kap.
2.3.7).
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Abb. 4.17: Aus der Oberwellenanalyse ermittelter Klirrfaktor als Funktion des Cu-Gehaltes

4.6.3 Wirbeilstromimpedanzmessungen

Zum Nachweis der Cu-Ausscheidungen in Fe-Cu-Legierungen mit Wirbelstrom-Priiftechnik
wurde ein HF-Transformator mit den entmagnetisierten Fe-Cu-Proben als Transformatorkern
benutzt. Die Sendespule wurde mit einer hochfrequenten sinusformigen Spannung konstan-
ter Amplitude gespeist, das Empfangssignal um 20 dB verstéarkt. Die Effizienz dieses Trans-
formators héngt im Wesentlichen von den Verlusten im Spulenkern ab, die durch Permeabili-
tat und Leitfahigkeit des Probenmaterials bestimmt werden. Anderungen in der Amplitude
der aufgezeichneten Induktionsspannung reprasentieren demnach Anderungen in der Leit-
fahigkeit und der Permeabilitdt des Materials. Die Speisespannung der Primarspule wurde
so gewahlt, dass sich im Leerlaufbetrieb des Ubertragers eine definierte Amplitude der In-

duktionsspannung an der Sekundarspule ergibt. Die Messungen der Wirbelstromimpedanz
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zeigen eine Abnahme der sekundérseitig induzierten Spannung (U) mit steigendem Cu-
Gehalt (Abb. 4.18), was sich mit einer Zunahme der Wirbelstromverluste im Spulenkern er-
klart.

Die elektrische Leitfahigkeit ist proportional zur Konzentration der freien Elektronen und de-
ren Beweglichkeit. Die Elektronen werden an den Gitterstérungen gestreut, was eine Ab-
nahme der mittleren Elektronengeschwindigkeit bewirkt. Dadurch nimmt die elektrische Leit-
fahigkeit eines Materials ab. Dies bedeutet, dass mit zunehmender Menge an kohéarenten
Cu-Ausscheidungen (zunehmende Anzahl an Gitterstérungen) die elektrische Leitfahigkeit
abnimmt [1, 49]. Die Zunahme der Menge an kohéarenten Cu-Ausscheidungen bewirkt eben-
falls eine Abnahme der relativen magnetischen Permeabilitdt im Bereich der Koerzitiv-
feldstarke (Abb. 4.15).

Das Fehlerband der PrufgroRe U, entspricht der ZeichengréRe. Ahnliche Messergebnisse

wurden in [2] erhalten. Fur die untersuchten Fe-Cu-Legierungen gilt zwischen der sekundar-
seitig induzierten Spannung U; und dem Cu-Gehalt: U, =3.50[(%Cu)3 +3(%Cu)J+ al(%Cu)z - 1J,
wobei a = -1 und ¢ = 0.08. Dieser mathematische Zusammenhang gilt ebenfalls ausschlief-
lich fur Fe-Cu-Legierungen, wie sie im Rahmen vorliegender Dissertation hergestellt wurden

sowie fur die hier verwendeten Messparameter und fir den verwendeten Versuchsaufbau
(Siehe Kap. 2.3.7).
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Abb. 4.18: Sekundérseitig induzierte Spannung (U;) als Funktion des Cu-Gehaltes
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4.6.4 Ermittlung von Kohadrenz-Zugeigenspannungsdnderungen

Zur quantitativen Bestimmung der durch die Zunahme der Menge an kohdrenten Cu-
Ausscheidungen bedingten Zunahme der Kohadrenz-Zugeigenspannungen wurden lastspan-
nungsabhangige mikromagnetische Untersuchungen durchgefihrt.

Im Rahmen eines DFG-Forschungsvorhabens [6] wurde ein Verfahrensansatz zur Ermittlung
von thermisch induzierten Mikroeigenspannungen Il. Art entwickelt, der im Rahmen eines
GRS-BMBF-Forschungsvorhabens bzgl. der Ermittlung von Anderungen der Mikroeigen-
spannungen Il. und Ill. Art getestet wurde [2]. Dieses Verfahren basiert auf der Lastspan-
nungsabhangigkeit der maximalen Barkhausenrauschamplitude (Mvax) und der quasi stati-
schen Langsmagnetostriktion (1.). Dazu wird das Maximum der Barkhausenrauschamplitude
als Funktion zunehmender Zuglastspannungen aufgenommen. Die Kurve durchlduft ein
magnetostriktiv bedingtes Maximum (Abb. 4.19). Die Verschiebung dieses Maximum [&ngs
der Zugspannungsachse ist ein Maf fir die Mikroeigenspannungsanderung (2, 6].

Im Falle der unlegierten Stahle [6] sowie des mikrolegierten Stahis WB 36 [2] wurde eine
Korrelation zwischen der Lastspannungsabhéngigkeit des magnetischen Barkhausenrau-
schens und der quasi statischen Langsmagnetostriktion beobachtet (Abb. 4.19). Der Last-
spannungswert, bei welchem die maximale Amplitude des Barkhausenrauschens anféngt
abzunehmen, ist der Lastspannungswert, bei welchem die L&ngsmagnetostriktionskurve
ausschlieBlich im negativen Bereich verlauft [2, 6]. Das entwickelte Prifverfahren ermdglicht
eine quantitative Eigenspannungsmessung ohne Kalibrierung mit einem Referenzverfahren
wie z. B. dem rontgenographischen Eigenspannungsverfahren.

In [6] wurde festgestellt, dass eine Zunahme der thermisch induzierten Mikro-
Zugeigenspannungen Il. Art zur Verschiebung der Myax(c)-Kurve langs der Lastspannungs-
achse zu niedrigeren Zuglastspannungswerten fihrt. Im Falle der Fe-Fe;C-Proben (mit 1.1
bis 2.2 Gew.% Fe;C) weist die a-Fe-Matrix einen um ca. 12:10°%/°C gréReren Wéarmeaus-
dehnungskoeffizient als die Fe;C-Teilchen auf. Es wurden thermisch induzierte Mikro-
Zugeigenspannungen in der a-Fe-Matrix von 50 bis 80 MPa gemessen (abhangig vom Ze-

mentitgehalt der Proben).
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Abb. 4.19: Myax(c)-Kurven bei 20 °C und bei der Curietemperatur des Zementits (links) und Langs-
magnetostriktionskurven unter verschiedenen Lastspannungen bei 20 °C (rechts) eines unlegierten
Stahls mit 1.2 Gew.% Fe;C [6]

Im Falle des Fe-Cu-Systems sowie des Stahl WB 36 weist die a-Fe-Matrix einen um ca.
4-10°/°C kleineren Warmeausdehnungskoeffizient als die Cu-Teilchen auf, was zu ther-
misch induzierten Mikro-Druckeigenspannungen in der a-Fe-Matrix fuhrt. Aus diesem Grund
sind im Falle des Fe-Cu-Systems fiir vergleichbare Cu-Gehalte betragsmafig kleinere ther-
misch induzierte Mikro-Druckeigenspannungen zu erwarten.

Eine Zunahme der durch die Cu-Ausscheidungen bedingten thermisch induzierten Mikro-
Druckeigenspannungen bewirkt eine Verschiebung der Myax(c)-Kurve langs der Lastspan-
nungsachse zu héheren Zuglastspannungswerten.

Abb. 4.20 zeigt den Verlauf der maximalen Amplitude des Barkhausenrauschens (Muax) un-
ter Zuglastspannungen flr zwei unterschiedliche Mikroeigenspannungszusténde der Stahl-
gute WB 36. Der betriebsbeanspruchte Zustand enthalt eine hohe Menge an Cu-
Ausscheidungen (0.65 Gew.%) und der betriebsbeanspruchte und erholungsgeglihte Zu-
stand enthalt eine niedrigere Menge an Cu-Ausscheidungen (0.35 Gew.%). Die unterschied-
liche Menge an Cu-Ausscheidungen fihrt zu einem Mikroeigenspannungsunterschied von
11 MPa (Abb. 4.20). Dieser Wert entsteht durch die Uberlagerung von Koharenz-
Zugeigenspannungen mit den thermisch induzierten Druckeigenspannungen [. und Il. Art.
Da sich im Falle des Stahls WB 36 die Myax(c)-Kurven zu niedrigeren Zuglastspannungs-
werten verschieben, ist zu erwarten, dass die Koharenz-Zugeigenspannungen gréRer als die

thermisch induzierten Druckeigenspannungen |. und Il. Art sind.
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Abb. 4.20: Gemessene Lastspannungsabhéngigkeit der maximalen Barkhausenrauschamplitude fir
zwei Zusténde des Stahis WB 36, Schmelze E 59

Die Mehrzahl der bislang untersuchten ferritisch/perlitischen bzw. bainitischen Stahle zeigt
im eigenspannungsfreien Zustand eine Lastspannungsabhangigkeit der maximalen Bark-
hausenrauschamplitude wie in Abb. 4.21 skizziert [2, 6, 7, 58]. Der Lastspannungswert, bei
welchem die Zunahme der PrifgréRe Muax beginnt (omwin - Abb. 4.21), gibt somit diejenige
Spannung an, die notwendig ist, um die 180°-Bloch-Wénde von den Gitterdefekten loszurei-
Ren. Die Koharenz-Zugeigenspannungen hangen von der Dichte an kohéarenten Cu-
Ausscheidungen ab. Dies bedeutet, dass die Lage des Minimums der Myax(c)-Kurve ein

MaR fur die Kohdrenz-Zugeigenspannungen ist.
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Abb. 4.21: Lastspannungsabhéngigkeit der maximalen Barkhausenrauschamplitude eines ferromag-

netischen Materials (schemalisch)

Eine Zunahme der Defektdichte bewirkt eine Zunahme des Lastspannungswertes, bei wel-
chem die PrifgréRe Muax zuzunehmen beginnt, da eine hdhere Lastspannung bendtigt wird
um eine 180°-Bloch-Wandbewegung zu bewirken (Abb. 4.22). Die SANS-Untersuchungen
haben gezeigt, dass die Zunahme des Cu-Gehaltes eine Zunahme der Dichte an koharenten
Cu-Ausscheidungen bewirkt. Dies bedeutet, dass die Verschiebung des Minimums der
Muax(c)-Kurve langs der Lastspannungsachse ein Mal fur die Anderung der Koharenz-

Zugeigenspannungen ist.

=== Zustand niedriger Kohdrenz-
Myax 4 Zugeigenspannungen und
Defektdichte
. Zustand hoherer Koharenz-
Zugeigenspannungen und
Defektdichte

— +

Swining SMming 0 c [MPa]

Abb. 4.22: Einfluss der Anderung des Mikro-Zugeigenspannungszustandes auf die Lastspannungs-

abhéangigkeit der maximalen Barkhausenrauschamplitude (schematisch)

Hypothese: Da im vorliegenden Fall samtliche Fe-Cu-Proben unter Druckeigenspannungen

stehen, waren sehr hohe Zuglastspannungen notwendig, um das in der Abb. 4.22 skizzierte
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Maximum zu durchlaufen. Aus diesem Grund ist der in der Abb. 4.23 skizzierte Verlauf zu

erwarten.

M MAX

-+
>

vy 0 o [MPa]

Abb. 4.23: Lastspannungsabhéangigkeit der Barkhausenrauschamplitude eines ferromagnetischen

Materials, welches Drucklastspannungen enthéalt (schematisch)

Tatsachlich gemessen wird aber der in Abb. 4.24 dargestellte Kurvenverlauf. Wie Abb. 4.24
zeigt, durchlaufen die Myax(c)-Kurven tatsachlich ein Minimum und kein Maximum, womit
sich die 0. g. Hypothese bestatigt. Die Prifgrofie oumin 18sst sich mit einer Genauigkeit von

+2 MPa bestimmen.

0.45 i
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=
<
=
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Abb. 4.24: Gemessene Myux(c)-Kurven entsprechend dem in Abb. 4.22 und Abb. 4.23 dargesteliten
Verhalten
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Abb. 4.25a und Abb. 4.25b zeigen die Langsmagnetostriktionskurven bei verschiedenen
Zuglastspannungen fir die beiden Fe-Cu-Legierungen Fe-0.65Gew.% Cu und Fe-
2.1 Gew.% Cu. Man beobachtet, dass sich die Langsmagnetostriktion mit zunehmender
Zuglastspannung zu niedrigeren Werten hin verschiebt. Dies ist auf eine Abnahme der Men-
ge an magnetostriktiv aktiven 90°-Bloch-Wanden zurtickzufihren. Man beobachtet, dass die
Langsmagnetostriktionskurve im Zuglastspannungsinterval von 25 bis zu 150 MPa fur keine
der Fe-Cu-Legierungen vollstandig im negativen Bereich verlauft. Das Verhalten der Langs-
magnetostriktion unter Zuglastspannungen bestatigt das Verhalten der Lastspannungsab-
hangigkeit der maximalen Barkhausenrauschamplitude: da die Langsmagnetostriktionskurve
sowohl! fur die Fe-0.65 Gew.% Cu-Legierung als auch fur die Fe-2.1 Gew.% Cu-Legierung
beim Anlegen der Zuglastspannungen von bis zu 150 MPa nicht vollsténdig im negativen
Bereich verlauft, durchlauft die Lastspannungsabhangigkeit der maximalen Barkhausen-
rauschamplitude bei Zuglastspannungen von bis zu 150 MPa kein magnetostriktiv bedingtes
Maximum.

Fe-0.65Gew.%Cu

— 25MPa
- 50MPa
75MPa
== 100MPa
- 125MPa
—150MPa

|
)

H, [A/cm]

Abb. 4.25a: Langsmagnetostriktionskurven unter verschiedenen Lastspannungen

fiir Fe-0.65 Gew.% Cu-Legierung
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Abb. 4.25b: Ldngsmagnetostriktionskurven unter verschiedenen Lastspannungen

fir Fe-2.1 Gew.% Cu-Legierung

Die Verschiebung der oywn-Werte langs der Lastspannungsachse zwischen der Fe-Cu-
Legierung mit 0.65 Gew.% Cu und der Fe-Cu-Legierung mit 2.1 Gew.% Cu betrégt ca.
50 MPa. GemaR Abb. 4.22 entspricht diese Verschiebung einer Anderung der Dichte an ko-
harenten Cu-Ausscheidungen und der damit verbundenen Kohédrenz-Zugeigenspannungen
von 50 MPa (Abb. 4.24), was mit den rdntgenographisch bestimmten Kohéarenz-
Zugeigenspannungswerten (20 + 25 MPa — Kap. 4.1) Ubereinstimmt [56].

Abb. 4.26 stellt fur alle untersuchten Fe-Cu-Legierungen die aus der Lastspannungsabhan-
gigkeit der maximalen Barkhausenrauschamplitude (Muax) ermittelte PrifgroRe cumin als
Funktion des Cu-Gehaltes dar. Wie erlautert, nimmt die Prifgroe oumin mit steigendem Cu-
Gehalt zu, was mit der Zunahme der Dichte an kohédrenten Cu-Ausscheidungen und der
damit verbundenen Zunahme der Koharenz-Zugeigenspannungen zu erklaren ist.
Tendenziell weist die PrifgrofRe oywmn mit steigendem Cu-Gehalt einen ahnlichen Verlauf wie
die Koerzitivfeldstarke auf (Abb. 4.13). Dies liegt daran, dass beide Prifgréfien ein Maf fur
die Dichte an Cu-Ausscheidungen und die damit verbundene Behinderung der 180°-Bloch-
Wandbewegung sind: die Koerzitivfeldstarke ist die benétigte Magnetfeldstarke, um die
180°-Bloch-Wande von den kohédrenten Cu-Ausscheidungen loszureien, die Prufgréfie
ovmn ist die benétigte Zuglastspannung, um die 180°-Bloch-Wande von den koharenten Cu-
Ausscheidungen loszureiRen. Ahnlich wie bei samtlichen anderen mikromagnetischen Prif-
gréRen, lasst sich der Zusammenhang zwischen der aus der gemessen Myax(c)-Kurven ab-

geleiteten PrufgroRe owwmn und dem Cu-Gehalt ebenfalls durch ein Polynom 3. Grades be-
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schreiben: o v = ac[df(%Cu)3 - (4%Cu)2 + 15(%Cu)— SJ, wobei a=-1 und ¢=0.08.

Dieser mathematische Zusammenhang gilt ebenfalls ausschlieRlich fur Fe-Cu-Legierungen,
wie sie im Rahmen vorliegender Dissertation hergestellt wurden, fur die hier verwendeten

Messparameter und fir den verwendeten Versuchsaufbau (Siehe Kap. 2.3.7).
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Abb. 4.26: Aus der Lastspannungsabhéangigkeit der maximalen Barkhausenrauschamplitude (Myax)

ermittelte Priifgrée o als Funktion des Cu-Gehaltes

4.6.5 Zerstdrungsfreie Bestimmung des Volumenanteils an ausgeschiedenen

kohirenten Cu-Teilchen

Wie bereits in Kap. 4.6.1-4.6.4 gezeigt wurde, eignen sich mikromagnetische PrufgréRen zur
Charakterisierung des Cu-Ausscheidungszustandes in Fe-Cu-Legierungen. Die einzelnen
PrifgroRen detektieren die koharenten Cu-Ausscheidungen als Fremdkérper oder Uber de-
ren Koharenz-Zugeigenspannungsfelder. Der Fremdkérper- und der Spannungseffekt han-
gen sowohl vom Volumenanteil als auch vom Ausscheidungsradius und von der Dichtever-
teilung der Ausscheidungen ab. Damit werden die einzelnen verwendeten mikromagneti-
schen PrifgréRen sowohl vom Volumenanteil als auch vom Ausscheidungsradius, von der
Dichteverteilung der Ausscheidungen und darliber hinaus auch von den Eigenspannungen
beeinflusst. Um die ZielgréRe Volumenanteil unabhéangig von Stéreinflissen wie Ausschei-
dungsradius oder Eigenspannungszustand bestimmen zu kénnen, muss mehrparametrisch
gemessen werden wie es der am Fraunhofer Institut IZFP entwickelte 3MA-
Verfahrensansatz erméglicht (siehe Kap. 1.2).
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Die Informationsgehalte der abgeleiteten mikromagnetischen Prifgrélen werden sinnvoll
kombiniert, um sie zur Beschreibung einer Zielgréle (hier: Volumenanteil an ausgeschieden
koharenten Cu-Teilchen) nutzen zu kénnen. Die Prifgréflen werden in einer Datei protokol-
liert und jeweils dem vorliegenden Volumenanteil an ausgeschieden koharenten Cu-Teilchen
zugeordnet.

Ein numerisches Analyseverfahren (Regressionsanalyse) bestimmt mathematisch mittels
Approximationstheorie eine Modelifunktion, welche die Abhangigkeit des Volumenanteils an
ausgeschieden kohérenten Cu-Teilchen von den mikromagnetischen Prifgréfien im vorge-
gebenen mittels SANS bestimmten Wertebereich beschreibt.

Unter Nutzung von Prifgroflen der Oberwellen-, der Barkhausenrausch- und der Wirbel-
stromimpedanzanalyse (Siehe Kap. 2.3.3, Kap. 2.3.4 und Kap. 2.3.5) war es mdglich, den
Volumenanteil an ausgeschiedenen koharenten Cu-Teilchen zerstdrungsfrei zu bestimmen,
da die Einzelprufgrifgrofien schon jede fir sich eine sehr gute Abhangigkeit vom Cu-Gehalt
zeigten (Kap. 4.6.2 und Kap. 4.6.3). Die Modellfunktion fir die im Rahmen der Dissertation
hergestellten und untersuchten Fe-Cu-Legierungen lautet:

S =1203 - 6.6{AH 550, ? 305 AH 550, ) +1129,/|AH 550,1 — 0.72 /E +5.8U, ’_31.7 U, Jwobei:
7 5% v

- = Volumenanteil an ausgeschieden kohdrenten Cu-Teilchen bestimmt mittels 3MA-
Verfahren
- AHs = Aufweitung der Barkhausenrausch-Profilkurve bei 25% der maximalen Bark-
hausenrauschamplitude, Myax
- K= Klirrfaktor
- U, = sekunddrseitig induzierte Spannung
Diese Regressionsanalyse beurteilt hierbei auch, wie gut der Volumenanteil an ausgeschie-
den koharenten Cu-Teilchen durch die ermittelte Funktion beschrieben wird. Hierzu erfolgt
eine Berechnung des quadratischen Pearsonschen Korrelationskoeffizienten (r?) und der
Fehlerbandbreite. Der Wert r? ist ein Maf fur die Linearitat der Korrelation. Liegen in der XY-
Auftragung zwischen ZielgréRe und ModellgréRe alle Werte auf einer Geraden, so wird r? =
1. Gute Korrelationen weisen r>-Werte ab 0.90 auf. Die Fehlerbandbreite ist die doppelte
mittlere Abweichung (RMSE) der Vorhersage vom Ziel.
Abb. 4.27 zeigt eine sehr gute Korrelation (r* = 0.97) zwischen dem mittels 3MA-Verfahren
(f) und dem mittels SANS bestimmten Volumenanteil an ausgeschiedenen kohéarenten Cu-
Teilchen (fsans). Im Falle der untersuchten Fe-Cu-Legierungen betragt die Fehlerbandbreite
0.18.
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Abb. 4.27: Korrelation zwischen dem mittels SANS bestimmten Volumenanteil an ausgeschiedenen
kohéarenten Cu-Teilchen (fsans) und dem mittels mikromagnetischer Priifverfahren bestimmten Volu-

menanteil an ausgeschiedenen kohédrenten Cu-Teilchen (fy)

Die Messergebnisse zeigen, dass eine optimale Kombination der mikromagnetischen Pruf-
gréRen eine zerstérungsfreie, schnelle Bestimmung des Volumenanteils an ausgeschiede-

nen koharenten Cu-Teilchen ermdglicht (Abb. 4.28).
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Abb. 4.28: Zerstérungsfrei ermittelter Volumenanteil an kohdrenten Cu-Ausscheidungen (f;) als Funk-
tion des Cu-Gehaltes
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4.6.6 Zusammenfassung des mikromagnetischen Nachweises der Werk-
stoffalterung infolge von kohadrenten Cu-Ausscheidungen in nicht plas-
tisch verformten Fe-Cu-Legierungen

Zum Nachweis der Werkstoffalterung infolge von kohdrenten Cu-Ausscheidungen
wurden die im Rahmen der Dissertation hergesteliten Fe-Cu-Legierungen mittels mik-
romagnetischer Priifverfahren im unbelasteten sowie im zugbelasteten Zustand cha-
rakterisiert. Eine Notwendigkeit zur Durchfiihrung lastspannungsabhangiger mikro-
magnetischer Untersuchungen ergab sich aus der Tatsache, dass die zu untersu-
chenden Fe-Cu-Proben bedingt durch die Herstellung Druckeigenspannungen enthal-
ten (siehe Kap. 4.1). Der Einfluss dieser Druckeigenspannungen liberlagert sich dem
Einfluss von koharenten Cu-Ausscheidungen. Um den reinen Einfluss von kohédrenten
Cu-Ausscheidungen auf die mikromagnetischen PriifgrofRen untersuchen zu kénnen,
wurden zur Erzeugung eines druckspannungsfreien Zustandes samtliche Proben ei-
ner Zuglastspannung gleichen Betrages und mit entgegengesetztem Vorzeichen im
Vergleich zu den in den Proben bereits vorhandenen Druckeigenspannungen unter-

zogen.

Die kohirenten Cu-Ausscheidungen wechselwirken mit der magnetischen Struktur
liber zwei Mechanismen, Fremdkodrpereffekt und Spannungseffekt (siehe Kap.
2.3.1.1.1). Diese o. g. Wechselwirkungsmechanismen beschreiben die Behinderung
der Bloch-Wandbewegung.

Die Kohidrenz-Zugeigenspannungsfelder herrithrend von  kohdrenten Cu-
Ausscheidungen wechselwirken mit der magnetischen Struktur dhnlich wie die Zug-
lastspannungen (siehe Kap. 2.3.1.1.3).

Es wurde festgestellt, dass eine Zunahme des Fremdkorpereffektes eine Zunahme der
Koerzitivfeldstarke (Hc) um 50 % verursacht. Dieser groRe Effekt ist auf eine mit stei-
gender Menge an kohidrenten Cu-Ausscheidungen hohe Zunahme der Wechselwir-
kungsintensitat zwischen koharenten Cu-Ausscheidungen und 180°-Bloch-Wianden
zurlickzufiihren (Abb. 4.13). Da das Verhdltnis zwischen dem Cu-
Ausscheidungsdurchmesser und der Bloch-Wanddicke sehr klein ist, zeigen die hier
untersuchten Fe-Cu-Legierungen niedrige Hc-Werte.

Der Einfluss der Zunahme der Menge an kohdrenten Cu-Ausscheidungen auf die rela-
tive magnetische Permeabilitdt (Abb. 4.15) ist kleiner (um 30% Abnahme) als deren
Einfluss auf die Koerzitivfeldstérke.

Auf die maximale Barkhausenrauschamplitude (Myax) hat die Zunahme der Menge an

kohédrenten Cu-Ausscheidungen kaum Einfluss (Kap. 4.6.2).
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Die Zunahme der Menge an kohdrenten Cu-Ausscheidungen verursacht eine Zunahme
der Kohdrenz-Zugeigenspannungen in der a-Fe-Matrix, die wiederum eine Abnahme
der Anzahl an 90°-Bloch-Wande verursachen. Dies bildet sich in einer Abnahme der
Aufweitung der Barkhausenrausch-Profilkurve (AH — Abb. 4.16) ab.

Die Zunahme der Menge an kleinen koharenten Cu-Ausscheidungen bewirkt eine Ab-
nahme der Verzerrung der Hysteresekurve, was sich in einer Abnahme des Klirrfak-
tors abbildet (Abb. 4.17).

Die Messungen der Wirbelstromimpedanz zeigen fiir Fe-Cu-Legierungen eine Abnah-
me der sekundarseitig induzierten Spannung mit steigendem Cu-Gehalt (Abb. 4.18).
Um die Anderung der Kohirenz-Zugeigenspannungen mit steigendem Cu-Gehalt
bestimmen zu kénnen, wurde die Lastspannungsabhidngigkeit der maximalen Bark-
hausenrauschamplitude untersucht. Im Falle der Fe-Cu-Legierungen durchlaufen die
Muax(c)- Kurven ein charakteristisches Minimum oywn. Die Verschiebung der oymn-
Werte lings der Lastspannungsachse ist ein MaR fiir die Anderungen der Dichte an
kohdrenten Cu-Ausscheidungen und dadurch auch ein MaR fiir die Kohidrenz-
Zugeigenspannungsanderung. GemaR Abb. 4.22 ist diese Verschiebung aquivalent zu
einer Kohdrenz-Zugeigenspannungsanderung von ca. 50 MPa (Abb. 4.24).

Die zur Bestimmung der Eigenspannungswerte benutzten Referenzverfahren (Ront-
genographie, Ausbohr- und Zerlegemethode) haben gezeigt, dass die maximale Ande-
rung der Kohdrenz-Zugeigenspannungen mehr als 20 MPa betrdgt. Unter Beriicksich-
tigung des Fehlerbandes der einzeinen Messverfahren (ca. * 25 MPa) zeigte sich eine
gute Ubereinstimmung zwischen der mittels der Referenzverfahren und der mittels
mikromagnetischer  Priifverfahren  ermittelten = Anderung der Kohdrenz-
Zugeigenspannungen.

Es wurde festgestellt, dass sich der Zusammenhang zwischen den einzelnen mikro-
magnetischen PriifgréBen und dem Cu-Gehalt durch ein Polynom 3. Grades beschrei-
ben. Somit ldsst sich eine zerstérungsfreie Bestimmung des Volumenanteils an koha-
renten Cu-Ausscheidungen mittels mikromagnetischer Priifverfahren durchfiihren.
Dabei miissen die gleichen Messparameter und der gleiche Versuchsaufbau verwen-
det sowie die gleiche Probenherstellung gewdhrleistet werden.

Durch eine optimale Kombination verschiedener mikromagnetische Priifgr68en wurde
eine zerstérungsfreie und schnelle Bestimmung des Volumenanteils an ausgeschie-
denen Cu-Teilchen unabhidngig von Stéreinfliissen wie beispielsweise dem Cu-
Teilchenradius, dem Cu-Teilchenabstand oder den Abschreckspannungen mdéglich
(Abb. 4.27 und Abb. 4.28). Die Messergebnisse zeigen eine sehr gute Korrelation zwi-

schen dem mittels SANS bestimmten Volumenanteil an ausgeschiedenen koharenten
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Cu-Teilchen und dem mittels mikromagnetischer Priifverfahren bestimmten Volumen-

anteil.

4.7 Charakterisierung der plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen

In den im Rahmen der vorliegenden Dissertation hergestellten plastisch verformten Fe-Cu-
Legierungen (Kap. 3.3) spielen neben den koharenten Cu-Ausscheidungen auch die Verset-
zungen und die durch den Walzvorgang an der Oberflache induzierten Makro-
Druckeigenspannungen eine grole Rolle. Die an der Probenoberflache bedingt durch das
Walzen induzierten Makro-Druckeigenspannungen gleichen sich mit den im Probenkern be-
dingt durch das Walzen induzierten Makro-Zugspannungen aus. Da die plastisch verformten
Proben vor der plastischen Verformung genau so wie die nicht plastisch verformten Proben
behandelt wurden, ist zu erwarten, dass sie die gleichen hohen thermisch induzierten
Druckeigenspannungen und Kohéarenz-Zugeigenspannungen wie die nicht plastisch verform-
ten Proben zeigen. Da die Cu-Ausscheidungen in den plastisch verformten Fe-Cu-Proben
durch die gleiche Warmebehandlung wie in den nicht plastisch verformten Proben eingestelit
wurden, ist zu erwarten, dass die plastisch verformten Fe-Cu-Proben Cu-Ausscheidungen
gleicher Gréfenordnung und mit gleicher GréRenverteilung wie die nicht plastisch verform-
ten Fe-Cu-Proben enthalten. Die an zwei Fe-Cu-Legierungen (Fe-0.65 Gew.% Cu und Fe-
2.1 Gew.% Cu) durchgefihrten rontgenographischen Eigenspannungsmessungen haben
gezeigt, dass an der Probenoberflache beide Legierungen Druckeigenspannungen enthal-
ten. Diese Druckeigenspannungen liegen bei 340 MPa fur die Legierung Fe-0.65 Gew.% Cu
und bei 400 MPa fur die Legierung Fe-2.1 Gew.% Cu. Diese Werte ergeben sich aus der
Uberlagerung der thermisch induzierten Druckeigenspannungen | und Ii. Art, Kohérenz- und
Walzeigenspannungen. Dies bedeutet, dass zwischen den Grenz-Zustanden an der Pro-
benoberflache ein Druckeigenspannungsunterschied von 60 MPa vorliegt. Erstaunlicherwei-
se liegt dieser Druckeigenspannungsunterschied in der gleichen Gréflenordnung wie der
Druckeigenspannungsunterschied fur die nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen im
ausgelagerten Zustand. Dies bedeutet, dass das Walzen zwar eine Zunahme der Absolut-
werte der Druckeigenspannungen, aber keine Anderung der Zunahme der Druckeigenspan-
nungen mit steigendem Cu-Gehalt bewirkt.

Die nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen wurden unter Zuglastspannung un-
tersucht, d. h. ohne Abschreck-Druckeigenspannungen. Diese PriifgroRenveridufe
wurden mit den PriifgréBenverldufen fiir die plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen
verglichen. Dies bedeutet, dass der Vergleich der Messergebnisse fur die plastisch verform-
ten und fir die nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen Aussagen Uber die Zunahme

der Versetzungsdichte und Uber die Walz-Druckeigenspannungen erlaubt. Somit kénnte der
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Einfluss der koharenten Cu-Ausscheidungen und der Einfluss der plastischen Verformung
getrennt werden.
Da im plastisch verformten Probensatz die Versetzungsdichte mit steigendem Cu-Gehalt zu-
nimmt (Siehe Kap 3.3) und die Druckeigenspannungen héher sind als im Fall der nicht
plastifizierten Fe-Cu-Legierungen, beeinflussen neben der Zunahme der Druckeigenspan-
nungen und der Menge an koharenten Cu-Ausscheidungen auch die Zunahme der Verset-
zungsdichte und die Walz-Druckeigenspannungen die mikromagnetischen PrifgréRen. Zu-
sammenfassend Uberlagern sich im Falle der plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen fol-
gende Effekte:
1) Zunahme der Menge an koharenten Cu-Ausscheidungen und der Koharenz-
Zugeigenspannungen
2) Zunahme der Druckeigenspannungen um etwa 60 MPa (thermisch induzierten Druck-
eigenspannungen |. und ll. Art und Walz-Druckspannungen)
3) Versetzungen.
Um die Messergebnisse vergleichen zu kénnen, wurden die plastisch verformten (e = 11%)
Proben mittels der gleichen mikromagnetischen Verfahren und mit den gleichen Messein-
richtungen wie die nicht plastisch verformten Proben untersucht. Die Magnetisierung der
plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen erfolgte ebenfalls in Probenlangsrichtung, welche

identisch mit der Walzrichtung ist.

4.7.1 Hartemessungen an den plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen

Vickers-Hartemessungen (HV 10) wurden an allen plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen
durchgefihrt. Die plastisch verformten Proben weisen Uber den gesamten Wertebereich
(0.65 Gew.% bis 2.1 Gew.% Cu-Gehalt — Abb. 4.29) um ca. 80 HV 10 héhere Hartewerte
(Abb. 4.29) als die nicht plastisch verformten Proben auf. Dies liegt daran, dass in den plas-
tisch verformten Proben die Verfestigung sowohl durch die Cu-Ausscheidungen als auch
durch Versetzungen verursacht wird. Letztere wurden durch die abschlieRende Kaltverfor-

mung (e = 11%) eingebracht.
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Abb. 4.29: Mechanische Harte als Funktion des Cu-Gehaltes

4.7.2 Ferromagnetische Hysterese

Die Hysteresemessungen wurden, wie an den nicht plastisch verformten Fe-Cu-Proben, bei
einer Magnetfeldstarke von 80 A/cm und einer Magnetisierungsfrequenz von 0.02 Hz durch-
gefuhrt.

Wie im Kap. 23113 und in [7] gezeigt wurde, verursachen die Makro-
Druckeigenspannungen eine Verschiebung insbesondere des Kniebereiches der Hysterese-
kurve zu héheren Magnetfeldstarkewerten. Diese Tatsache wurde auch durch eigene Mes-
sungen im Laufe dieser Dissertation verifiziert. Grundsatzlich bewirkt eine Zunahme der Ver-
setzungsdichte ebenfalls eine Verschiebung der Hysteresekurve zu héheren Magnetfeld-
starken, weil mit steigender Defektdichte die Bloch-Wande, um sich zu bewegen héhere
Magnetfeldstérken bendtigen. Abb. 4.30 zeigt die Hysteresekurven fir zwei Fe-Cu-
Legierungen jeweils plastisch verformt und nicht plastisch verformt.

Man beobachtet, dass im Kniebereich der Hysteresekurve die durch die plastische Verfor-
mung induzierte Abnahme der Neigung der Hysteresekurve fir die Fe-Cu-Legierung mit
0.65 Gew.% Cu hoéher ist als diejenige fur die Fe-Cu-Legierung mit 2.1 Gew.% Cu. Durch die
plastische Verformung wurde keine Anderung der Cu-Ausscheidungszusténde, keine Ande-
rung des Druckeigenspannungsunterschiedes zwischen den beiden Legierungen, sondern
nur eine Zunahme der Versetzungsdichte bewirkt. Dies bedeutet, dass im Falle der plastisch
verformten Fe-Cu-Legierungen lediglich die Zunahme der Versetzungsdichte eine Abnahme

der Neigung der Hysteresekurve im Kniebereich mit steigendem Cu-Gehalt bewirkt.

82



Mikromagnetischer Nachweis der Werkstoffalterung infolge von koharenten Cu-Ausscheidungen

—— nicht plastisch verformt
— 11% plastisch verformt

o9
F Y 4

BI[T]

n
(o)
]
[
(%)}

s BEo ]
Y 4

H, [Alcm]

— nicht plastisch verformt
— 11% plastisch verformt

Lo ks }
F Y 4

s Wy ]

1T 4

H; [Alcm]

Abb. 4.30: Ferromagnetische Hysteresekurven flir zwei Fe-Cu-Legierungen (oben mit
0.65 Gew.% Cu und unten mit 2.1 Gew.% Cu) im nicht-plastifizierten und plastifizierten Zustand (Aus-
schnittvergréBerung)

Die aus den Hysteresekurven abgeleiteten Koerzitivfeldstarkewerie (Abb. 4.32) zeigen eine
Zunahme mit steigendem Cu-Gehalt, sowohl flr die nicht plastisch verformten als auch fr
die plastisch verformten Proben. Die plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen weisen be-
tragsméfRig hohere Koerzitivfeldstdrkewerte als die nicht plastisch verformten Fe-Cu-

Legierungen auf. Dies ist auf die betragsmaRig héheren Druckeigenspannungen im Falle der
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plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen und auf die héhere Versetzungsdichte zurlickzufih-
ren. Im Falle der plastisch verformten Proben Gberlagern sich folgende Effekte:

1) Die koharenten Cu-Ausscheidungen behindern tber den Fremdkérpereffekt die 180°-
Bloch-Wandbewegung und fuhren so zur Zunahme der Koerzitivfeldstarke (Siehe Kap.
4.6.1).

2) Die thermisch induzierten und die durch das Walzen induzierten Druckeigenspannun-
gen bewirken ebenso eine Zunahme der Koerzitivfeldstarke (Siehe Kap. 2.3.1.1.3).

3) Die Versetzungen behindern stark die 180°-Bloch-Wandbewegung und fihren eben-
falls zu héheren Koerzitivieldstarkewerten (Streufeldeffekt).

Man beobachtet, dass die Differenz zwischen der Koerzitivfeldstarkewerten der plastisch
verformten Fe-Cu-Proben und der Koerzitivfeldstarkewerten der nicht plastisch verformten
Proben mit steigendem Cu-Gehalt variiert. Die plastische Verformung erhéht die He-Werte
der Fe-0.65 Gew.% Cu-Legierung um 1.1 A/lcm, die Hc-Werte der Fe-2.1 Gew.% Cu-
Legierung um 1.8 A/lcm. Dies deutet darauf hin, dass die durch das Walzen induzierte Zu-
nahme der Versetzungsdichte im Falle der Fe-0.65 Gew.% Cu-Legierung kleiner ist als im
Falle der Fe-2.1 Gew.% Cu-Legierung. Dies bedeutet, dass mit steigendem Cu-Gehalt die
Versetzungsdichte tatsatzlich zunimmt, was mit den Messergebnissen der mechanischen
Harte Gbereinstimmt.

Im Falle der plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen ist die Zunahme der Koerzitivfeldstarke
mit steigendem Cu-Gehalt geringfligig hoher (55 %) als im Falle der nicht plastisch verform-
ten Fe-Cu-Legierungen (51 %). Die durch die plastische Verformung und den Fremdkérper-
effekt erzielte gréRere Zunahme der He-Werte als die durch den Fremdkérpereffekt erzielte
Zunahme der Hc-Werte, deutet darauf hin, dass die plastische Verformung nur geringflgig
den Fremdkérper verstarkt und zwar um 4%. Experimentell wurde an den nicht plastisch ver-
formten  Fe-Cu-Legierungen  festgestellt, dass die  Zunahme der  Makro-
Druckeigenspannungen von 60 MPa einen sehr niedrigen Einfluss auf die Zunahme der
Koerzitivfeldstarke hat. Aus diesem Grund ist der bei plastischer Verformung erzieite
verstiarkte Messeffekt lediglich auf eine Erhohung der Versetzungsdichte zuriickzu-
fiihren. Dies deutet darauf hin, dass die Wechselwirkungsintensitidt zwischen den
durch das Walzen eingebrachten Versetzungen und den 180°-Bloch-Wanden schwa-
cher ist als die Wechselwirkungsintensitdt zwischen den koharenten Cu-
Ausscheidungen und den 180°-Bloch-Wénden.

Somit lassen sich die Cu-Ausscheidungen in den plastisch verformten Fe-Cu-

Legierungen indirekt nachweisen.
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Abb. 4.31: Koerzitivfeldstarke (Hc) als Funktion des Cu-Gehaltes

Abb. 4.32 zeigt die aus der Hysteresekurve abgeleitete relative magnetische Permeabilitat
im Bereich von H¢ () als Funktion des Cu-Gehaltes. Im Falle der plastisch verformten
Proben Uberlagern sich folgende Effekte:

1) Die Zunahme der Menge an koharenten Cu-Ausscheidungen (Siehe Kap. 4.6.1) und
die Zunahme der Druckeigenspannungen (thermisch induziert und Walzspannungen)
bewirken eine Abnahme der magnetischen Permeabilitat.

2) Die durch das Walzen induzierte Zunahme der Versetzungsdichte bewirkt eine Zu-
nahme der Steigung der Hysteresekurve und dadurch eine Zunahme der magneti-
schen Permeabilitat.

Man beobachtet, dass die plastisch verformten Proben niedrigere Werte der relativen mag-
netischen Permeabilitat zeigen als die nicht plastisch verformten Proben. Dies ist ebenfalls
auf die hoheren Druckeigenspannungen im Falle der plastisch verformten Fe-Cu-
Legierungen zurtickzufihren, da Druckspannungen grundsatzlich eine Abnahme der Stei-
gung der Hysteresekurve bewirken.

Die plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen zeigen eine leichte Zunahme der relativen
magnetischen Permeabilitat pc (ca. 11 %) mit zunehmendem Cu-Gehalt. Die Abnahme der
PrufgroBe p.c betragt im Falle der nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen ca. 33 %.
Dies bedeutet, dass die durch die 11-prozentige plastische Verformung eingebrachten Ver-
setzungen einen viel gréReren Einfluss (und zwar Zunahme) auf die Prufgréfe pc haben als

die steigende Menge an kohérenten Cu-Ausscheidungen.
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Abb. 4.32: Aus der Hysteresekurve abgeleitete relative magnetische Permeabilitat im Bereich von He

(urc) als Funktion des Cu-Gehaltes

4.7.3 Magnetisches Barkhausenrauschen

Die plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen wurden, dhnlich wie die nicht plastisch verform-
ten Fe-Cu-Legierungen bei konstanter Magnetisierungsamplitude (5 A/cm) und Magnetisie-
rungsfrequenz (40 Hz) im Analysierfrequenzbereich 20-50 kHz untersucht.

Im Falle der plastisch verformten Proben beobachtet man fur jede Fe-Cu-Legierung be-
tragsmanig niedrigere Myax-Werte, was auf die Druckeigenspannungen zurlickzufUhren ist,
sowie eine Zunahme (von 0.027 V bis zu 0.047 V) in der PrifgroRe Muax mit steigendem Cu-
Gehalt bzw. mit steigender Versetzungsdichte.

Die Druckeigenspannungen bewirken grundséatzlich eine Abnahme der Dichte an 180°-
Bloch-Wanden (Siehe Kap. 2.3.1.1.3). Da die PrufgréfRe Myax die Bewegung dieser Bloch-
Wande widerspiegelt (Siehe Kap. 2.3.3), fUhrt eine Abnahme der Dichte an 180°-Bloch-
Wanden zur Abnahme der Prifgrofie Myax.

Die Zunahme der Versetzungsdichte bewirkt eine Behinderung der 180°-Bloch-
Wandbewegung. Es treten magnetische Dipole auf, die bei der Bewegung einer Bloch-Wand
Uber eine Versetzung umgepolt werden und somit Streufelder verursachen. Folglich bewir-
ken die Versetzungen eine lokale Anderung des magnetischen Flusses, wodurch Mikrowir-
belstréme induziert werden. Infolge des allseitigen Ausbreitens (Diffusion) der Wirbelstréme
werden an der Werkstoffoberflache Spannungsstofle als eine Superposition vieler Einzeler-

eignisse induziert. Eine Zunahme der Versetzungsdichte fuhrt zu einer Zunahme an Streu-
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feldern und dadurch auch an Mikrowirbelstrémen, was eine Zunahme der Anzahl an Einzel-
ereignissen bewirkt. Dadurch wird mit steigender Versetzungsdichte eine Zunahme der ma-
ximalen Barkhausenrauschamplitude festgestelit.

Im Kap. 4.6.2 wurde an den nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen gezeigt, dass die
Zunahme des Volumenanteils an koharenten Cu-Ausscheidungen kaum Einfluss auf die
maximale Barkhausenrauschamplitude hat. Die Zunahme der Versetzungsdichte in den
plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen bewirkt eine Zunahme der PrifgroRe Muax mit stei-
gendem Cu-Gehalt. Da der Einfluss der Versetzungen in den plastisch verformten Fe-Cu-
Legierungen Uberwiegt, beobachtet man einen Anstieg in der PrufgréRe Myax mit steigen-
dem Cu-Gehalt. Aus diesem Grund spiegelt die Zunahme der maximalen Barkhausen-
rauschamplitude (Myax) im Falle der plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen aus-
schlieflich die Wechselwirkung zwischen Versetzungen und 180°-Bloch-Wéanden wi-
der.

Abb. 4.33 und Abb. 4.34 zeigen die Aufweitung der Barkhausenrauschprofilkurve bei 25%
(AHas%,) bzw. bei 50% (AHsqy,) der maximalen Rauschamplitude (Muax) als Funktion des Cu-
Gehaltes. Um diese Messeffekte zu verstehen, muss nochmals erwéhnt werden, dass der

Kniebereich hauptsachlich durch die 90°-Bloch-Wande beeinflusst wird.
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Abb. 4.33: Aufweitung der Barkhausenrausch-Profilkurve bei 25 % (AH,s) der maximalen Barkhau-
senrauschamplitude (Myx) als Funktion des Cu-Gehaltes
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Abb. 4.34: Aufweitung der Barkhausenrausch-Profilkurve bei 50 % (AHsey) der maximalen Barkhau-
senrauschamplitude (Myx) als Funktion des Cu-Gehaltes

Man beobachtet, dass die Werte der Prifgrofen AHasy, und AHsqe, fir die plastisch verform-
ten Fe-Cu-Legierungen betragsmaRig Gber den Werten fur die nicht plastisch verformten Fe-
Cu-Legierungen liegen. Dies ist auf die hohen Druckspannungen im Falle der plastisch ver-
formten Fe-Cu-Legierungen zurtckzufiihren. Druckeigenspannungen bewirken eine Zunah-
me der Anzahl der 90°-Bloch-Waénde (Siehe Kap. 2.3.1.1.3), was zur Zunahme der Kurven-
aufweitung fuhrt. Die Zunahme der Menge an koharenten Cu-Ausscheidungen fihrt zur Ab-
nahme der Aufweitung der Barkhausenrauschprofilkurve (AH,sy, - 18% Siehe Kap. 4.6.2 und
AHsge, - 13%).

Man beobachtet, dass beide PrifgroRen sowohl! fur die nicht plastisch verformten als auch
fUr die plastisch verformten Fe-Cu-Proben mit steigendem Cu-Gehalt abnehmen. Die Ab-
nahme de PrifgroRe AHyse, fUr die plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen (21%) liegt in der
gleichen GréRenordnung wie fUr die nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen (18%).
Dies bedeutet, dass die Zunahme der Versetzungsdichte keinen groflen Einfluss auf das
PrifgroRenverhalten als Funktion des Cu-Gehaltes hat.

Man beobachtet, dass im Falle der plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen die Abnahme
der PrufgrofRe AHsgy, groRer (37%) ist als im Falle der nicht plastisch verformten Fe-Cu-
Legierungen (13%).

Dies bedeutet, dass die PriifgréRen AHjsy, und AHsg, von der Zunahme der Verset-
zungsdichte unterschiedlich beeinflusst werden, was auch verstidndlich ist, da mit

beiden Priifgréflen unterschiedliche Bloch-Wandbewegungen und dadurch unter-
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schiedliche Wechselwirkungsmechanismen zwischen Versetzungen und Bloch-

Winden abgebildet werden.

4.7.4 Wirbelstromimpedanzmessungen

Abb. 4.35 zeigt die induzierte Spannung (U;) abgeleitet aus der Wirbelstromimpedanzanaly-
se als Funktion des Cu-Gehaltes fur die nicht plastisch verformten Proben und fur die plas-
tisch verformten Proben. Man beobachtet, dass die plastisch verformten eine leichte Zu-
nahme der induzierten Spannung (U;) aufweisen, was sich mit einer Abnahme der Wirbel-
stromverluste im Spulenkern erkiart. Die plastische Verformung bewirkt ebenso eine Zu-
nahme der Steigung der Hysteresekurve, was zur Zunahme der magnetischen Permeabilitat
fuhrt (Kap. 4.7.2). Die plastische Verformung erhoht die Versetzungsdichte.
Da die elektrische Leitfahigkeit wie im Kap. 2.3.6 beschrieben wesentlich durch Streuung der
Leitungselektronen an Versetzungen beeintréchtigt wird, hat die plastische Verformung ei-
nen hohen Einfluss auf die Wirbelstromimpedanzmessungen. Die elektrische Leitfahigkeit ist
proportional zur Konzentration der freien Elektronen und deren Beweglichkeit. Die Elektro-
nen werden an den Gitterstérungen gestreut, was eine Abnahme der mittleren Elektronen-
geschwindigkeit bewirkt. Dadurch nimmt die elektrische Leitfahigkeit eines Materials ab. Dies
bedeutet, dass mit zunehmender Versetzungsdichte die elektrische Leitfahigkeit abnimmt 1,
49].
Die durch das Walzen eingebrachten Druckspannungen haben keinen Einfluss auf die elekt-
rische Leitfahigkeit, sie bewirken aber eine Abnahme der magnetischen Permeabilitat. Die
U-Werte fur die plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen liegen betragsmagig niedriger als
die U-Werte fiir die nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen. Dies ist auf die niedrige-
ren Werte der relativen magnetischen Permeabilitat zurlickzuflhren.
Die leichte Zunahme (ca. 15%) der PrufgroRe U; mit steigendem Cu-Gehalt fur die plastisch
verformten Fe-Cu-Legierungen ist durch Uberlagerung zweier Effekte zu erklaren:

1) Die Zunahme der Menge an kohéarenten Cu-Ausscheidungen und der Druckspannun-

gen flhren zur Abnahme (ca. 53%) der U; mit steigendem Cu-Gehalt.
2) Die Zunahme der Versetzungsdichte mit steigendem Cu-Gehalt kompensiert die-
sen Effekt im Falle der plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen.

Die Uberlagerung dieser beiden Effekte bewirkt eine leichte Zunahme der U, mit steigendem
Cu-Gehalt. Mittels Wirbelstromimpedanzmessungen ist eine Trennung zwischen plastisch
verformten Fe-Cu-Proben und nicht plastisch verformten Fe-Cu-Proben méglich. Auch im
Falle der plastisch verformten Fe-Cu-Proben lassen sich die kohérenten Cu-
Ausscheidungen mittels der PrifgroRe U; nachweisen. Das Fehlerband liegt in der Zeichen-
grole.
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Abb. 4.35: Sekundérseitig induzierte Spannung (U;) aus Wirbelstromimpedanzanalyse als Funktion
des Cu-Gehaltes

4.7.5 Zusammenfassung zur Charakterisierung der plastisch verform-
ten Fe-Cu-Legierungen

Ein weiteres wissenschaftliches Arbeitsziel der Dissertation war die Trennung des
Einflusses der durch plastische Verformung eingebrachten Gitterstérungen vom Ein-
fluss der kohdrenten Cu-Ausscheidungen auf die mikromagnetischen Priifgréfien.
Hierflir wurden 5 plastisch verformte (¢=11%) Fe-Cu-Legierungen mit 0.65 bis
2.1 Gew. % Cu-Gehalt hergestelit.
Die an zwei Fe-Cu-Legierungen (Fe-0.65 Gew. %Cu und Fe-2.1 Gew. %Cu) durchge-
fihrten réntgenografischen Untersuchungen haben gezeigt, dass beide Legierungen
Druckeigenspannungen von 340 MPa bzw. 400 MPa an der Probenoberfliche enthal-
ten. Diese Werte ergeben sich aus der Uberlagerung von thermisch induzierten
Druckeigenspannungen | und Il. Art, Kohadrenz- und Walzeigenspannungen.
Um den Einfluss der plastischen Verformung vom Einfluss der kohidrenten Cu-
Ausscheidungen trennen zu kdnnen, wurden...
1) Beide Probensétze mit den gleichen Priifparametern untersucht und verglichen.
2) Die nicht plastisch verformten Fe-Cu-Proben wurden unter Zuglastspannung un-
tersucht, d. h. ohne Abschreck-Druckeigenspannungen.
Die plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen weisen durch die héhere Menge an Git-

terdefekten (Cu-Ausscheidungen und Versetzungen) hohere Hirtewerte als die nicht
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plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen auf (Abb. 4.30). Es wurde experimentell fest-
gestellt, dass die 11-prozentige plastische Verformung eine kleinere Zunahme der me-
chanischen Hirtewerte verursacht, als die Zunahme der Menge an kohédrenten Cu-
Ausscheidungen.

Die plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen weisen, wie zu erwarten, hohere Hc-
Werte sowie eine hdhere Zunahme (55%) der Koerzitivfeldstdrke mit steigendem Cu-
Gehalt als die nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen (51%) auf (Abb. 4.31). Die
Zunahme der Hc-Werte sowie die betragsmédRig hoheren He-Werte sind auf die Zu-
nahme der Versetzungsdichte bzw. der Druckeigenspannungen zuriickzufiihren.

Die plastische Verformung fiihrt zu einer ErhShung der magnetischen Permeabilitat
mit steigendem Cu-Gehalt, was auf die Zunahme der Versetzungsdichte zuriickzufiih-
ren ist, aber iiber den gesamten Bereich von 0.65 bis 2.1 Gew.% Cu betragsmaRig
niedrigere Werte, was mit den hohen Druckeigenspannungen zu erkldren ist (Abb.
4.32).

Die plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen zeigen mit steigendem Cu-Gehalt eine
Abnahme der Aufweitung der Barkhausenrausch-Profilkurven AHasy, (21%) und AHsqq,
(37%) (Abb. 4.33 und Abb. 4.34). Diese Effekte sind auf die Zunahme der Versetzungs-
dichte mit steigendem Cu-Gehalt zuriickzufiihren. Fiir die plastisch verformten Fe-Cu-
Legierungen liegt die maximale Barkhausenrauschamplitude und die Aufweitung der
Barkhausenrausch-Profilkurven betragsmaBig unter denjenigen fiir die nicht plastisch
verformten Fe-Cu-Legierungen, was mit den hohen Druckeigenspannungen zu erkla-
ren ist.

Die plastische Verformung bewirkt betragsmaRig niedrigere Werte der sekundérseitig
induzierten Spannung und eine geringe Zunahme (ca. 15%) dieser PriifgroRe mit stei-
gendem Cu-Gehalt (Abb. 4.35).

Beziiglich der Koerzitivfeldstiarke und Aufweitung der Barkhausenrausch-Profilkurve
gehen die Kurvenverldufe der plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen konform mit
denjenigen der nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen.

In den PrifgroRen relative magnetische Permeabilitat, maximale Barkhausenrausch-
amplitude und sekundérseitig induzierte Spannung zeigen die beiden Probensitze
gegenlidufige Tendenzen. Trotz der Plastifizierung ist aber mittels mikromagnetischer

Priifverfahren ein Nachweis der kohdrenten Cu-Ausscheidungen méglich.
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5. Ubertragung der an den Fe-Cu-Legierungen erhaltenen Erkennt-
nisse auf WB 36

Im Rahmen des GRS-BMBF-Forschungsvorhabens [2] wurden definierte Cu-
Ausscheidungszustande der Blechschmelzen E2 und der Kesseltrommelschmelze E59 der
Stahlgite WB 36 mittels mikromagnetischer Prifverfahren mit dem Ziel untersucht, die durch
Cu-Ausscheidungen bedingten Werkstoffverdnderungen zerstérungsfrei nachzuweisen.

Der Cu-Gehalt in der Schmelze E2 liegt bei 0.65 Gew.%. Von der Blechschmelze E2 wurden
einige Proben bei 880 °C und andere bei 960 °C 15 Minuten lang vergitet und an der Luft
abgekuhlt. Beide geharteten Zustande wurden bei Temperaturen von 600 °C und 650 °C 3h
lang angelassen und an der Luft abgekUhlit [1]. Diese Vergltungszustande der Blechschmel-
ze E2 wurden anschlieRend einer simulierenden Betriebsbeanspruchung (Langzeitauslage-
rung bei 400 °C bis zu 3000 h) unterzogen. Die Auslagerung erfolgte in einem Umluftofen.
SANS-Untersuchungen haben gezeigt, dass im Falle des Ausgangszustandes (Schmelze
E2) der mittlere Cu-Ausscheidungsradius bei 6.2 nm liegt und dass von ca. 0.65 Gew.% Cu
nur etwa 0.3 bis 0.35 Gew.% in Form von ca. 46% koharenten Cu-Teilchen mit einem Radi-
us von 1.5 bis 5 nm, ca. 53% teilkohdrente Cu-Teilchen mit einem Radius von 5 bis 15 nm
und ca. 1% inkoharente Cu-Teilchen mit einem Radius von 15 bis 25 nm ausgeschieden
sind, obwoh! entsprechend dem Gleichgewichtszustand weniger als 0.01 Gew.% Cu bei
300 °C Iéslich sind [1]. Eine bei Betriebstemperatur von 400 °C ablaufende Ausscheidung
weiteren Kupfers (ca. 0.3 Gew.%) erfolgt in Form feinster Teilchen mit mittleren Radien von
rd. 1 bis 1.5 nm, so dass beim Auftreten des Hartemaximums (1000 h) das gesamte Cu in
Form von ca. 59% kohérenten Cu-Teilchen mit einem Radius von 1 bis 5 nm, ca. 38% teil-
kohéarenten Cu-Teilchen mit einem Radius von 5 bis 15 nm und ca. 1% inkohérente Cu-
Teilchen mit einem Radius von 15 bis 25 nm ausgeschieden ist. Der mittlere Radius nimmt
in diesem Falle mit 1.25 nm ab.

Die Schmelze E59 wurde von einer im Betrieb eingesetzten Kesseltrommel nach einer Be-
triebsdauer von rd. 57000 h bei 350 °C entnommen und anschlielend bei 550 °C 3 h lang
erholungsgegliiht. SANS-Untersuchungen haben gezeigt, dass im Falle des betriebsbean-
spruchten und erholungsgegliihten Zustandes, welcher dem Ausgangszustand entspricht,
von ca. 0.65 Gew.% Cu nur etwa die Halfte in Form von ca. 58% kohérenten Cu-Teilchen
mit einem Radius von 1.5 bis 5 nm, ca. 39% teilkoharente Cu-Teilchen mit einem Radius von
5 bis 15 nm und ca. 3% inkohérente Cu-Teilchen mit einem Radius von 15 bis 25 nm ausge-
schieden sind. Eine bei einer Temperatur von 350 °C Betriebsbeanspruchung fluhrt zu weite-
rer Ausscheidung des noch geldsten Kupfers in Form feinster Teilchen mit mittleren Radien

von rd. 1.3 nm, so dass nach 57000 h das gesamte Cu in Form von ca. 76% kohéarenten Cu-
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Teilchen mit einem Radius von 1 bis 5 nm, ca. 23% teilkohdrenten Cu-Teilchen mit einem
Radius von 5 bis 15 nm und ca. 1% inkoharente Cu-Teilchen mit einem Radius von 15 bis
25 nm ausgeschieden ist. Der mittlere Radius nimmt in diesem Falle mit 1.6 nm ab.

Dies bedeutet, dass die Betriebsbeanspruchung der Schmelze E59 sowie die an den Proben
der Schmelze E2 durchgeflihrte Betriebssimulation eine Zunahme der Menge an koharenten
Cu-Ausscheidungen, eine Abnahme der Menge an teilkohdrenten Cu-Ausscheidungen und
eine Abnahme des mittleren Ausscheidungsradius bewirkt. Es wurde festgestellt, dass der
betriebsbeanspruchte Zustand der Schmelze E59 eine groRere Menge an koharenten Cu-
Ausscheidungen enthalt als der bei 400 °C 1000h lang betriebssimulierte Zustand der
Schmelze E2.

SANS-Untersuchungen (Abb. 5.1) haben gezeigt, dass bis zum Hartemaximum die Be-
triebssimulation zur Nachausscheidung vom noch geldsten Kupfer fuhrt. Diese Nachaus-
scheidung betragt ca. 0.26 Vol.% Cu [1]. Dies fihrt bedingt durch die zunehmende Betriebs-
simulationsdauer zu einer Zunahme der Kohérenz-Zugeigenspannungen herrthrend von
den Cu-Ausscheidungen und zu einer Zunahme der thermisch induzierten Druckeigenspan-
nungen Il. Art (durch Differenz zwischen den Warmeausdehnungskoeffizienten des Fe und
des Cu) und |. Art (durch die AbkUhlung nach der Betriebsbeanspruchung oder der Betriebs-

simulation) in der Matrix.
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Abb. 5.1: Darstellung des Volumenbruchteils f an kohdrenten Cu-Ausscheidungen (0.5-4 nm Radius)
aus den SANS-Untersuchungen fiir WB 36, Schmelze E2 als Funktion der Betriebssimulationsdauer

Im Rahmen des o. g. Forschungsvorhabens wurden drei Verfahrensansétze ermittelt, die
empfindlich auf den Cu-Ausscheidungszustand reagieren und somit zur Friherkennung der
fortschreitenden Werkstoffveranderungen (Versprédung) durch Kupfer(nach)ausscheidung
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in WB 36 geeignet sind: ein auf magnetischem Barkhausenrauschen und Oberwellenanalyse
basierender Ansatz, ein Wirbelstrom-Ansatz und ein dynamischer Magnetostriktionsansatz
[2].

Die Abbildungen 5.3, 5.5, 5.7, 5.10, 5.11 zeigen die aus den Messverfahren (Hartemessun-
gen, Oberwellenanalyse im Zeitsignal der magnetischen Tangentialfeldstarke, Barkhausen-
rauschanalyse und Wirbelstromimpedanzmessungen) abgeleiteten Prifgréfien als Funktion
der Betriebssimulationsdauer bei 400 °C.

Alle PrifgroRen zeigen in der Umgebung der 1000 h Betriebssimulationsdauer einen Schei-
telpunkt. In jedem Kurvenverlauf spiegelt sich die Umwandlung von koharenten Uber teilko-
harente in inkoharente Cu-Ausscheidungen wahrend der Betriebssimulation wider. Bis ca.
1000 h Uberwiegen die koharenten und teilkoharenten Cu-Ausscheidungen und nach 1000 h
teilkoharente und inkohéarente Cu-Ausscheidungen und es finden Ostwald-Reifungsprozesse
statt. Bis ca. 1000 h Uberwiegen die koharenten und teilkohdrenten Cu-Ausscheidungen,
was Durchmessern zwischen 1 nm bis 30 nm entspricht [1].

Die an den Fe-Cu-Legierungen zu erwartenden Messergebnisse erweitern das Grund-
lagenwissen als Basis fiir eine zerstérungsfreie Uberwachung sicherheitsrelevanter
Komponenten aus WB 36, bzgl. der betrieblichen Nachausscheidung von kohérenten
Cu-Teilchen und der damit verbundenen unerwiinschten Werkstoffveranderungen. Um
groBere Messeffekte zu erhalten, muss man entsprechend die Menge an kohé&renten
Cu-Ausscheidungen variieren (Kap. 3.2 und Kap. 4.2).

Wahrend im Falle des Stahls WB 36 die Betriebssimulation bei 400 °C bis zu ca. 1000 h eine
Nachausscheidung von Kupfer in Form von koharenten Teilchen (0.26 Vol.%) bewirkt, was
zur Werkstoffversprédung fuhrt, wird im Falle der Fe-Cu-Legierungen bedingt durch den zu-
nehmenden Cu-Gehalt eine Zunahme der Menge an kohdrenten Cu-Ausscheidungen
(1.42 Vol.%) und damit eine Werkstoffversprédung verursacht.

Um zu beweisen, dass die im Falle des Stahl WB 36 erzielten Messergebnisse aus-
schlieBlich auf die koharenten Cu-Ausscheidungen zuriickzufithren sind, wurde im
Falle der Fe-Cu-Legierungen durch gezieltes Zulegieren vom Cu (von 0.65 bis zu
2.1 Gew.% Cu) ein groBerer Bereich der Werkstoffverspréodung (100 bis 250 HV 10)
abgedeckt als im Falle des Stahl WB 36, welcher einen Bereich der Werkstoffverspro-
dung von 190 bis 230 HV 10 abdeckt. Die Harte ist hierbei ein MaR fiir die Werkstoff-
versprédung. Die im Falle der Fe-Cu-Legierungen durch eine Hartezunahme von 100
bis 250 HV 10 erzielten Messergebnisse werden auf die im Falle des Stahis WB 36 er-
zielten Messergebnisse iibertragen.

Auf Grund der geringen Anzahl an Proben der Schmelze E59 wurden hierzu die an den Pro-
ben der Schmelze E2 erzielte Messergebnisse verwendet. Um die am Stahl WB 36 erzielten

Messergebnisse mit denen an Fe-Cu-Legierungen erzielten Messergebnissen besser ver-
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gleichen zu kénnen, werden die an den Fe-Cu-Legierungen sowie die am Stahl WB 36 er-
zielten mikromagnetischen Messergebnisse nachfolgend als Funktion der Harte dargestelit.

Die an den Fe-Cu-Legierungen durchgefilhrten SANS-Untersuchungen haben gezeigt, dass
die bedingt durch gezieltes Zulegieren vom Cu induzierte Zunahme der Menge an Cu-
Ausscheidungen ca. 1.42 Vol. % Cu betragt (Abb. 5.2). Im Falle der Fe-Cu-Legierungen
bleibt der Durchmesser der kohadrenten Cu-Ausscheidungen konstant. SANS-
Untersuchungen haben gezeigt, dass die Fe-Cu-Legierungen Cu-Ausscheidungen mit einem
mittleren Radius von 0.9 bis 1.8 nm enthalten (Kap. 4.3). Somit wurde im Falle der Fe-Cu-
Legierungen durch das gezielte Zulegieren von Kupfer eine Zunahme der Menge an koha-
renten Cu-Ausscheidungen erzielt, die um ca. 5.5-mal héher ist als diejenige im Falle des

Stahls WB 36, die durch eine Betriebssimulation erzielt wurde.
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Abb. 5.2: Darstellung des Volumenbruchteils f an koharenten Cu-Ausscheidungen (0.5-4 nm Radius)
aus den SANS-Untersuchungen fiir die Fe-Cu-Legierungen als Funktion des Cu-Gehaltes

Um die bezuglich der Wechselwirkungsmechanismen zwischen den koharenten Cu-
Ausscheidungen und der magnetischen Struktur an den Fe-Cu-Legierungen erhaltenen Er-
kenntnisse auf WB 36 zu Ubertragen, werden die an den Fe-Cu-Legierungen unter Zuglast-
spannungen erzielten Messergebnisse mit denen am Stahl WB 36 erzielten verglichen.
Hierbei werden fur den Stahl WB 36 lediglich die Messergebnisse bis zu 1000 h Betriebssi-
mulationsdauer berticksichtigt, da nur bis zu dieser Betriebssimulationsdauer die koharenten
Cu-Ausscheidungen mengenmaRig tberwiegen. Die Fe-Cu-Proben und die WB 36-Proben
wurden mittels der gleichen mikromagnetischen Verfahren, mit den gleichen Messeinrich-

tungen und den gleichen Messparametern untersucht.
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Abb. 5.3 zeigt die magnetische (Hc) und mechanische Harte (HV 10) fur den Stahl WB 36
als Funktion der Betriebssimulationsdauer bei 400 °C. Beide PrifgréfRen (He und HV 10)

zeigen in der Umgebung der 1000 h Betriebssimulationsdauer ein Maximum.
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Abb. 5.3: Magnetische (Hz) und mechanische Hérte (HV 10) fur den Stahl WB 36 als Funktion der
Betriebssimulationsdauer bei 400 °C

Abb. 5.4 zeigt, dass die mechanische Harte jeweils gemessen fir WB 36 und fir die Fe-Cu-
Legierungen mit zunehmender Betriebssimulationsdauer bzw. zunehmendem Cu-Gehalt zu-
nehmen. Im Falle beider Werkstoffe wird durch die Ausscheidung von koharenten Cu-
Teilchen eine Versprdédung induziert. Man beobachtet, dass fur den Stahl WB 36 die Zu-
nahme der Harte 40 HV 10 (ca. 18%) betragt, wahrend fir die Fe-Cu-Legierungen die Zu-
nahme der Harte 150 HV 10 (ca. 140%) betragt. Ursachen hierflr sind:

1) im Falle des Stahls WB 36 bewirkt die bedingt durch die Betriebssimulation niedrige
Zunahme der Menge an koharenten Cu-Ausscheidungen (ca. 0.26 Vol.% [1]) und die
Abnahme des mittleren Ausscheidungsradius eine niedrigere Zunahme der Harte.

2) im Falle der Fe-Cu-Legierungen bewirkt die Zunahme der Menge an kohéarenten Cu-
Ausscheidungen (ca. 1.42 Vol.%) eine hdéhere Zunahme der Harte.

Der Stahl WB 36 weist zu Beginn der Betriebssimulationsdauer héhere Hartewerte als die
Fe-Cu-Legierung mit 0.65 Gew.% Cu auf. Das liegt daran, dass:

1) nach SANS-Untersuchungen im Ausgangszustand (Schmelze E2) des Stahls WB 36
eine grélRere Menge an kohérenten Cu-Ausscheidungen (0.257 Vol.%) als in der Fe-
Cu-Legierung (0.0117 Vol.%) mit dem gleichen Cu-Gehalt vorliegt.
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2) im Stahl WB 36 die guten Festigkeitseigenschaften aufer durch die feindispersen Cu-
Ausscheidungen durch die Carbidbildner Niob bzw. Molybdén verursacht werden, wah-
rend in den Fe-Cu-Legierungen die Festigkeit nur durch die koharenten Cu-

Ausscheidungen bedingt ist.
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Abb. 5.4: Darstellung der mechanischen Hérte jeweils gemessen fir WB 36 als Funktion der Be-

triebssimulationsdauer (oben) und fir die Fe-Cu-Legierungen als Funktion des Cu-Gehaltes (unten)
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Abb. 5.5 zeigt, dass die Zunahme der Koerzitivfeldstarke fur den Stahl WB 36 niedriger (ca.
13 %) als fur die Fe-Cu-Legierungen (ca. 50 %) ist. Das liegt daran, dass im Falle des Stahls
WB 36 die Zunahme der Menge an kohéarenten Cu-Ausscheidungen 5.5 mal niedriger als im
Falle der Fe-Cu-Legierungen ist.

Die bedingt durch die Betriebssimulation induzierte Abnahme des mittleren Ausscheidungs-
durchmessers fUhren im Falle des Stahls WB 36 zur Abnahme des Fremdkorpereffektes. Die
geringe Zunahme der Menge an koharenten Cu-Ausscheidungen und die Abnahme des mitt-
leren Ausscheidungsdurchmessers bewirken die geringe Zunahme der Koerzitivfeldstarke.
In WB 36 liegen neben den kohadrenten Cu-Ausscheidungen auch teilkoharente Cu-Teilchen
vor. Der Fremdkérpereffekt hangt vom Verhaltnis der Bloch-Wanddicke zum Ausschei-
dungsdurchmesser sowie von der Teilchendichte ab. Der Fremdkérpereffekt wird mit zu-
nehmendem Ausscheidungsdurchmesser starker und ist, wenn der Ausscheidungsdurch-
messer gleich der Bloch-Wanddicke ist, maximal. Die teilkohdrenten Cu-Ausscheidungen
liefern einen gréReren Beitrag zum Fremdkdrpereffekt als die kohadrenten, da teilkoharente
Cu-Ausscheidungen einen gréReren Durchmesser als die koharenten aufweisen und somit
die Oberflache der 180°-Bloch-Wand starker verkleinern und damit die Bloch-Wandenergie
starker minimieren. Dadurch wird die Lage der Bloch-Wand stabiler und, um sich zu bewe-
gen bendtigen sie ein héhere Kraft, was sich in héheren Koerzitivfeldstarkewerten abbildet
(Abb. 5.5).

Im Falle der Fe-Cu-Legierungen andert sich der mittlere Ausscheidungsdurchmesser kaum
und die Menge an kohéarenten Cu-Ausscheidungen nimmt deutlich mehr zu als im Falle des
Stahls WB 36. Somit erklart sich, dass im Falle des Stahls WB 36 der Fremdké&rpereffekt
starker ist. Die Zunahme des Fremdkdrpereffekies mit zunehmender Menge an kohéarenten

Cu-Ausscheidungen ist aber im Falle des Stahls WB 36 geringer.
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Abb. 5.5: Darstellung der magnetischen Héarte (Hc) jeweils gemessen fir WB 36 und fir die Fe-Cu-
Legierungen als Funktion der Hérte (Werkstoffversprédung)

Abb. 5.6 zeigt die maximale Barkhausenrauschamplitude (Muax) flr den Stahl WB 36 als
Funktion der Betriebssimulationsdauer bei 400 °C. Diese Prufgréfle weist in der Umgebung
der Betriebssimulationsdauer von 1000 h ein Minimum auf.
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Abb. 5.6: Maximale Barkhausenrauschamplitude fiir den Stahl WB 36 als Funktion der Betriebssimu-
lationsdauer bei 400 °C
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Abb. 5.7 zeigt die maximale Barkhausenrauschamplitude fir den Stahl WB 36 sowie fir die
Fe-Cu-Legierungen mit zunehmender Harte (Versprédung).

Die Fe-Cu-Legierungen zeichnen sich nur durch eine Zunahme der Menge an kohdarenten
Cu-Ausscheidungen aus, was kaum Einfluss auf die maximale Barkhausenrauschamplitude
hat (Kap. 4.6.2).

Die maximale Barkhausenrauschamplitude fiir den Stahl WB 36 zeigt bis 1000 h Betriebssi-
mulationsdauer eine Abnahme um 16 %. Bis 1000 h Betriebssimulationsdauer zeichnet sich
der Stahl WB 36 durch eine Zunahme der Menge an kohéarenten und eine Abnahme des
mittleren Durchmessers aus. Im Kap. 4.6.2 wurde gezeigt, dass die Zunahme des Volumen-
anteils an kohérenten Cu-Ausscheidungen kaum Einfluss auf die maximale Barkhausen-
rauschamplitude hat. Die Abnahme des mittleren Ausscheidungsdurchmessers bewirkt eine
Abnahme des Fremdkorpereffektes. Die bedeutet, dass die Abnahme der Prifgrée Muax
auf eine bedingt durch die Abnahme des mittleren Ausscheidungsdurchmessers induzierte
Abnahme des Fremdkdrpers zurlickzufiihren ist. Dies deutet darauf hin, dass die maximale
Barkhausenrauschamplitude eine geeignete PrifgroRe zum Nachweis der Anderung des

Ausscheidungsdurchmessers ist.
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Abb. 5.7: Darstellung der maximalen Barkhausenrauschamplitude jeweils gemessen fir WB 36 und
fiir die Fe-Cu-Legierungen als Funktion der Harte (Werkstoffversprédung)

Abb. 5.8 zeigt den Verlauf des aus der Oberwellenanalyse ermittelten Kiirrfaktors (K) bei zu-
nehmender Betriebssimulationsdauer fir den Stahl WB 36. Auch diese PrufgroRle erreicht in

der Umgebung von 1000 h Betriebssimulationsdauer ein Minimum.
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Abb. 5.8: Aus der Oberwellenanalyse ermitteiter Klirrfaktor flir den Stahl WB 36 als Funktion der Be-

triebssimulationsdauer bei 400 °C

Abb. 5.9 stelit den Klirrfaktor jeweils fir den Stahl WB 36 und fir die Fe-Cu-Legierungen als
Funktion der Harte dar. Im Falle der Fe-Cu-Legierungen ist die Abnahme (ca. 65 %) um ca.
9-mal grofer als im Falle des Stahls WB 36 (ca. 7 %). Die Fe-Cu-Legierungen zeichnen sich
durch eine ca. 5.5-mal gréfRere Zunahme der Menge an kohérenten Cu-Ausscheidungen
aus. Dies flihrt zu einer héheren Abnahme der Neigung der Hysteresekurve im Falle der Fe-
Cu-Legierungen als im Falle des Stahls WB 36. Die PrifgréRe K ist ein MaR fur die Verzer-
rung der Hysteresekurve. Im Falle beider Werkstoffe verursacht die Versprédung eine Ab-
nahme des Klirrfaktors.
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Abb. 5.10: Darstellung des Kiirrfaktors jeweils gemessen fiir den Stahl WB 36 und fiir die Fe-Cu-

Legierungen als Funktion der Hérte (Werkstoffversprodung)

Abb. 5.11 zeigt den Verlauf der sekundarseitig induzierten Spannung (U;) abgeleitet aus der
Wirbelstromimpedanzanalyse mit zunehmender Betriebssimulationsdauer fur den Stahl

WB 36. Auch diese Prifgrofe erreicht in der Umgebung von 1000 h Betriebssimulations-

dauer ein Minimum.
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Abb. 5.11: Sekundéarseitig induzierte Spannung (U;) abgeleitet aus der Wirbelstromimpedanzanalyse

50 2600

ftir den Stah! WB 36 als Funktion der Betriebssimulationsdauer bei 400 °C
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Abb. 5.12 stellt die sekundarseitig induzierte Spannung (U;) aus der Wirbelstromimpedanz-
analyse dar, jeweils gemessen fur den Stahl WB 36 und fur die Fe-Cu-Legierungen als
Funktion der Harte (Werkstoffversprédung).

Die Abnahme der PrufgréRe U ist im Falle der Fe-Cu-Legierungen hoher (ca. 19%) als im
Falle des Stahls WB 36 (ca. 4%). Dies deutet darauf hin, dass im Falle der Fe-Cu-
Legierungen mit zunehmender Werkstoffversprodung die Wirbelstromverluste gréfer sind
als im Falle des Stahls WB 36. Dies wird durch zwei Effekte erklart:

1) Da im Falle der Fe-Cu-Legierungen die Zunahme der Menge an koharenten Cu-
Ausscheidungen ca. 5.5-mal gréRer ist als im Falle des Stahls WB 36, ist zu erwarten,
dass die Abnahme der elektrischen Leitfahigkeit fur die Fe-Cu-Legierungen groRer ist
als fur den Stahl WB 36.

2) Grundsétzlich bewirkt eine Zunahme der Menge an koharenten Cu-Ausscheidungen
eine Abnahme der magnetischen Permeabilitat. Auf Grund der gréReren Zunahme der
Menge an kohérenten Cu-Ausscheidungen ist zu erwarten, dass die Abnahme der
magnetischen Permeabilitat im Falle der Fe-Cu-Legierungen ebenfalls groRer als die
Abnahme der magnetischen Permeabilitat im Falle des Stahls WB 36.
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Abb. 5.12: Darstellung der sekundérseitig induzierten Spannung (U;) aus der Wirbelstromimpedanz-
analyse jeweils gemessen fir WB 36 und fur die Fe-Cu-Legierungen als Funktion der Harte (Werk-

stoffversprédung)
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Quantitative Bestimmung der Kohdrenz-Zugeigenspannungsanderung

Im Rahmen eines DFG-Projektes wurde ein Verfahrensansatz zur Ermittlung des Mikroei-
genspannungszustandes entwickelt, der auf der Lastspannungsabhangigkeit des Barkhau-
senrauschens basiert. Dieser Verfahrensansatz wurde an Fe-Zementit Proben fir thermisch
induzierte Zugeigenspannungen getestet und rontgenographisch bestéatigt [6]. An diesen
Proben mit Fe;C-Gehalt von 1.1 bis 2.2 Gew.% wurden flr einen Matrixwarmeausdeh-
nungskoeffizient um ca. 12:10%/°C gréRer als der Warmeausdehnungskoeffizient der Fe;C-
Teilchen thermisch induzierte Mikro-Zugeigenspannungen ll. Art in der Matrix von 50 bis
80 MPa gemessen.

Im Rahmen des GRS-Forschungsvorhabens [2] wurde die Ubertragbarkeit dieses Verfah-
rensansatzes auf die Ermittiung der thermisch induzierten Eigenspannungen ll. Art und der
Koharenz-Eigenspannungen an der Stahlglte WB 36 untersucht. Es wurde gezeigt, dass
zwischen dem betriebsbeanspruchten und einem erholungsgeglihten Zustand der Stahliglte
WB 36 eine Mikro-Zugeigenspannungsanderung von 11 MPa vorliegt. Die gemessenen Mik-
roeigenspannungswerte bestehen aus zwei Arten von Mikroeigenspannungen hervorgerufen
durch die Gitterfehlpassung zwischen der Matrix und den Teilchen und durch der Differenz
zwischen den Warmeausdehnungskoeffizienten der Matrix und den Teilchen. Durch die po-
sitive Gitterfehlpassung zwischen der a-Fe-Matrix und den koharenten Cu-Ausscheidungen
werden in der Matrix Mikro-Zugeigenspannungen lll. Art induziert. Durch die Differenz zwi-
schen den Warmeausdehnungskoeffizienten der o-Fe-Matrix und der Cu-Teilchen entste-
henden in der a-Fe-Matrix thermisch induzierte Mikro-Druckeigenspannungen Il. Art. Die
Verschiebung des Maximums der Muax(c)-Kurve langs der Lastspannungsachse des be-
triebsbeanspruchten Zustandes zu niedrigeren Zuglastspannungswerten (Abb. 5.13) deutet
darauf hin, dass dieser Zustand unter héheren Zugeigenspannungen als der erholungsglih-
te Zustand steht. Dies bedeutet, dass der Betrag der Koharenz-Zugeigenspannungen gréfer
als der Betrag der thermisch induzierten Druckeigenspannungen ist. Dieser Messwert konn-
te bislang nicht rontgenographisch bestéatigt werden, da eine Spannungsénderung von 11
MPa im Fehlerband der réntgenographischen Eigenspannungsmessmethode liegt.

Abb. 5.13 zeigt die Lastspannungsabhangigkeit der maximalen Barkhausenrauschamplitude
(Muax) fUr zwei Zustdnde des Stahls WB 36 Schmelze ES9: betriebsbeanspruchter
(57000 h/350 °C) und erholungsgeglthter Zustand (57000 h/350 °C + 3 h/600 °C).
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Abb. 5.13: Lastspannungsabhéngigkeit der maximalen Barkhausenrauschamplitude fur zwei Zustan-
de der WB 36 Schmelze E59 (Messdaten durch Polynome approximiert und amplitudennormiert)

Im Falle der Fe-Cu-Legierungen durchlauft das Maximum der Barkhausenrauschamplitude
unter Zuglastspannung im Gegensatz zum Stahl WB 36 kein Maximum, sondern ein Mini-
mum (Kap. 4.6.4). Die Verschiebung der Myax(c)-Kurvenminima langs der Zuglastspan-
nungsrichtung der beiden Fe-Cu-Legierungen betragt 50 MPa (Abb. 5.14). Wie im Kap. 4.6.4
gezeigt wurde, entspricht diese Verschiebung einer Anderung der Koharenz-
Zugeigenspannungen zwischen den Fe-Cu-Legierungen mit 0.65 Gew.% Cu und mit
2.1 Gew.% Cu von ca. 50 MPa. Dieser Betrag konnte rontgenographisch bestéatigt werden
(Siehe Kap. 4.1).

Die Kohéarenz-Zugeigenspannungen hangen von der Menge an kohérenten Cu-
Ausscheidungen ab. Im Falle der Fe-Cu-Legierungen wurde bedingt durch das gezielte Zu-
legieren von Cu eine 5.5-mal groRere Zunahme des Volumenanteils an kohadrenten Cu-
Ausscheidungen induziert als im Falle des Stahls WB 36 durch die Betriebssimulation bzw.
Betriebsbeanspruchung.

Dadurch bedingt ist die maximale Anderung der Kohéarenz-Zugeigenspannungen fur die Fe-
Cu-Legierungen ca. 5-mal gréRer als im Falle des Stahls WB 36 Schmelze E59.
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Abb. 5.14: Lastspannungsabhéngigkeit der maximalen Barkhausenrauschamplitude fir zwei Fe-Cu-
Legierungen
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6. Zusammenfassung

Das Hauptziel der vorliegenden Dissertation bestand in dem mikromagnetischen Nachweis
der Werkstoffalterung infolge von koharenten Cu-Ausscheidungen. Hierzu wurden drei wis-
senschaftliche Arbeitsziele verfolgt:

1) Mikrogeflgecharakterisierung von plastisch verformten und nicht plastisch verformten

Fe-Cu-Legierungen mit Hilfe mikromagnetischer Prifverfahren unter Zugrundelegung der

Wechselwirkungsmechanismen zwischen der Mikrostruktur und der magnetischen Struk-

tur an Fe-Cu-Legierungen

2) Bestimmung der Koharenz-Zugeigenspannungsanderung herrihrend von kohérenten

Cu-Ausscheidungen in nicht plastifizierten Fe-Cu-Legierungen

3) Ubertragung der an den Fe-Cu-Legierungen gewonnenen Erkenntnisse auf den Stahl

WB 36.
Die Kenntnis (ber diese Wechselwirkungsmechanismen ist fir ein tieferes physikalisches
Verstandnis der Vorgdnge im realen Werkstoff WB 36, der in deutschen Kraftwerken als
Rohrleitungswerkstoff bei Betriebstemperaturen bis ca. 300 °C sowie als Behalterwerkstoff
bei Betriebstemperaturen von rund 340 °C eingesetzt wird, notwendig. Im Falle des Stahls
WB 36 ergaben SANS-Untersuchungen der MPA Stuttgart, dass die Werkstoffversprédung
(Verschiebung der Sprédbruchlbergangstemperatur um 70 K und Abnahme der Kerb-
schlagarbeit von ca. 40 J) nach langerer Betriebsbeanspruchung (siehe Kap. 5) durch die
Zunahme der Menge an kohdrenten Cu-Ausscheidungen im GréRenbereich von 1 bis
1.5 nm Radius verursacht wird. Da im Stahl WB 36 neben kohdrenten Cu-Ausscheidungen
auch teil- und inkoharente Cu-Teilchen sowie andere Legierungselemente vorhanden sind,
lasst sich der Einfluss koharenter Cu-Ausscheidungen sowie der Einfluss der Zunahme der
Menge an kohdrenten Cu-Ausscheidungen mit zunehmender Betriebsbeanspruchungsdauer
auf mikromagnetische PrifgréfRen und damit die Wechselwirkung zwischen der magneti-
schen Struktur und der Mikrostruktur nicht eindeutig studieren.
Die Fe-Cu-Legierungen, wie sie in der vorliegenden Dissertation hergestellt und untersucht
wurden, liefern die Voraussetzungen daflr, diese Wechselwirkung ungestért von Fremdein-
flussen wie anderen Legierungselementen oder teil- und inkoharenten Cu-Teilchen untersu-
chen zu kdnnen.
Es wurden Fe-Cu-Legierungen mit Cu-Gehalten von 0.65 bis 2.1 Gew.% hergestelit. Durch
eine geeignete Warmebehandlung (zweistilindige Homogenisierung bei 1000 °C, Ab-
schrecken im Wasserbad und eine abhdngig vom Cu-Gehalt 5 bis 10-miniitige Ausla-
gerung bei 550 °C) wurden kohérente Cu-Ausscheidungen eingestellt (siehe Kap. 3.2).
Da kleine (< 1.5 nm Radius), kohdrente Cu-Ausscheidungen sich mittels transmissionselekt-

ronenmikroskopischer-Untersuchungen nicht nachweisen lassen, wurden an den Fe-Cu-
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Legierungen SANS-Untersuchungen durchgefihrt. Diese Untersuchungen haben gezeigt,
dass im hier hergestellten Probensatz der Volumenanteil an ausgeschiedenem Cu mit stei-
gendem Cu-Gehalt zunimmt und dass die Cu-Ausscheidungen einen mittleren Radius von
0.9 bis 1.8 nm haben (siehe Kap. 4.2). Damit zeigen die Cu-Ausscheidungen wie Vorunter-
suchungen bewiesen haben (siehe Kap. 2.1.2.1) eine Koharenz mit der a-Fe-Matrix. Auf
diese Weise wurde mittels SANS indirekt nachgewiesen, dass die im Rahmen vorlie-
gender Dissertation hergestellten Fe-Cu-Legierungen tatsichlich kohdrente Cu-
Ausscheidungen enthalten und dass der Volumenanteil an Cu-Ausscheidungen mit
steigendem Cu-Gehalt zunimmt.

Die an zwei abgeschreckten Fe-Cu-Legierungen (Fe-0.65 Gew.% Cu und Fe-2.1 Gew.% Cu)
réntgenographisch und mittels Ausdreh- und Bohrlochmethode durchgefihrten Eigenspan-
nungsmessungen haben gezeigt, dass an der Probenoberflache durch das Abschrecken im
Wasserbad Druckeigenspannungen |. Art von 210 MPa bzw. 290 MPa induziert wurden.
Durch die Auslagerung bei 550 °C wurden zusatzliche Eigenspannungen induziert. Diese
Eigenspannungen bestehen aus einer Uberlagerung von:

1) Kohéarenz-Zugeigenspannungen ("

) herriihrend von der positiven Gitterfehlpassung
zwischen den koharenten Cu-Ausscheidungen und der a-Fe-Matrix
2) thermisch induzierten Druckeigenspannungen Il. Art (") hervorgerufen durch die un-
terschiedlichen Warmeausdehnungskoeffizienten des Kupfers und des Eisens
3) thermisch induzierten Druckeigenspannungen I. Art (c") bedingt durch die Abkihlung
von der Auslagerungstemperatur auf Raumtemperatur
Der Gesamteigenspannungszustand der Proben nach der Auslagerung und Abkiih-
lung auf Raumtemperatur wurde ebenfalls rontgenographisch und mittels Ausdreh-
und Bohrlochmethode ermittelt. Aus der Kenntnis des Gesamteigenspannungszu-
standes und des Eigenspannungszustandes im abgeschreckten Zustand wurde be-
rechnet, dass die Kohidrenz-Zugeigenspannungen fiir die Fe-Cu-Legierung mit
0.65 Gew.% Cu bei iiber 90 MPa liegen und fiir die Fe-Cu-Legierung mit 2.1 Gew.% Cu
bei iiber 110 MPa. Dies entspricht einer maximalen Zunahme der Kohéarenz-

Zugeigenspannungen von liber 20 MPa (siehe Kap. 4.1).

Zum mikromagnetischen Nachweis der Werkstoffalterung wurden an den Fe-Cu-
Legierungen die Wechselwirkungsmechanismen zwischen den Kkohdrenten Cu-
Ausscheidungen und der Domaénenstruktur studiert. Wegen der herstellungsbedingten ther-
misch induzierten Druckeigenspannungen |. Art war es notwendig, die Proben mit Zuglast-
spannungen zu beaufschlagen. Dadurch wurde der Einfluss der Druckeigenspannungen auf
die mikromagnetischen PrifgréRen unterdriickt. Dies erméglichte die Erforschung des Ein-

flusses von koharenten Cu-Ausscheidungen auf die mikromagnetischen Prifgrélen. In Fe-
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Werkstoffen unterscheidet man zwischen 180°- und 90°-Bloch-Wanden. Diese Bloch-Wande
wechselwirken mit der Mikrostruktur, im vorliegenden Fall mit den koharenten Cu-
Ausscheidungen und sind somit die eigentlichen Sensoren im Material. Hierbei lassen sich
zwei Wechselwirkungsmechanismen unterscheiden:
o Fremdkorpereffekt, welcher auf der Wechselwirkung zwischen den koharenten
Cu-Ausscheidungen und den 180°-Bloch-Wanden beruht
o Spannungseffekt, welcher auf der Wechselwirkung zwischen den Mikro-
Zugeigenspannungen herrihrend von koharenten Cu-Ausscheidungen und den
90°-Bloch-Wanden beruht
Diese zwei Wechselwirkungsmechanismen beschreiben die Behinderung der Bloch-
Wandbewegung. Aufgrund ihrer Koharenz-Zugeigenspannungsfelder beeinflussen die koha-

renten Cu-Ausscheidungen ahnlich wie Zuglastspannungen die Dichte der Bloch-Wande.

Die in der Tabelle 6.1 aufgelisteten PriifgroRen, welche unterschiedliche Bloch-
Wandbewegungen widerspiegeln, zeigen unterschiedliche Messempfindlichkeiten be-
ziiglich der Zunahme des Cu-Gehaltes, was auf die unterschiedlichen Wechselwir-
kungsmechanismen zuriickzufiihren ist. Es wurde festgestellt, dass sich die Zusam-
menhinge zwischen sdmtlichen mikromagnetischen Priifgr6Ren und dem Cu-Gehalt

mittels Polynomen 3. Grades beschreiben lassen.

Mittels eines Verfahrensansatzes zur zerstérungsfreien Ermittiung von Mikroeigen-
spannungsinderungen, der auf der Lastspannungsabhingigkeit der maximalen Bark-
hausenrauschamplitude und der quasi statischen Liangsmagnetostriktion basiert,
wurde eine Zunahme der Kohirenz-Zugeigenspannungen zwischen der Fe-Cu-
Legierung mit dem niedrigsten Cu-Gehalt (0.65 Gew.% Cu) und der Fe-Cu-Legierung
mit dem héchsten Cu-Gehalt (2.1 Gew.% Cu) von ca. 50 MPa gemessen (siehe Kap.
4.7.4). Diese Messergebnisse wurden durch die Messergebnisse der Referenzverfah-
ren (réntgenographische-, Ausbohr- und Zeriegemethode) bestitigt. Die Messergeb-
nisse der Referenzverfahren korrelieren gut mit den aus dem mikromagnetischen Ver-
fahrensansatz abgeleiteten Werten, wenn man das Fehlerband ( 25 MPa [56]) der Re-
ferenzverfahren beriicksichtigt.

Durch die Verkniipfung der empfindlichsten PriifgroBen unterschiedlicher Informati-
onsinhalte ist es gelungen die ZielgroBe Volumenanteil an kohdarenten Cu-
Ausscheidungen unabhingig von Storgréfen wie Teilchenabstand, Teilchenradius
oder Abschreck-Eigenspannungen zerstorungsfrei zu bestimmen. Es wurde eine sehr
gute Korrelation (r* = 0.97) zum mittels SANS ermittelten Volumenanteil erzielt. Die
Standardabweichung betrug * 0.18. Dieses Messergebnis muss aber noch an einem

groReren Probensatz statistisch abgesichert werden.
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| Anderung der Priif-
Sensoren im griiﬁe mit dem Cu-
‘ Material | Gehalt (von 0.65 bis

zu 2.1 Gew.%)

MessgroBe | PriifgroRe

Koerzitivfeldstarke, Hc 180°-BW 51 % Zunahme
Hysteresekur-

relative magnetische Permeabili-

ve o . 180°-BW 33 % Abnahme
tat im Bereich von Hg, J¢

Aufweitung der Barkhausen-
Barkhausen- | rausch-Profilkurve bei 25% der | 90°-BW und

rauschen maximalen Barkhausenrausch- | Drehprozesse

18 % Abnahme

amplitude, AHzs5,

Oberwellen Klirrfaktor, K 180°-BW 65 % Abnahme

sekundérseitig induzierte Span- freie Leitungs- 19 % Abnahme

Wirbelstrom nung, U; elektronen und
BwW
Barkhausen-
rauschen unten Verschiebung des Minimums
180°-BW 50 MPa
Zuglastspan- oumin der Muax(c)-Kurve
nung

Tabelle 6.1: Einfluss der kohdrenten Cu-Ausscheidungen auf die mikromagnetischen Priifgré3en

Weiterhin wurde untersucht, ob der Einfluss der Versetzungen von demjenigen der koharen-
ten Cu-Ausscheidungen mikromagnetisch zu trennen ist. HierfUr wurden fUnf plastisch ver-
formte (e = 11%) Fe-Cu-Legierungen mit 0.65 bis 2.1 Gew.% Cu-Gehalt in gleicher Weise
wie die nicht plastisch verformten Proben hergestellt und kalt gewalzt (siehe Kap. 3.3). Die-
ser Probensatz zeichnet sich durch die Zunahme sowohl der Menge an kohéarenten Cu-
Ausscheidungen als auch der Versetzungsdichte aus. Réntgenographische Eigenspan-
nungsmessungen haben gezeigt, dass die plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen héhere
Druckeigenspannungen enthalten als die nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen.
Diese Druckeigenspannungen wurden durch das abschlieRende Walzen induziert. In den
plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen spielen neben den koharenten Cu-Ausscheidungen
und den Druckeigenspannungen auch die Versetzungen eine grofle Rolle.

In den mikromagnetischen PriifgréRen relative magnetische Permeabilitdt y,, maxima-

le Barkhausenrauschamplitude My x und sekundarseitig induzierte Spannung U, zei-
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gen beide Probensitze ,plastisch verformt® und ,,nicht plastisch verformt” gegenlau-
fige Tendenzen (Tabelle 6.2). Somit ist mittels dieser PriifgroBen grundsitzlich eine
Trennung zwischen Versetzungseinfluss und Einfluss von kohdrenten Cu-
Ausscheidungen moglich (Kap. 4.7).

Bzgl. der PriifgréBen Koerzitivfeldstarke Hc, Kurvenaufweitung der Barkhausen-
rausch-Profilkurve AH»sy, und AHsy;, wirkt die plastische Verformung verstarkend.
Grundsitzlich lisst sich feststellen, dass sich die kohédrenten Cu-Ausscheidungen

mittels mikromagnetischer Priifverfahren auch in den plastisch verformten Fe-Cu-

Proben nachweisen lassen.

- Prﬁfg:ralienéinde‘ruh‘g mit dem ;Cu—Ge“ha!kt |

MessgroRe PriifgroRe Nicht plastisch | 11 % plastisch ver-

 verformt formt

Koerzitivfeldstarke, Hc 51 % Zunahme 55 % Zunahme

Hysterese- . .
y relative magnetische Permea-

0 )
kurve bilitst im Bereich von He, e 33 % Abnahme 11 % Zunahme

maximale Barkhausenrausch-

N o
amplitude, Muax Kein Einfluss 72 % Zunahme

Barkhausen- i
Aufweitung der Barkhausen-

rauschen 9 21°%
rausch-Profilkurve AHasy, 18 % Abnahme 1 % Abnahme

Aufweitung der Barkhausen-

13 % Abnah 370
rausch-Profilkurve AHsg, 3 % Abnahme 7 % Abnahme

sekundarseitig induzierte

Wirbelstrom 19 % Abnahme 15 % Zunahme
Spannung, U;

Tabelle 6.2: Einfluss der kohdrenten Cu-Ausscheidungen und der plastischen Verformung auf die
mikromagnetischen Priifgro3en

Ein weiteres wissenschaftliches Arbeitsziel der vorliegenden Dissertation bestand darin, die
aus den Fe-Cu-Legierungen gewonnenen Erkenntnisse bezuglich der Wechselwirkungsme-
chanismen zwischen der Mikrostruktur und der magnetischen Struktur auf den realen kup-
ferhaltigen Stahl WB 36 zu Ubertragen. Mit Hilfe der an den nicht plastisch verformten Fe-
Cu-Legierungen erhaltenen Messergebnisse wurden die am Stahl WB 36 erhaltenen Mess-
effekte interpretiert.

111



Mikromagnetischer Nachweis der Werkstoffaiterung infolge von kohérenten Cu-Ausscheidungen

Die an den Proben aus der Stahlgite WB 36 durchgefihrten SANS-Untersuchungen haben
gezeigt, dass die Betriebssimulation bzw. die Betriebsbeanspruchung zu einer Abnahme des
mittleren Cu-Ausscheidungsdurchmessers und zu einer Zunahme der Menge an koharenten
Cu-Ausscheidungen von ca. 0.26 Vol.% fuhrt.

Die an den Fe-Cu-Legierungen durchgefihrten SANS-Untersuchungen haben gezeigt, dass
die Zunahme der Menge an Cu-Ausscheidungen mit zunehmendem Cu-Gehalt ca.
1.42 Vol.% Cu betragt. Somit wurde im Falle der Fe-Cu-Legierungen durch das gezielte Zu-
legieren von Kupfer eine Zunahme der Menge an koharenten Cu-Ausscheidungen erzielt,
die um ca. 5-mal héher als diejenige im Falle des Stahls WB 36 ist, die durch eine Betriebs-
simulation eingestellt wurde. Im Stahl WB 36 liegen neben den kohérenten auch teilkoharen-
te sowie wenige inkoharente Cu-Ausscheidungen vor. Infolge der durch die Betriebsbean-
spruchung induzierten Nachausscheidung von Kupfer bilden sich Cu-Teilchen im GréRenbe-
reich von 1 bis 1.5 nm Radius, die fur die Werkstoffversprédung verantwortlich sind.

Die kohédrenten Cu-Ausscheidungen beeinflussen durch ihre umgebenden Kohérenz-
Zugeigenspannungen die Bloch-Wandbewegung stark. Dagegen beeinflussen die teilkoha-
renten Cu-Ausscheidungen die Bloch-Wandbewegung wenig, weil durch den Verlust ihrer
Kohéarenz mit der a-Fe-Matrix die Koharenz-Zugeigenspannungen abgebaut werden. Da-
durch wird die Wechselwirkungsintensitat zwischen teilkoharenten Cu-Ausscheidungen und
den Bloch-Wanden niedriger als zwischen kohdarenten Cu-Ausscheidungen und den Bloch-
Wanden.

Grundsatzlich bewirken fur einen bestimmten Cu-Gehalt kleine, kohdrente Cu-
Ausscheidungen einen kleineren Fremdkdrpereffekt als teilkoharente Cu-Ausscheidungen,
da ihr Durchmesser kleiner ist. Folglich ist zu erwarten, dass der Fremdkdrpereffekt im Falle
des Stahls WB 36 hoher ist, als der im Falle einer Fe-Cu-Legierung gleichen Cu-Gehaltes,
was z. B. in den betragsmafRig hdheren Koerzitivfeldstarkewerten des Stahls WB 36 zum
Ausdruck kommt. Da im Falle der Fe-Cu-Legierungen die Menge an koharenten Cu-
Ausscheidungen 5-mal gréfRer als im Stahl WB 36 ist, wird die Zunahme des Fremdkd&rperef-
fektes mit steigendem Cu-Gehalt im Falle der Fe-Cu-Legierungen héher sein als im Falle
des Stahls WB 36, was sich ebenfalls durch die Messungen der Koerzitivfeldstarke (Kap. 5)
bestatigt hat.

Durch die 5-mal groere Zunahme der Menge an kohdrenten Cu-Ausscheidungen wird
die Bloch-Wandbewegung im Falle der Fe-Cu-Legierungen viel starker beeinflusst als
im Falle des Stahls WB 36, was sich in den entsprechenden PriifgrofRen (wie z. B. Hc,
K, U;) niederschiagt.

Zusammenfassend stellt die Tabelle 6.3 sowohl fiir die Fe-Cu-Legierungen als auch
fiir den Stahl WB 36 die Effekte der Werkstoffversprodung dar. Wie erwartet, wurden

im Falle der Fe-Cu-Legierungen, die einen groReren Bereich der Werkstoffverspro-
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dung (100 bis 250 HV 10) abdecken, groBere Effekte erzielt als im Falle des Stahls
WB 36, der einen Bereich der Werkstoffversprodung von nur 190 bis 230 HV 10 ab-
deckt.
Aufgrund der 5-mal hoheren Menge an koharenten Cu-Ausscheidungen ist auch eine ca. 5-
mal héhere Koharenz-Zugeigenspannungsanderung in den Fe-Cu-Legierungen zu erwarten.
Diese Hypothese konnte experimentell tatséchlich bestatigt werden (Tabelle 6.3).
Der Vergleich der Fe-Cu-Legierungen mit dem Stahl WB 36 lasst folgende Schlussfolgerun-
gen zu:
1) Die an den Fe-Cu-Legierungen erhaltenen PrifgréRenénderungen sind grundsétzlich
mit denjenigen an WB 36 erzielten vergleichbar.
2) Damit wurde bewiesen, dass die am Stahl WB 36 erhaltenen Messeffekte tatséachlich
ausschlieRlich auf die Zunahme der Menge an kohéarenten Cu-Ausscheidungen zu-

rickzuflihren sind.

PriifgroBe ; PriifgroReninderung durch die Werk-

stoffversprodung

Koerzitivfeldstarke, He 51 % Zunahme 13 % Zunahme
Maximale Barkhausenrauschamplitude,
Kein Einfluss 16 % Abnahme
MMAX
Klirrfaktor, K 65 % Abnahme 7 % Abnahme
Sekundirseitig induzierte Spannung, U; | 19 % Abnahme 4 % Abnahme
Kohdrenz-Zugeigenspannungsanderung 50 MPa 11 MPa

Tabelle 6.3: Einfliisse der Werkstoffversprédung auf die mikromagnetischen Prifgréen im Falle der
Fe-Cu-Legierungen mit steigendem Cu-Gehalt und im Falle des Stahls WB 36 mit zunehmender Be-

triebssimulationsdauer

Somit wurden die drei wissenschaftlichen Arbeitsziele der Dissertation erreicht:

1) Mikrogefiigecharakterisierung von plastisch verformten und nicht plastisch
verformten Fe-Cu-Legierungen mit Hilfe mikromagnetischer Priifverfahren un-
ter Zugrundelegung der Wechselwirkungsmechanismen zwischen der Mikro-
struktur und der magnetischen Struktur

2) Entwicklung eines Verfahrensansatzes zur Ermittlung der Kohérenz-

Zugeigenspannungsanderung herriihrend von kohadrenten Cu-Ausscheidungen
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3) Ubertragung der an den nicht plastisch verformten Fe-Cu-Legierungen gewon-

nenen Erkenntnisse auf den Stahl WB 36.
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