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Zusammenfassung / Abstract

Miniaturisierung der shear compression specimen (SCS) und ihre
Anwendung auf nanokristalline Metalle und Legierungen

Wiéhrend bei grobkristallinen Metallen vor allem die Bewegung von Gitterverset-
zungen als grundlegender, plastischer Deformationsmechanismus zur Verfiigung
steht, sind die entsprechenden Prozesse bei nanokristallinen (nk) Metallen weit-
gehend ungeklédrt. Jedoch birgt der Einsatz einer affin verkleinerten Variante der
shear compression specimen (m-SCS), eine Probengeometrie, welche aufgrund ihrer
Form mit Scher-Kompression auf uniaxialen Druck reagiert, neue Moglichkeiten.
Im Rahmen einer Validierung bestétigte der Vergleich der SCS mit dem herkémm-
lichen Zugversuch die Zuverlissigkeit der neuen Probengeometrie. Zur Anwendung
der m-SCS auf das nk Modellsystem PdgyAu;g wurden Tabletten mit einer Korn-
groffe von 10 nm mittels Edelgaskondensation gefertigt und per Funkenerosion in
die richtige Form gebracht. Verformungen bei Raumtemperatur mit Dehnraten von
3-107* bis 3-10~ts~! fiihrten zu Dehnungen iiber 20 % bei FlieBspannungen zwi-
schen 1 und 1,4 GPa. Daraus ergaben sich eine Dehnratensensitivitdt von 0,034
und ein Aktivierungsvolumen von 4,5b%. Bei Verformungen in fliissigem Stickstoff
zeigten alle Proben sprodes Versagen bei Spannungen um 1,8 GPa. Diese Fakten
sprechen einerseits fiir einen vorherrschenden Deformationsmechanismus, der ther-
misch leicht aktivierbar ist, also gegen eine Bewegung von Gitterversetzungen, und
andererseits gegen die Dominanz von Korngrenz-Diffusionsprozessen. Eine weitere
Einschrankung der Mechanismen ergibt sich aus dieser Studie jedoch nicht.

Miniaturisation of the shear compression specimen (SCS) and its
application to nanocrystalline metals and alloys

While the primary mechanism of plastic deformation in coarse grained metals is
mainly given by intragranular slip of lattice dislocations, the corresponding processes
in nanocrystalline (nc) metals are not fully understood yet. However, the application
of an affinely scaled down version of the shear compression specimen (m-SCS), which
shows a dominant shear with a superimposed compression, leads to promising new
possibilities. The reliability of the SCS was proven in a validation procedure by
comparing the SCS with a conventional tensile testing geometry. The utilisation of
the m-SCS to the nc model system PdgyAuyg was carried out by preparing disc-
shaped samples with a grain size of 10 nm using inert gas condensation followed
by spark erosion to achieve the appropriate shape. Mechanical testing at room
temperature with strain-rates from 3-107% to 3-10~!s™! revealed strains over 20 %
with yield strengths between 1 and 1,4 GPa leading to a strain-rate-sensitivity of
0,034 and an activation volume of 4,5b3. Moreover, mechanical testing in liquid
nitrogen showed brittle fracture of all samples at stresses of about 1,8 GPa. These
facts clearly suggest a primary deformation mechanism with a low activation energy
excluding intragranular slip of lattice dislocations but also negate grain-boundary
originated diffusion processes. Nevertheless, a further constriction of the mechanisms
is not possible with these results.
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Kapitel 1

Einleitung

Schon seit Menschengedenken ist es Brauch Werkstoffe auf die ein oder andere Art zu priifen, sei
es um ihre Echtheit zu verifizieren, ihre Verwendbarkeit unter Beweis zu stellen oder einfach nur
um ihre mechanischen Eigenschaften zu untersuchen (vgl. Abb. 1.1).

(From the Discorsi, Leiden 1688,)

(c)

Abbildung 1.1: Ausziige aus der Geschichte der Werkstoffpriifung. Beginnend mit (a) der Uberpriifung
der Echtheit von Miinzen (hier: Aureus; 2 v. Chr. - 4 n. Chr.) schon um Christi Geburt durch einen
Priithieb mit Meifel [1], tiber (b) den Schnittest (jpn.: Tameshigiri) bei frisch geschmiedeten Schwertern
im Japan des 16. Jahrhunderts [2], bis hin zu (c) ersten (Biege-)Versuchen von Galileo Galilei (1638) zur
Untersuchung mechanischer Materialeigenschaften [3].

Getrieben von der zunehmenden Vielfalt an Werkstoffen mit immer komplexer werdendem Aufbau
und gepaart mit der Forderung nach verlisslichen Testergebnissen (hohe Genauigkeit, hoher Grad
an Reproduzierbarkeit), um Daten, die unterschiedlichen Priifmethoden entstammen, vergleichen
zu konnen, gewann vor allem in den letzten Jahrzehnten die Standardisierung vorhandener bzw.
die Entwicklung neuer, auf die zu untersuchenden Materialien zugeschnittenen, Priifmethoden
mehr und mehr an Bedeutung. Gerade die Bestimmung der mechanischen FEigenschaften neu-
artiger Materialien stellt sowohl die Technik als auch die Experimentatoren immer wieder vor
neue Herausforderungen.

Eine besonders interessante Klasse von Werkstoffen stellen die nanokristallinen (nk) Metalle dar.
Dabei handelt es sich um polykristalline Materialien, die aus zufillig angeordneten Kristalliten



KAPITEL 1. Einleitung
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Abbildung 1.2: (a) Zweidimensionales Modell eines nanokristallinen Materials. Kristallgitteratome sind
schwarz und Korngrenzatome als offene Kreise dargestellt [5]. (b) Berechneter Volumenanteil der Korn-
grenzatome in einem Polykristall in Abhéngigkeit von der Korngréfie unter Annahme sphérischer Kérner,
einer lognormalen KorngroéBenverteilung mit der Breite o von 1,7 (sieche Glg. (4.1) fiir Details) und einer
Korngrenzdicke von 1nm [7].

(Korner) aufgebaut sind und KorngréBen! unter 100nm aufweisen. Die dadurch entstehenden
Lopriinge® in der Orientierung der einzelnen Kristallgitter benachbarter Korner werden im All-
gemeinen abrupt durch sehr kleine Bereiche tiberbriickt (Dicke &~ 1nm), in denen wenige Atome
mehr oder minder ungeordnet vorliegen. Diese zweidimensionalen Defekte bezeichnet man als
Korngrenzen (vgl. Abb. 1.2(a)) [5,6]. Ihr Volumenanteil in einem Polykristall ist umgekehrt pro-
portional zur mittleren Korngrifie (siehe Abbildung 1.2(b)) [7]. Eine derartige Mikrostruktur kann
die Materialeigenschaften auf vielerlei Art und Weise beeinflussen, sei es durch den hohen Volu-
menanteil an Korngrenzen (Interfacial effects), durch die geringen Korngrofien ( True-size effects)
oder durch eine Kombination von beidem. So konnten in den vergangenen Jahrzehnten bei nk
Metallen auf vielen verschiedenen Gebieten der Materialforschung (Elektronik, Magnetik, Optik,
Mechanik uvm.) einzigartige Effekte nachgewiesen werden. Dabei waren in der aktuellen Studie
vor allem die mechanischen Eigenschaften dieser Materialien von grofiem Interesse. Mit abneh-
mender Korngréfle wird der Einfluss der entsprechenden Effekte immer grofier, zum Beispiel in
Form einer Erhohung der FlieBspannung (Hall-Petch-Beziehung?) [8-10] oder einer Anderung der
Dehnratensensitivitit (Zunahme bei kubisch flichenzentrierten und Abnahme bei kubisch raum-
zentrierten Metallen) [8,11,12], um nur zwei, bereits nachgewiesene, Besonderheiten zu nennen.
Jedoch sind die Mechanismen, die zu diesen einzigartigen Eigenschaften fithren, in den meisten
Féllen nach wie vor nicht vollstéindig verstanden.

Von besonderer Bedeutung ist hier die Frage nach den grundlegenden Deformationsmechanismen
plastischer Verformung. Wiahrend in grobkristallinen Metallen eine plastische Dehnung vor allem
durch die intragranulare Bewegung von Gitterversetzungen getragen wird [13], erwartet man in
Metallen mit besonders kleinen Korngrofien (< 10nm), dass Korngrenz-Prozesse teilweise oder
sogar vollstdndig die Verformung dominieren. Eine Vielzahl von méglichen Mechanismen sind in
der Vergangenheit identifiziert worden: Korngrenzgleiten [14,15], Kornrotation [16,17], Migration
von Korngrenzen [18,19], Diffusionskriechen [20, 21], Verzwillingung (engl.: twinning) und das

IDie angegebenen KorngréBen sind abhingig von der vorliegenden Korngréfenverteilung und der gewiihlten
statistischen Gewichtung (Anzahl-, Flichen- oder Volumen-Gewichtung). Weitere Details zu diesem Thema finden
sich in [4].

?Diese Beziehung gilt zunichst einmal bis hinunter zu KorngréBen von ~ 30 nm. In dem Korngréfenbereich
darunter kommen oftmals andere Effekte zum tragen, welche nicht nur eine Verringerung des Anstiegs oder gar eine
Stagnation, sondern auch einen erneuten Abfall der Fliespannung (inverser Hall-Petch) zur Folge haben kénnen [8].
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Auftreten von Partialversetzungen, die in/an den Korngrenzen entstehen [22-24]. Viele dieser
Prozesse spielen sich jedoch zur selben Zeit ab und es ist dariiber hinaus auch weitestgehend
ungeklart, welcher die Verformung letztendlich dominiert.

Zur Untersuchung eben dieses Sachverhaltes ist es notwendig, eine entsprechend angepasste und
zuverlissige Priifmethode zu finden. Im Falle der nk Metalle benétigen vor allem zwei Aspekte
besondere Beachtung:

e geringe Ausbeute bei der Herstellung von nk Metallen:

Die Herstellung von nk Metallen gestaltet sich sehr aufwendig und unabhéngig von dem ver-
wendeten Prozess (Edelgaskondensation [5,25], Elektrodeposition [26,27], Kugelmahlen [28]
uvin.) stehen iiblicherweise nur geringe Mengen des nk Metalls zur Verfiigung. Dementspre-
chend bieten sich nur Priifmethoden an, welche entweder stark lokalisiert die mechanischen
Eigenschaften abfragen, wie beispielsweise das STM [29], das AFM [30, 31] oder die Nano-
indentation [32,33], oder durch die Miniaturisierung konventioneller Techniken (experimen-
teller Aufbau und/oder Probengeometrie) trotzdem noch eine makroskopisch gemittelte Un-
tersuchung des nk Materials erméglichen [34, 35].

e nijedrige Duktilitit von nk Metallen im Zugversuch:

Mechanische Tests an nk Metallen werden oftmals dadurch sehr erschwert, dass diese im Zug-
versuch eine sehr geringe Duktilitéit zeigen [36]. Dafiir gibt es vermutlich eine ganze Reihe von
Griinden, ein umfassendes Verstéindnis steht jedoch noch aus. Als mogliche Ursachen kommen
unter anderem der sehr geringe Grad bzw. das komplette Fehlen einer Verfestigung, das Auf-
treten mikroplastischer Effekte? (vgl. Abschnitt 4.3 fiir Details), sowie ein hoherer Anteil an
Defekten in nk Metallen in Frage [37]. Bei grobkristallinen Materialien sorgt iiblicherweise die
Verfestigung dafiir, dass lokale Spannungsspitzen in der Probe nicht sofort oder zu schnell zu
einer Verringerung des Probenquerschnitts fiithren. Ist die Verfestigung zu gering kommt es zu
einer Einschniirung und schlielich zum Versagen der Probe (vgl. Considere-Kriterium [38]).
Dariiber hinaus kénnen mikroplastische Effekte zu einer lokalen Schwéchung des verformten
Metalls fithren und zusammen mit der im Vergleich zu ihren grobkristallinen Pendants sehr
viel hoheren Defektdichte in nk Metallen, welche sich hauptséchlich auf die jeweiligen Her-
stellungsprozesse (Porositiit, Verunreinigungen, grosse innere Spannungen u.i.) zuriickfithren
ldsst, erhoht sich auch dadurch das Risiko fiir ein frithzeitiges Versagen. Abbildung 1.3 zeigt
die Sprodigkeit im Zugversuch bei gleichzeitiger Duktilitdt im Druckversuch am Beispiel von
edelgaskondensiertem, nanokristallinem Palladium [39]. Zur Bestimmung der plastischen Ei-
genschaften eines nk Materials erweisen sich also Verformungen mit einem Kompressionsanteil
als sinnvoll.

Diese Darstellungen machen deutlich, dass es im Vorfeld mechanischer Untersuchungen von ent-
scheidender Bedeutung ist, die Vor- und Nachteile der verschiedenen Priifmethoden gegeneinander
abzuwéigen, um dann im Hinblick auf die schon bekannten Eigenschaften des zu untersuchenden
Materials bzw. auf die zu erforschenden Aspekte des Materialverhaltens eine Entscheidung treffen
zu konnen. Das Hauptaugenmerk dieser Studie lag in der makroskopisch gemittelten Untersuchung
von nk Metallen und zwar hinsichtlich ihrer plastischen Eigenschaften, sowie der zugrundeliegenden
Deformationsmechanismen. Dementsprechend musste eine Priifmethode gefunden werden, welche
nicht nur die Realisierung moglichst grofier plastischer Dehnungen erlaubt, sondern auch die An-
wendung eines breiten Spektrums an Dehnraten zulésst. In Anbetracht der niedrigen Duktilitat
der nk Metalle im Zugversuch sollte das hier verwendete Verformungsexperiment unbedingt einen
kompressiven Charakter aufweisen. Idealerweise, wird dariiber hinaus durch das Aufbringen eines
entsprechenden Scher- oder Torsionsanteils eine noch gréfliere Dehnung erreicht.

Aufgrund dieser Uberlegungen fiel die Wahl auf eine Anfang des letzten Jahrzehnts von
Rittel et al. erstmals vorgestellte Probengeometrie, die sogenannte shear compression specimen

3Unter Mikroplastizitiit versteht man das Auftreten lokaler plastischer Dehnungen in einem polykristallinen
Material wahrend einer Verformung.
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Abbildung 1.3: Vergleich von Zug- (rote Linie) und Druckversuch (griine Linie) bei Raumtemperatur an
edelgaskondensiertem Palladium mit einer Korngréfle von &~ 14 nm. Dabei wird deutlich, dass die nano-
kristallinen Proben bei gleichen Dehnraten im Zugversuch sprode brechen wihrend sie im Druckversuch
eine gute Duktilitdt zeigen [39)].

(s-SCS)* [40-42]. Dabei handelt es sich um einen Quader oder einen Zylinder, in welchen, wie
in Abbildung 1.4(a) gezeigt, unter einem Winkel von 45° auf zwei gegeniiberliegenden Seiten
kleine Kanéle geschnitten wurden. Bei Anlegen einer uniaxialen Druckbelastung senkrecht zur
Ober- und Unterseite der s-SCS erféhrt der Stegbereich eine Scherung (siehe Abb. 1.4(b)). Bei
genauer Betrachtung wird jedoch deutlich, dass im Stegbereich zwischen diesen beiden Kanélen
ein komplexer dreidimensionaler Spannungs- bzw. Dehnungszustand vorliegt, welcher unter ande-
rem auch, wie gewiinscht, einen Kompressionsanteil beinhaltet. Ein positiver Nebeneffekt dieser
Konstruktion ist die Mo6glichkeit durch Verinderung des Schnittwinkels die Grofle dieser Antei-
le zu variieren und so mit der vorgestellten Probengeometrie unterschiedliche Spannungs- und
Dehnungszustinde zu untersuchen. Auf der anderen Seite macht dieser Verformungszustand aller-
dings eine einfache Berechnung der geometrieunabhéingigen Spannungen und Dehnungen aus den
experimentellen Druckkraft-Lingendnderungs-Daten auf rein analytischem Wege unmoglich. Eine
Bestimmung dieser Groflen gelingt allerdings trotzdem durch den Einsatz von Finite-Elemente-
Methode-(FEM)-Simulationen; eine genaue Beschreibung der Probengeometrie und der Vorge-
hensweise zur Bestimmung der dquivalenten Spannungen und Dehnungen finden sich in Kapitel
3. Eine ausfiihrliche Diskussion iiber das Potential und die Validierung der s-SCS als Proben-
geometrie zur mechanischen Priifung bis hin zu groflen Dehnungen war Inhalt einer Vielzahl von
Studien [43-56].

Die von Rittel et al. vorgestellte Probengeometrie erweist sich allerdings fiir eine Anwendung auf
nk Metalle zunéichst einmal als zu grof3. Deshalb war das Ziel dieser Studie die urspriingliche s-SCS
zu miniaturisieren (— m-SCS) ohne ihr charakteristisches Verformungsverhalten (den vorliegenden
Spannungszustand) dabei zu beeintrichtigen und dies im Rahmen einer Validierung - Vergleich mit
anderen, bereits etablierten, Priifverfahren (hier: DIN-Zugversuch [57]) - unter Beweis zu stellen.
Dariiber hinaus folgte nach der erfolgreichen Etablierung im Rahmen einer ersten Anwendung die
Untersuchung der mechanischen (genauer: plastischen) Eigenschaften der edelgaskondensierten,
nanokristallinen Mischkristalllegierung PdggAug mittels m-SCS.

4Im Rahmen dieser Studie bezieht sich die Bezeichnung s-SCS auf die Probengeometrie in OriginalgréBe, wie sie
von Rittel et al. vorgestellt wurde, wiahrend die Bezeichnung m-SCS auf die in dieser Arbeit miniaturisierte Version
verweist.
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(b)

Abbildung 1.4: Zur Verdeutlichung der Form und des Verformungsverhaltens sind in (a) die beiden
iiblicherweise benutzten Typen der s-SCS (Zylinder und Quader) und in (b) beispielhaft verschiedene
Stadien der Verformung einer zylinderférmigen s-SCS gezeigt.

Demzufolge besteht diese Arbeit aus folgenden Abschnitten:

Kapitel 2 beschéftigt sich mit den theoretischen Grundlagen der FEM und beschreibt den zur Im-
plementierung des gewiinschten konstitutiven Materialverhaltens verwendeten Algorithmus néher.
Die im Rahmen dieser Studie benutzte Probengeometrie und ihre speziellen Eigenschaften, die
notwendigen Mafinahmen zu ihrer Miniaturisierung, sowie der zu deren Validierung angestrengte
Vergleich mit einem konventionellen Zugversuch nach DIN [57] finden sich in Kapitel 3, wéhrend
die Verformungen des nk PdggAuig und deren Ergebnisse, sowohl bei Raumtemperatur als auch
bei tiefen Temperaturen (in fliissigem Stickstoff), in Kapitel 4 gezeigt und erldutert werden. Ka-
pitel 5, letztendlich, dient der kurzen Zusammenfassung aller Ergebnisse dieser Studie bzw. dem
Ausblick auf mogliche weiterfithrende Fragestellungen fiir zukiinftige Untersuchungen.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen
Finite-Elemente-Methode
zur Simulation mechanischer

Verformungen

Dieses Kapitel beinhaltet die Darstellung der mathematischen und physikalischen Grundlagen der
Finite-Elemente-Methode (FEM), welche als wichtigstes Werkzeug der Datenauswertung einen
grofen Anteil am Erfolg der aktuellen Arbeit hatte. Dariiber hinaus wird die Herleitung eines
Algorithmus zur Implementierung eines beliebigen elasto-plastischen Verfestigungsverhaltens in
die benutzerdefinierte Subroutine UMAT des Softwarepakets ABAQUS beschrieben.

2.1 Notation und wichtige mathematische Grundlagen

Zu Beginn dieses Abschnitts erscheint es sinnvoll einige Konventionen beziiglich der Notation zu-
sammenzufassen, um Missverstindnisse im spéiteren Verlauf zu vermeiden.

Darstellung physikalischer Gréfien:
Im Rahmen dieser Arbeit auftretende physikalische Groflen entsprechen einer der folgenden Kate-
gorien und werden in mathematischen Beziechungen derart dargestellt:

Skalar: A Vektor: A Tensor: A

Einstein’sche Summenkonvention:
Sofern keine abweichenden Anweisungen gegeben sind gilt grundsétzlich die Einstein’sche Sum-
menkonvention, d.h. iiber doppelt auftretende Indizes innerhalb eines Produkts wird summiert.

Beispiel: a;-bi-cj=c¢j Y a;-b;
— i

Skalarprodukt oder inneres Produkt:
Dabei handelt es sich im allgemeinen Fall zwischen Tensoren aus R™*™ um eine positiv definite,
symmetrische Bilinearform, die folgendermafien definiert ist:

CR™ X R™" — R|(A,B)—A:B= ZZA”' ij = Aij - Bij



KAPITEL 2. Theoretische Grundlagen - Finite-Elemente-Methode zur Simulation mechanischer
Verformungen

Dyadisches Produkt:
Das dyadische Produkt ® ist die lineare Abbildung zweier Tensoren zweiter Stufe auf einen Tensor
vierter Stufe [58]

® IRan > RoXp — RnLXnXoXp | (A7§) — A@E

mit der folgenden Eigenschaft: (A® B) C = (B : €) A und C € R°*P. Das dyadische Produkt
zweier Vektoren stellt einen Spezialfall der obigen Definition dar und ergibt einen Tensor zweiter
Stufe.

Beispiel: Darstellung einer Matrix aus ihren Komponenten

A=Ajje, ®e;
Dabei sind {A;;} die Komponenten der Matrix A beziiglich der Basis {e¢; ® e} und berechnen
sich folgendermaflen unter Verwendung des dyadischen Produkts:
Aij :é' (e; ®§j) =& (éﬁj) .
Fiir die Spur von A gilt dann:
Spur(4) =¢;-(Ae;) =A-(¢;®e;) = A -

Norm bzw. Betrag eines Tensors:
Die Norm eines Tensors || Al| berechnet sich unter Anwendung des obigen Skalarprodukts zu

Al = /A : A= /A Aij . (2.1)

Deviatorischer und dilatorischer Anteil eines Tensors:
Jeder zweistufige Tensor A kann additiv in einen deviatorischen Anteil é’ und einen dilatorischen
Anteil A° zerlegt werden:

!

BN

+
mit  A° = % Spur(é) 1 und

|5 S

(2.2)

s 1

‘=4~ 3 Spu(4) 1.

Voigt-Notation:

Zur Beschreibung des Spannungs- bzw. Dehnungszustands bedienen wir uns der Voigt-Notation.
Dabei macht man sich die Symmetrie der entsprechenden Tensoren (Spannung, Dehnung, Stei-
figkeit) zunutze, um deren Darstellung derart zu vereinfachen, dass Spannungen bzw. Dehnungen
nur noch einen Vektor und Steifigkeiten lediglich einen Tensor zweiter Stufe aufspannen. Diese
lassen sich dann folgendermaflen formulieren:

Ora Exa Eyw Ei2 Ei3 Ey Eis FEig

Oyy Eyy Esy E3z FEiy Eos g

lopme €2z E33 E3y Eszs FEsg
g = , €= ) E =

Txy Vzy E44 E45 E46

Tyz Vyz symmetrisch FEss  FEsg

Tzx Yzax E66
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2.2 Grundlagen der Methode der Finiten Elemente (FEM)

Die Methode der Finiten Elemente (FEM) ist ein Ndherungsverfahren, dessen Grundidee auf der
Zerlegung des zu losenden, komplexen, physikalischen Problems in viele, einfache, kleine Elemen-
te basiert. Dies gilt nicht nur in geometrischer Hinsicht (siehe Abb. 2.1), sondern auch was den
szeitlichen Ablauf* angeht. Die geometrischen Elemente besitzen endliche Abmessungen (— Finite
Elemente) und sind rein technisch nur an bestimmten Punkten, den sogenannten Knoten, mitein-
ander verbunden. Die ndherungsweise Losung des Gesamtproblems erreicht man nun dadurch, dass
das Problem an allen durch die Konstruktion (Entwurf von Geometrie und Netzknotentopologie
— meshing) entstandenen Knoten entsprechend der vorgegebenen Rand- und Kompatibilitéits-
bedingungen fiir jeden ,zeitlichen Teilabschnitt® (Inkrement) sukzessive geldst und anschlieflend
auch dargestellt wird. Die Anzahl dieser Inkremente richtet sich im Allgemeinen nach der Pro-
blemstellung. Eine hohe Inkrementanzahl steigert die Genauigkeit des FEM-N#herungsverfahrens
und erhoht gleichzeitig die Konvergenzwahrscheinlichkeit in jedem Inkrement.

Der folgende Abschnitt beschreibt die mathematischen und physikalischen Grundlagen der FEM.
In Anbetracht der in dieser Arbeit behandelten physikalischen Problemstellung (mechanische Ver-
formung) geschieht dies zur Verdeutlichung der Vorgehensweise zuniichst fiir den elastostatischen
Fall (lineare Finite-Elemente-Methode). Die Implementierung plastischer Prozesse (nicht-lineare
Finite-Elemente-Methode) ist dann lediglich als Erweiterung der hier erarbeiteten Grundprinzipe
zu verstehen und wird an der entsprechenden Stelle noch einmal néher erldutert. Grundlage fiir
die hier dargestellten Sachverhalte bilden die Biicher von Klein [59] und Dankert et al. [60], sowie
das Skriptum von Koénke [61].

2.2.1 Formulierung der zugrundeliegenden Differentialgleichungen in
Matrixform

Die FE-Methode ist ein computergestiitztes Nidherungsverfahren, das durch einen hohen Forma-
lisierungsgrad auch die Losung komplexer, physikalischer Probleme ermdoglicht. Im ersten Schritt
dieser Formalisierung werden die entsprechenden, bekannten Gleichungen der Elastizititslehre in
Matrixform neu formuliert.

reales Bauteil simuliertes Bauteil
i V4
7

h&\\&\\h\g

1
T
I
1
1

A B )
.

§“§\W\\\H
|}

Abbildung 2.1: Verdeutlichung des grundlegenden Prinzips beim Entwurf einer FEM-Simulation am
Beispiel eines Doppel-T-Trégers (IPB) [59].
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Betrachtet man einen beliebigen, verformten Koérper, so muss, bezogen auf ein beliebiges Volumen-
element, zu jedem Zeitpunkt dieser Verformung ein Gleichgewicht zwischen der inneren Spannung
und den von auflen angreifenden Belastungen herrschen. Es muss also fiir die daraus resultierenden

Krifte K gelten:
S k-0

Abbildung 2.2(a) verdeutlicht dieses Kréiftegleichgewicht am Beispiel aller in x-Richtung auf ein
Quader-Element wirkenden Kréfte (p, : duflere Kraft; 0, : Hauptspannung; 7., 7., : Scherspan-
nungen), welches sich im Inneren eines Korpers befindet. Daraus ergibt sich:

ZKI:O

— —0gedydz + | Opz + 52 i dydz — Ty dov dz + | Tya + Ty dy | dedz
Ox dy
O0Tza
—Topdrdy + | Tow + 5 dz | dedy — p,dxdydz =0
z

. 003y n OTya . 0w 0
Ox Oy 9, P=T -

Fiihrt man die entsprechenden Rechnungen fiir die beiden anderen Richtungen aus, so gelangt man
zu folgender Gleichgewichtsgleichung, die innere und duflere Kraftgroflen miteinander verkniipft:

O—II
o
) ) ) vy
fi) o) fi) S _
) fé) ) Yy
0 0 Z|0 5 & . = 0
yz
TZ.L
= QT-ng:(). (2.3)
4 a‘l:“
Tyx + 3 dy
dx ~
| /
;2 Y
| Oxx
Oyy ] = = :-:‘_:‘—p- Gy T X d
X
B .| [N —
dy [
. ///T/ S, 81:.,\ X
e YX <l T{\ + = dz
Z
(a) (b)

Abbildung 2.2: (a) Kriiftegleichgewicht an einem beliebigen Quader-Element im Inneren eines Kérpers
[59] und (b) tetraederformiges ,,Finites“ Element (Typ: C3D10M) mit 10 Knoten (Punkte).



KAPITEL 2. Theoretische Grundlagen - Finite-Elemente-Methode zur Simulation mechanischer
Verformungen

Dabei ist D die Differentialoperatorenmatrix (vgl. auch Gl. (2.4)), ¢ der Spannungsvektor und p
der Vektor der von auBen angreifenden Krifte. Um nun in Form einer Matrizengleichung einen
Zusammenhang zwischen Verschiebungen u und den anliegenden &ufleren Kréften herzustellen,
benstigt man die folgenden beiden Beziehungen:

oz Z 0 0
le]
Eyy 0 a_y 0
) U
Exz 0 0 92
e= = uy, | =D-u (2.4)
2 2 -
Ty 9y Oz
o 0 b
Yyz 0 2z 9y
o) o)
| Vez | | oz 0 oz |
Ozz Eyn B B3 By Eis Eig Exa
Oyy Eas  Esz FEaq FEos Lo Eyy
g E33 E34 E3r E36 g
g = = = ’ ! = = g & (2 5)
Txy E44 E45 E46 Vzy
Tys symmetrisch Es5  Esg Vyz
L Tzx ] L E66 ] L Yz ]

Die kinematische Gleichung (2.4) beschreibt die Beziehung zwischen den dufleren Weggrofien (Ver-
schiebungen u ) und den entsprechenden inneren Weggréfien (Dehnungen ¢ ), wihrend das Mater-
ialgesetz (2.5) eine Darstellung des Hook’schen Gesetzes in Matrixform ist (£ heifit Elastizitéits-
matrix), also eine Verbindung zwischen inneren Kraft- und Weggroéfen herstellt. Setzt man nun
(2.4) und (2.5) in Gleichung (2.3) ein, so ergibt sich die gesuchte Beziehung in Matrixschreibweise:

D" E-Du=p <+ k-u=p. (2.6)

|

Dies ist die finite Grundgleichung mit der Steifigkeitsmatrix k, die im Folgenden fiir ein beliebiges
elastostatisches Problem im Sinne der Finite-Elemente-Methode weiterentwickelt werden soll.

Sei nun ein komplexes, elastostatisches Problem (z.B. Belastung auf ein komplexes Bauteil) ge-
geben. Nach der Grundidee der Finiten-Elemente-Methode wird in einem ersten Schritt das Ge-
samtproblem in kleine, ,finite“ Elemente unterteilt. Diese Elemente konnen abhéngig von der
Problemstellung verschiedene Formen annehmen und sind lediglich an bestimmten Punkten, den
sogenannten Knoten, miteinander verbunden. Abbildung 2.2(b) zeigt beispielhaft das in dieser
Arbeit ausschlielich benutzte tetraederférmige Element (Typ: C3D10M) mit 10 Knoten. AuBere
Belastungen bzw. Randbedingungen werden bei der FE-Methode ausschlielich iiber diese Knoten
eingeleitet bzw. realisiert. Deshalb miissen die folgenden beiden Bedingungen zu jedem Zeitpunkt
einer Verformung an jedem Knoten gewéhrleistet sein [60]:

I) Gleichgewicht:
Die Gleichgewichtsbedingungen zwischen dufieren Kriften und inneren Kréften (Elementkno-
tenkrifte) miissen an allen Knoten gelten.

10
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II) Kompatibilitit:
Es muss sichergestellt sein, dass Verformungen der Elemente infolge der Elementknotenkrifte
derart berechnet werden, dass die Knoten angrenzender Elemente die gleichen Verformungen
vollfithren. Dies sorgt unter anderem dafiir, dass benachbarte Elemente nicht plotzlich ,aus-
einanderreiflen®.

Basierend darauf erfolgt nun zunichst geméf Gleichung (2.6) fiir alle n. Elemente die Bestimmung
der entsprechenden Elementsteifigkeiten k. (vgl. Gl (2.7)), gefolgt von deren Zusammenfassung
zu einer Systemsteifigkeit K. Dies bedeutet, dass sich zunichst fiir jedes Element durch besagte
Gleichgewichtsforderung ein Gleichungssystem ergibt, welches von den Knotenverschiebungen und
Knotenkréften innerhalb dieses Elements abhéingig ist. Fiir ein Element mit beispielsweise zwei
Knoten (ki, k2) und je drei Translationsfreiheitsgraden (us, uy, u.) hat dieses Gleichungssystem
folgende Form:

Uk1,x PEl,x
=1 212
Uk1,y Pk1,y
(3 . 3) (3 . 3) Uk1,z o Pk,
Uk2,x PE2,x
T Uk2, Pr2,
éu ém Y Y
U2, DPk2,
B3x3)|@Bx3) | L T4 LT
ﬁn §12 k| P
T
_ﬁ 12 §22 Uk L2
— kE_-u.=p, (2.7)

Stehen die Elementsteifigkeiten fiir alle n, Elemente zur Verfiigung, so kann nun durch knoten-
weise Anwendung der Gleichgewichts- bzw. Kompatibilitdtsbedingung in Abhéngigkeit von den
Elementsteifigkeiten eine Systemsteifigkeitsbeziehung aufgebaut werden!. Rein formal wird dabei
jede Submatrix (vgl. in vorherigem Beispiel k 11 k 99 und k 12) einer jeden Elementsteifigkeits-
matrix genau einmal in die Systemsteifigkeitsmatrix eingespeichert, die dann schlielich folgender
Bedingung gehorcht:

>

U=P. (2.8)

Dabei ist K die Systemsteifigkeitsmatrix, U der Systemverschiebungsvektor und P der Systembe-
lastungsvektor. In diesem Stadium der FE-Methode ist K eine quadratische Matrix mit (n.- f ) Zei-
len/Spalten (n.: Gesamtanzahl der Knoten / f: Anzahl der Freiheitsgrade innerhalb des Systems).
An dieser Stelle ist es nun einfach die entsprechenden Randbedingungen in das Gleichungssystem
einzubauen, denn jede Randbedingung fiithrt zum Streichen (,,Nullsetzen®) einer Zeile/Spalte oder
auch zum Auffiillen der entsprechenden Matrixelemente mit den in der Randbedingung geforderten
Werten.

1Es erscheint auf den ersten Blick unnétig kompliziert erst Elementsteifigkeitsbeziehungen aufzustellen bevor
man knotenweise die Systemsteifigkeitsbeziehung aufbaut, dieser hohe Grad an Formalismus stellt jedoch sicher,
dass eben diese Systemsteifigkeit immer auf die gleiche Weise erstellt werden kann, unabhéngig von der Art/Form
der gew#hlten Elemente, und somit auch unabhéngig von der Art des zu lésenden Problems.

11
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Bemerkung zu vorgegebenen Kriften und Lingenéinderungen (engl.: prescribed loads
and displacements):

In den meisten FEM-Simulationen besteht die Moglichkeit Verformungen entweder durch die Vor-
gabe von Kriften oder durch die Vorgabe von Langenédnderungen auf den modellierten Korper
bzw. auf Teile des Korpers zu realisieren. In beiden Féllen erfolgt die mathematische Umsetzung
zunéchst einmal auf die gleiche Weise. Genau wie bei auftretenden Randbedingungen werden
die Zeilen innerhalb des Gleichungssystems (2.8), die den Teilen des Kérpers zugeordnet sind,
welche gewisse Vorgaben erfahren sollen, den vorgegebenen Kraft- bzw. Lingenédnderungswerten
entsprechend angepasst. Im Gegensatz zur Vorgabe von Kréften ergibt sich bei der Vorgabe von
Léangenéinderungen hierbei jedoch meist ein Problem, denn die resultierende Systemsteifigkeits-
matrix verliert dadurch iiblicherweise ihre Symmetrie. Dies ldsst sich allerdings durch geeignete
Zeilenoperationen, welche die Losungen des Gleichungssystems nicht veréindern, korrigieren [62,63].

2.2.2 Losungsverfahren nach Galerkin

Bei Gleichung (2.8) handelt es sich um ein System von Differentialgleichungen, welches es nun
zu losen gilt. Dabei findet in der Mehrzahl der Fille das Losungsverfahren nach Galerkin seine
Anwendung [64]. Um die Methode zu veranschaulichen soll erst das grundsiitzliche, mathema-
tische Vorgehen in einer Dimension (= System mit einem Freiheitsgrad) beschrieben werden.
Die Methode von Galerkin ist eine spezielle Variante der Methode der gewichteten Residuen zur
niherungsweisen Losung partieller Differentialgleichungen.

Sei L{u(x)] + f(x) = 0 die differentielle Formulierung eines physikalischen Problems mit einer
Randbedingung fiir u(z) und

n
E(x):Zai,l~g¢:a0+a1~x+a2~x2+...+an~x" (2.9)
i=1
eine Ansatzfunktion fiir deren Losung mit a;_1 Parametern und g; linear unabhéngigen Basisfunk-
tionen. Dann ergibt sich daraus das Residuum als r(z) = L{u(x)] + f(z). Bei der Methode der
gewichteten Residuen wird nun u(x) so gewiihlt, dass fiir das innere Produkt gilt:

/w(x) r(z)dx =0, (2.10)

und zwar fiir eine Menge ausgewihlter, linear unabhingiger? Gewichtsfunktionen w(z). Bei der
Methode von Galerkin fillt diese Wahl gerade auf die Basisfunktionen g; der Ansatzfunktion,
sodass die Berechnung des inneren Produkts (2.10) und somit die Bestimmung der a;_; Parameter
nicht nur stark vereinfacht wird, sondern auch, passend zur FE-Methode, einen hohen Grad der
Formalisierung aufweist.

Ubertragen auf das FE-Problem wihlt man eine Ansatzfunktionsmatrix G derart, dass gilt:

u=G-d. (2.11)

Beliebige Verschiebungen u in einem Korper werden also iiber bestimmte ,,Stiitzstellen“ realisiert
(Knotenverschiebungen). Dementsprechend nimmt das innere Produkt (2.10) bei Anwendung auf
Gleichung (2.8) folgende Form an:

(@ u-p))av o

= (" (K-G-d—P))dV =0

14
— (G"E-G-d) dV*/ (G"-P)dV =0 (2.12)
v 14

2Wire u(z) die exakte Lésung des Problems wire das innere Produkt [ w(z)r(z) dz stets gleich Null, unabhéngig
von der Wahl der Gewichtsfunktionen w(x).
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Auch in Gleichung (2.12) steht im linken Integral die Verkniipfung einer Steifigkeit mit einer
Verschiebung und im rechten Integral sind alle duleren Krifte zusammengefasst. Es ergibt sich
also eine ,finale“ Weiterentwicklung der finiten Grundgleichung fiir das hier betrachtete Problem:

(1=
[~

d=P, (2.13)
welche jedoch durch das Naherungsverfahren nach Galerkin in ein lineares Gleichungssystem
iiberfithrt wurde. Dessen Losung ergibt sich dann schlieflich durch Anwendung des Gauf’schen
Eliminationsverfahrens oder der Cholesky-Zerlegung [65,66].

Aus den hier beschriebenen Grundlagen der Finite-Elemente-Methode wird klar, dass der Erfolg
dieser Methode unter anderem auf dem extrem hohen Formalisierungsgrad beruht und dass die
Losung eines komplexen, physikalischen Problems zwar mit dem Entwurf der Geometrie beginnt,
aber letztendlich entscheidend sind die gewiihlte Netzknotentopologie (Elementtyp — Ansatzfunk-
tionen; Knotenwahl — Genauigkeit), sowie die dem Material entsprechenden Steifigkeitsmatrizen.
In den modernen Softwarepaketen, wie ANSYS oder ABAQUS, miissen nach dem Aufbau der
Geometrie (inklusive der Elementwahl) nur noch die Elastizitdtsmatrizen des jeweiligen Mater-
ials angegeben werden; die Programme bauen dann nach dem hier beschriebenen Verfahren die
Element- und Systemsteifigkeitsmatrizen auf und 16sen diese anschlielend.

2.2.3 Plastischer Fall - Nicht-lineare Finite-Elemente-Methode

An dieser Stelle sei erwéihnt, dass die hier beschriebenen Gleichungen in ihrer bisherigen Form
lediglich fiir den linearen, elastostatischen Fall gelten. Auf ein Miteinbeziehen dynamischer Be-
ziehungen wurde in Anbetracht des vorliegenden physikalischen Problems verzichtet. Die Imple-
mentierung plastischen Materialverhaltens erfolgt unter Beriicksichtigung der weiter oben darge-
stellten Grundlagen im Rahmen einer nicht-linearen FE-Methode dadurch, dass die verwendeten
Steifigkeitsmatrizen zusétzlich eine Abhéngigkeit von den bereits stattgefundenen Verschiebungen
(= Verformungshistorie) erhalten:

KU) U=P. (2.14)

Der nicht-lineare Fall wird also auf den linearen Fall zuriickgefithrt indem das Beanspruchungsni-
veau des Materials ebenfalls Beriicksichtigung findet. Der Verlust der allgemeinen Linearitdt hat
jedoch fiir die weitere Implementierung eines plastischen Materialverhaltens noch andere Kon-
sequenzen. Durch den Einfluss der Verformungshistorie nimmt Gleichung (2.14) eine implizite
Form an; eine analytische Losung ist dann auch fiir einfachste Fiélle nur selten moglich. Trotz-
dem kann iiber die Anwendung eines inkrementell-iterativen Verfahrens eine N#herungslosung
gefunden werden. Dies gelingt durch die Unterteilung des gesamten Verformungszeitraums in eine
geniigend grofie Anzahl an Zwischenschritten (Inkremente). Innerhalb dieser Inkremente folgt die
verwendete Steifigkeitsmatrix, wie im elastostatischen Fall, einem linearen Zusammenhang und
ermoglicht so in einem iterativen Prozess die Ermittlung einer passenden Steifigkeitsmatrix. Dabei
ist es wichtig, eine geniigend grofle Anzahl an Zwischenschritten zu beriicksichtigen damit zum
einen die Konvergenz der Einzelschritte gewéhrleistet ist und zum anderen die so erreichte Nédhe-
rung keinen zu groflen Fehler aufweist. Die Basiskonfigurationen der kommerziellen Softwarepakete
ANSYS und ABAQUS beinhalten allerdings nur ein begrenztes Arsenal an Moglichkeiten im elasto-
plastischen Fall die funktionalen Zusammenhénge zwischen der Steifigkeitsmatrix und den bereits
durchlaufenen Verschiebungen?® zu realisieren. In der aktuellen Studie war es jedoch notwendig,
eben diesen funktionalen Zusammenhang moglichst frei definieren zu kénnen. Dies erméglichte
eine von ABAQUS bereitgestellte Subroutine namens UMAT, mit deren Hilfe in Fortran-Code
ein anndhernd beliebiges, plastisches Verfestigungsverhalten einstellbar ist. Ein weiterer Nachteil
des nicht-linearen Falls macht sich bei dem Zusammenbau der Knotenbeziehungen, wie in Ab-
schnitt 2.2.1 beschrieben, bemerkbar, denn die zu beachtende Verformungshistorie verbietet, im

3In beiden Softwarepaketen wird meist ein Zusammenhang zwischen der erreichten, plastischen Dehnung und
einigen, ausgesuchten Verfestigungsgesetzen hergestellt (lineare Verfestigung, multilineare Verfestigung usw.).
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Gegensatz zum linearen Fall, bei dem formalen Aufbau der Gesamtsteifigkeitsmatrix eine Super-
position der einzelnen Submatrizen, sodass jede Knotenverschiebung im Rahmen der bestehenden
Gleichgewichts- und Kompatibilitdtsbedingungen gesondert betrachtet werden muss. Dies fiihrt
natiirlich zu einer zusétzlichen Erhohung des Rechenaufwandes.

2.3 Implementierung eines benutzerdefinierten, konstitu-
tiven Materialverhaltens

Dieser Abschnitt erldutert zunichst die grundlegende Funktionsweise des ABAQUS-Unterpro-
gramms UMAT und beschreibt dann nicht nur die theoretischen Uberlegungen zur Implemen-
tierung eines elasto-plastischen Materialverhaltens, sondern auch dessen numerische Umsetzung.
Dabei basieren die nun folgenden Erlduterungen grofitenteils auf den Werken von Simo und
Hughes [67] bzw. Bohlke [68], ergénzt durch die Arbeiten von Petryna [69] und Ballani [58].
Bei den folgenden Herleitungen wird erst einmal auf die in Abschnitt 2.1 beschriebene Voigt-
Notation verzichtet. Die entsprechenden Vereinfachungen finden jedoch vor einer letztendlichen
Implementierung des Algorithmus in die ABAQUS-Umgebung wieder ihre Anwendung.

2.3.1 UMAT - Grundlegende Funktionsweise

Die UMAT [70] ist eine Subroutine des ABAQUS/Standard-Softwarepakets und dient der Imple-
mentierung anndhernd beliebiger, konstitutiver Materialmodelle. Dabei wird sie, sofern aktiviert,
im Laufe einer FE-Simulation fiir jeden Knotenpunkt bei jeder Iteration eines jeden Inkrements
aufgerufen und durchlaufen. Ein Aufruf beginnt stets mit der Ubergabe von Informationen iiber
den aktuellen Zustand (= Index n) des verformten Materials (Spannungen, vordefinierte Feldvaria-
blen, benutzerdefinierte Zustandsvariablen (SDV)* usw.) und iiber das zu realisierende Inkrement
(vordefinierte Zustandsvariablen, bisherige Dehnung, sowohl total als auch plastisch, Dehnungs-
inkrement, Zeitindex usw.). Innerhalb der Subroutine werden dann in Abhéngigkeit von dem
zugrundegelegten, konstitutiven Materialmodell die Spannungen, Dehnungen und SDVs fiir das
Ende des Inkrements (= Index n+ 1) neu berechnet. Kernstiick einer jeden Berechnung innerhalb
der UMAT-Subroutine ist die Definition einer geeigneten, dem Materialmodell entsprechenden
Jacobi-Matrix (— DDSDDE)

dAa 8gn+1
DDSDDE = —= =

= In+l

welche letzten Endes die Vorschrift fiir die Neuberechnung der Spannung am Ende eines Inkre-
ments liefert. Zur besseren Ubersicht werden im Folgenden alle UM AT-internen Variablen, wie die
DDSDDE, grofigeschrieben und fettgedruckt.

Die hier beschriebene Vorgehensweise basiert auf dem 1986 von Simo und Taylor vertffentlichten
return-mapping-Algorithmus [71]. Abbildung 2.3 verdeutlicht schematisch den auf diesem Algo-
rithmus basierenden Ablauf eines jeden Inkrements. Die Berechnung der entsprechenden Grofien
erfolgt innerhalb der UMAT-Subroutine und beinhaltet ein geeignetes Zeitintegrationsverfahren,
sowie eine geeignete Linearisierung des Problems, um die nacheinander berechneten Inkremente in
korrekter Art und Weise zusammenzufiithren. Dementsprechend ist es zunéchst einmal notwendig
die theoretischen Grundlagen einer elasto-plastischen Verformung zu verstehen.

4Diese werden programmintern als solution-dependent state wariables bezeichnet und dienen der Berech-
nung/Ausgabe/Speicherung von benutzerspezifischen Daten.
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return-mapping-Algorithmus
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung des return-mapping-Algorithmus. Der Index p kennzeichnet
plastische Groflen, n den Zustand vor und n + 1 den Zustand nach einem Inkrement.

2.3.2 Elasto-plastisches Materialverhalten

Die im Rahmen dieser Studie durchgefithrten Verformungen fanden ausschliellich in isothermer
Umgebung (77 K oder 295K) statt und beschrinkten sich auf langsame Dehnraten von maximal
1s~!. Dies hat zur Folge, dass Beziehungen zwischen auftretenden Spannungen und Dehnungen
als geschwindigkeitsunabhéngig und das Materialverhalten als quasi-statisch angesehen werden
kann. Die Behandlung aller betrachteten Verformungen erfolgt also im Rahmen einer klassischen,
ratenunabhéngigen Elasto-Plastizitéitstheorie [67] unter Einsatz des Prinzips der maximalen plas-
tischen Dissipation®. Auf eine Herleitung der entsprechenden Beziehungen wird allerdings an die-
ser Stelle zu Gunsten der daraus resultierenden Folgerungen verzichtet, Details dazu finden sich
unter anderem in [72]. Unter Beachtung dieser beiden Grundprinzipien ergeben sich die folgenden
Annahmen und Bedingungen fiir die zu untersuchenden Prozesse:

e Additive Zerlegung:
Es handelt sich bei den betrachteten Dehnungen zu jedem Zeitpunkt der Verformung lediglich
um kleine Dehnungen. Dies ermoglicht die additive Zerlegung des Dehnungs- bzw. Dehnra-
tentensors in einen elastischen und einen plastischen Anteil:

e = g, tg, (2.16)

=e

I[ON

= € +E .
£ TE,
AufBlerdem wird im Folgenden vorausgesetzt, dass das untersuchte plastische Materialverhal-
ten inkompressibel ist. Daher gilt:

e =g, = Spur(ge) = Spur(g) . (2.17)

=p =p

e Spannungs-Dehnungs-Beziehung fiir den elastischen Bereich:
Im allgemeinen, elastischen Fall ergibt sich der Spannungstensor ¢ als Response auf eine
elastische Dehnung € aus der Forminderungsenergiedichte W, welche als Potential fiir die
besagte Spannung dient. Im isotropen, linearen Spezialfall hat die Forméinderungsenergie die
Form (), pi: Lamé-Konstanten):

W(E ) = % Spur(ge)2+,u8pur(gi) .

=e

5Prinzip der maximalen plastischen Dissipation [69]:
Fir eine angegebene plastische Dehnrate gp entspricht der aktuelle Spannungszustand immer dem Mazimum der

plastischen Dissipation I1g;:
Mgis = g: gp + WVerfestigung(O‘) >0.

Dabei entspricht der erste Term einem Energiebeitrag aufgrund des plastischen FlieBens und Wr/erfestigung (¢) ist
der Beitrag der Materialverfestigung, wobei « den ,,Fortschritt® der Verfestigung charakterisiert.
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Daraus folgt fiir den Spannungstensor:

i)
g:T: = )\Spur(s )l—&-nge
@b g Spur(g) I+2ue’ (2.18)
G ¢, [g - ép] (2.19)
mit dem Kompressionsmodul K und dem Steifigkeitstensor
C = Aol+2ul° (2.20)
WD 3K P4 oup (2.21)

Dabei ist I der Einheitstensor 2. Stufe mit [ = d;; e, ®e; und IS der symmetrische vierstufige
Einheitstensor mit I° = 1 5 (Oindji +6adjr) e; ® e, ®ey ® e, Die Projektoren P ° bzw. P’ sind
spezielle, tensorielle Operatoren die einen beheblgen Tensor in den entsprechenden dilato-
rischen bzw. deviatorischen Tensor iiberfiithren (vgl. Gl. (2.2)). Sie lassen sich folgendermafien
berechnen:

lige)
[e]

I2] und P'=1"-P°
Die Lamé-Konstanten A und p ergeben sich iiber die bekannten Beziehungen:

2vG . E

Dabei ist GG der Schub- bzw. E der Elastizitdtsmodul und v die Poisson-Zahl.

e Flielbedingung nach von Mises:
Elastisches Materialverhalten ist begrenzt auf einen bestimmten, kleinen Spannungsbereich.
Erreicht die Spannung einen ausgezeichneten Wert, so kann plastisches Flielen einsetzen. Da
es im Allgemeinen unpraktikabel ist, einen tensoriellen ,,Schwellenwert“ anzugeben, erfolgt die
Betrachtung tiblicherweise mit Hilfe der Norm || ... || des Spannungstensors (vgl. Gl. (2.1)). Die
funktionelle Darstellung dieses Sachverhaltes spiegelt sich in der sogenannten FlieSbedingung
wider [68]:

¢ (d or(e) = || - \/gaF(ep) =0. (2.23)

In Abhéngigkeit vom untersuchten Material gibt es eine Vielzahl von moglichen Fliebedin-
gungen. Die hier angegebene Fliebedingung nach von Mises basiert auf der Annahme, dass
plastisches Flieen mit dem Erreichen einer kritischen Energie der Schubverformungen in Ver-
bindung steht. Diese Energie ist dem deviatorischen Anteil des Spannungstensors proportional
und deshalb die erste Wahl bei der Untersuchung von Metallplastizitéiten, die erfahrungsgemaf
ausschliellich von eben diesem deviatorischen Anteil ¢’ abhéingen; dieser l4sst sich iiber Glei-
chung (2.2) berechnen. op ist die sogenannte FlieBspannung, und deren Abhingigkeit von
ep wird durch das zugrunde gelegte Verfestigungsverhalten definiert. Im dreidimensionalen
Spannungsraum stellt eine derartige FlieBbedingung fiir feste €, eine abgeschlossene, konvexe
Fliche dar, die sogenannte FlieBfliiche. Andert sich die FlieBbedingung (2.23) mit €p, SO ldsst
sich jedem ¢, eine eigene Flieffliche zuordnen. Dabei erfolgt die Berechnung dieses Betrags der
plastischen Dehnung ¢, als akkumulierte plastische Dehnung nach folgender Vorschrift [68]:

‘ dr . (2.24)
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e Fliefiregel:
Im Rahmen einer assoziierten® Plastizitiitstheorie ergibt sich die in (2.24) eingehende plas-
tische Dehnrate als [68]

. O¢ (g’ 0r(ep))
=V T

) e (2.25)

Diese leitet sich direkt aus dem Prinzip der maximalen plastischen Dissipation unter der
Nebenbedingung (2.23) ab. Die Losung des so entstandenen Optimierungsproblems fiithrt zu
einem Lagrange-Multiplikator v > 0 und den im Folgenden beschriebenen Belastungs- und
Konsistenzbedingungen fiir ein plastisches Fliefen; v wird deshalb auch Konsistenzparameter
genannt.

e Kuhn-Tucker-Komplementarititsbedingung (Belastungsbedingung):
Basierend auf dem Prinzip der maximalen plastischen Dissipation und der Losung des ent-
sprechenden Optimierungsproblems lassen sich nun mit Hilfe von v und ¢ alle im Rahmen
einer Verformung moglichen Prozesse beschreiben:

@ <0, 7=0 -eclastische Be-/Entlastung
@ =0, >0 plastische Belastung
© =0, =0 neutrale Belastung

Abbildung 2.4 veranschaulicht die drei genannten Prozesse unter Annahme einer von Mises
FlieBbedingung anhand einer vereinfachten, zweidimensionalen Darstellung des entsprechen-
den Spannungsraums.

A
G.  FlieRflache

(P>O “_,.----...._...... (P(apo)zo

plastische
Belastung mit
Verfestigung

>
C.

I

Flie3¢flache
(P(£P1)=O

g

.
‘.

L]
LT

neutrale

Belastung plastische Belastung
ohne Verfestigung

Abbildung 2.4: Veranschaulichung der verschiedenen im Rahmen einer mechanischen Verformung mogli-
chen Prozesse. Ebenfalls dargestellt ist das Verhalten der Flielfliche bei Auftreten einer Verfestigung
(= Abhéngigkeit der FlieBbedingung von der akkumulierten plastischen Dehnung ¢;).

6 Assoziierte Plastizitit bedeutet hier, dass die Richtung der im spéteren Verlauf untersuchten Dehnungsinkre-
mente stets normal zur Fliefliche orientiert ist.
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e Konsistenzbedingung;:
Wie Abbildung 2.4 verdeutlicht, geniigt es im Allgemeinen nicht, dass ¢ gleich Null ist, um
eine plastische Verformung zu realisieren, vielmehr muss gewéhrleistet sein, dass der Prozess
die FlieBfliche auch nicht mehr verlisst. Dies wird erreicht durch die Konsistenzbedingung [68]

¢ (¢ or(ep) =0 (2.26)

und entspricht prinzipiell der physikalischen Notwendigkeit, dass g’p ebenfalls nicht gleich Null
sein darf damit es iiberhaupt zur Akkumulation einer plastischen Dehnung kommen kann.

Diese Bedingungen bilden die Grundlagen fiir die nun folgende numerische Implementierung eines
elasto-plastischen Materialverhaltens in die benutzerdefinierte ABAQUS-Subroutine UMAT.

2.3.3 Zeitintegration

Es gilt nun die Prinzipien des in Abschnitt 2.3.1 vorgestellten return-mapping-Algorithmus in ge-
eigneter Weise auf das hier beschriebene elasto-plastische Grundproblem unter Beriicksichtigung
der beschriebenen Bedingungen anzuwenden. Zeitintegration bedeutet in diesem Zusammenhang,
dass dafiir gesorgt werden muss, dass der zeitliche Ablauf der Inkremente sowohl physikalisch als
auch numerisch korrekt ist.

Problemstellung:

Bereits vorliegende Daten {g;‘, ey

p b
werden zusammen mit dem neuen Dehnungsinkrement Ag™ von der UMAT eingelesen und ein ge-

eigneter Algorithmus soll diese in die entsprechenden Grofien {gZ‘H, 5;“*‘1, DDSDDE (= Calg),

a”, SDVs, ...} zu einem Zeitpunkt ¢” vor dem Inkrement

SDVs, ...} am Ende des Inkrements zu einem Zeitpunkt ¢"*1 iiberfiihren.

Loésung:

Zur Bestimmung der gesuchten Groflen ist es zunéchst einmal notwendig herauszufinden, ob das
jeweilige Inkrement, also der gerade berechnete Zeitschritt, ein rein elastischer oder ein elasto-
plastischer ist. Dies gelingt durch die Einfithrung einer sogenannten trial-Spannung (= Test-
Spannung) T ial’ welche sich folgendermaflen berechnet:

T i = & [gn—H _gﬂ (2:27)
= C:len+ac-gr] =" +C: [Ac"] (2.28)

Eingesetzt in die Fliebedingung (2.23) ergibt sich:

— \/gdp (62) =0 (229)

1
—3p%2 und p:fESpur(a )

=trial

/

/ n —
gtrial’ oF (81’ )) - ’ gtrial

Ptrial = P (

. ’
mit g
’ =trial

ag
H:trial

Die Grofie p bezeichnet den Anteil des hydrostatischen Drucks an der Spannung (hier: gm,al). An
dieser Stelle sei noch einmal bemerkt, dass im Falle der Metallplastizitét lediglich der deviatorische
Anteil des Spannungstensors fiir ein FlieBen verantwortlich zeichnet. Basierend auf Bedingung
(2.29) ldsst sich nun eine Fallunterscheidung treffen:
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1') Qtrial S 0:

Der Zeitschritt ist rein elastisch und es sind keine weiteren Anpassungen notwendig. Daher
berechnen sich die Dehnung g"“ und die Spannung g"“ am Ende des Inkrements wie

folgt:

2') Otrial > 0 7

= (2.30)

:[Ag™] . (2.31)

1oy
\
>

e

n+1 _

g+
g o= g+

@}

Der Zeitschritt ist elasto-plastisch. Zur Berechnung der entsprechenden Gréflen am Ende des
Inkrements ist ein geeignetes Zeitintegrationsverfahren zu wéhlen, in diesem Fall aufgrund
seiner Stabilitit das implizite Euler-Verfahren [73]. Dementsprechend gelten fiir die plastische
Dehnung am Ende eines Inkrements die beiden Beziehungen:

3

Der Tensor N'™*! gibt hier die Richtung® des deviatorischen Spannungstensors

und ist deﬁn%rat durch:

§n+1 :§n+At.§~n+1
=p =p

n+1 _

(A.3) gZ + At -4t .£/0n+1

= g+ Ay N (2.32)

_ §n+A§n
=p =P

1 (A4 1 ]2
g, T At -2y =" g, +At- " 3

2
= g+ \/; - Ay (2.33)

— n n
= g +A5p

g/ n+1 an

Im+1
Im+1 __

a
=0 - Hg/nJrlu :

Die plastische Dehnung am Ende des Inkrements lédsst sich also berechnen mit Hilfe des
Parameters der Zeitintegration A~y. Zur Bestimmung von A~ betrachtet man:

g/nJrl —

(2.32)
(2.17)
(2.27)
(2.20)

Q: gt gt =g [t - (g + A

g: |:Eln+1 _gln _ A’Y .£10n+1:|

= p

gt = i M = g2 @234

=trial

Ordnet man nun in Gleichung (2.34) die mit der trial-Spannung verkniipften Grofien auf der
einen und die restlichen Groflen auf der anderen Seite an, folgt daraus:

[Es

In+1
=trial

= [l 2] 23)

— Otrial

Diese Gleichung ist nur dann erfiillt, wenn N'"! = N ’U”H, also die Richtungen der devia-

— Otrial

torischen trial-Spannung und der deviatorischen Spannung iibereinstimmen. Diese spezielle

"Dies scheint offensichtlich einer FlieBbedingung zu widersprechen, deutet aber im Rahmen einer trial-Spannung
nur auf einen nicht-elastischen Zeitschritt hin.
8Der Begriff Richtung eines Tensors A ergibt sich hier aus der Analogie zur Richtung eines Vektors a:

Vektor: N = 4 Tensor: N

“ el =4 Al
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Variation des return-mapping-Algorithmus bezeichnet man daher auch als radial return-
mapping-Algorithmus. Dariiber hinaus wird dadurch das tensorielle Problem in Gleichung
(2.34) zu einem Skalaren der Form

vereinfacht. Setzt man in diese Gleichung die FlieBbedingung (2.23) ein, so erhiilt man fiir
A~ eine implizite, skalare Bestimmungsgleichung;:

2
\/;01: (5;+1) +2u Ay = ’

(2.33) 2 n 2

— \/;0F<5p+\/;A7>+2,uA7:’
2 n 2

—2u Ay — 3 OF €y + gAfy =0, (2.37)

welche zum Beispiel mittels Newton-Verfahren [65,66, 73] gelést werden kann.

Im+1
gtm'al

/" + 20 Ay = | (2.36)

Imn+1
a
=trial

Imn+1
a
=trial

Im+1
a
=trial

= |

Damit ist die Zeitintegration sowohl fiir den rein elastischen als auch fiir den elasto-plastischen Fall
gelost. Zur Vervollstindigung des Algorithmus fehlt nun lediglich noch eine geeignete algorithmisch
konsistente Tangente galg (Jacobi-Matrix — DDSDDE).

2.3.4 Algorithmisch konsistente Linearisierung

Bei der Bestimmung der algorithmischen Tangente nach Gleichung (2.15) ist zu beachten, dass
aufgrund der Diskretisierung der Zeit in finite Intervalle und der Anwendung eines Zeitintegra-
tionsverfahrens die Spannung g "*' zwar eine Funktion von ¢"** und g Z“ ist, jedoch g Z“ selbst

ebenfalls von g "+1 abhingt. Es gilt also:

gt = (et (€Y) -

Eine algorithmisch konsistente Linearisierung des Problems muss eben diesem Sachverhalt Rech-
nung tragen. Dazu wird in einem ersten Schritt zunéchst der exakte Ausdruck fiir die Spannung
a n+1 hestimmt, um dann im Folgenden die korrekte Ableitung nach 3 n+1 hilden zu konnen.

Die Spannung am Ende des Inkrements g "+l st nach (2.2) gegeben durch:

1
gnJrl :gln+1+gon+ )

Die zuvor hergeleiteten Beziehungen (2.34) und (A.2) iiberfithren diese Gleichung in

g’n+1 _ glt’nr-‘r} _ 2’u A7 . M/n+1l 4 KSpur(§n+1 )l
= =tria — Otria - -
= g™t oAy N (2.38)

=trial —O¢rial

Gleichung (2.38) zeigt deutlich, dass sowohl das Konzept der trial-Spannung also auch die Art
des verwendeten Zeitintegrationsverfahrens einen Einfluss auf die gesuchte Jacobi-Matrix haben.
Basierend auf diesem Wissen ist es nun moglich geméf Gleichung (2.15) eine algorithmisch konsis-

tente Tangente C atg 21 berechnen:

ao.n+1 9
- _ nt+l _ BNAER!
galg a dgntt B OJgntl [gtrial 2 Ay ﬁUtm‘al}
O.n%_»l 6A aﬂ/n-&-l
— =trial In+1 Y = il
- Oe ”r':'al B 2u£017‘1al ® ODentl —2n Ary Oe nt+1 : (239)

(1) (2) (3)

20



KAPITEL 2. Theoretische Grundlagen - Finite-Elemente-Methode zur Simulation mechanischer
Verformungen

Die Berechnung der drei hier auftretenden Ableitungen (1), (2) und (3) ist ausfiihrlicher in
Anhang A beschrieben. Setzt man die einzelnen Ergebnisse (A.5), (A.6) und (A.7) in Gleichung
(2.39) ein, so ergibt sich fiir die algorithmisch konsistente Tangente:

2
Q _ Q* 2”’ — .ﬂln+1 ®ﬂ/n+1 o (2:”) AP)/ . |:B/ 7M/n+1 ®Mln+1 :|
=alg or(ep™) —O0trial  —Otrial In41 =  =0Otrial  —0trial
1 + 3 =trial
2u)2A 2 2u)2A
_ Q+ ( u’) vy . f; n+1) . M,:+ll ®Mlgn+1l o (‘Ll,)i"}/ . E/ (240)
i +1 a & — Otria — Otria +1
el 1) e

or(e)
i
algorithmisch konsistente Tangente mittels Gleichung (2.40) einfach berechnet werden.

mit o} (5;”‘1) = . Hat man also zuvor iiber Gleichung (2.37) ein Ay bestimmt, kann die

2.3.5 Zusammenfasssung: Der entwickelte Algorithmus

Damit sind die theoretischen Voriiberlegungen zur Implementierung eines elasto-plastischen Ma-
terialverhaltens komplett und die notwendigen Schritte fiir ein jedes Zeitinkrement lassen sich wie
folgt zusammenfassen:

Bestimme: @¢ia; (2.29)

Ptrial <0 Ptrial > 0
{ 4
Zeitschritt rein elastisch Zeitschritt elasto-plastisch

§n+1 — §n+1 +§n+1 (216)
=e =p

ertl =gl +Ag” entl =gl
ghtl =g gntl=gn 4 Ay. N'™H! 2.32
=p =p =p =p + v ——Otrial ( )

Bestimme: Ay (2.37)

DDSDDE = C (2.20) DDSDDE = €, +(2.40)

Doch bevor der letztendliche, in Fortran-Code geschriebene, Algorithmus angegeben werden kann,
ist es wichtig zu wissen in welcher Form ABAQUS die entsprechenden physikalischen Groflen ab-
speichert bzw. verarbeitet. Dabei benutzt das Programm im Falle eines isotropen Materialverhal-
tens die Voigt-Notation (vgl. Abschnitt 2.1). Dadurch lassen sich der Steifigkeitstensor (und somit
auch die entsprechende algorithmisch konsistente Tangente — DDSDDE) als Tensor zweiter Stu-
fe und der Spannungs- (— STRESS) bzw. die Dehnungstensoren (Gesamtdehnung — STRAN
und Dehnungsinkrement — DSTRAN) als Vektoren darstellen. Zu beachten ist an dieser Stelle
auBerdem, dass ABAQUS die Nichtdiagonalelemente der Dehnungstensoren als technische Gleitun-
gen ;; abspeichert, die doppelt so grof} sind wie die entsprechenden Schubdehnungen ¢;; (i # 7).
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Damit haben die vier relevanten physikalischen Gréflen in ABAQUS folgende Form:

Cii Ci2 Ciz Cuu Cis Cis
Coy Caz3 Coy (a5 U
Cs3 O34 C35 Csg

DDSDDE =
Cu Cs5 Ciys
symmetrisch Css Cse
i Coo |

11 €11 Aeq
022 €22 Aegr
STRESS = | STRAN=| * DSTRAN — | =%
012 2e12 2Ace12
013 2e13 2Ae13
093 2e93 2Ae93

Nun stehen alle Informationen zur Verfiigung, um den entsprechenden Algorithmus in die UMAT-
Subroutine zu implementieren. Der kommentierte Programmcode, der aus den hier erarbeiteten
theoretischen Uberlegungen entstanden ist, findet sich in Anhang B wieder.
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Kapitel 3

Die shear compression specimen
(SCS) - Miniaturisierung und
Validierung

Dieses Kapitel beschéftigt sich zunichst mit den grundlegenden Eigenschaften der shear
compression specimen (SCS), gefolgt von den notwendigen Mafinahmen zu deren Miniaturisierung.
Im Anschluss daran werden schliefilich die im Rahmen der Etablierung der SCS durchgefiihrten
Untersuchungen und deren Ergebnisse beschrieben.

3.1 Eigenschaften der SCS

Ziel bei der Konzeption dieser Probengeometrie war es zum einen das Risiko fiir das Auftreten
elastischer und plastischer Instabilititen (necking, buckling, barreling [38,74,75]) zu verringern,
um so besonders grofle Dehnungen zu erreichen und zum anderen mit ein- und derselben Pro-
bengeometrie ein moglichst breites Spektrum an verschiedenen Dehnraten (1072 — 5-10*s~1) zu
realisieren [40-42]. Die Geometrie besteht aus einem Zylinder oder Quader in den unter einem
Winkel von 45 ° relativ zur longitudinalen Achse zwei sich gegeniiberliegende Schlitze geschnitten
wurden, sodass lediglich ein diinner Steg iibrig bleibt (siehe Abb. 3.1(a)). Abbildung 3.1(b) zeigt
die technische Zeichnung einer SCS inklusive aller wichtigen geometrischen Parameter. Wie in
der Abbildung angedeutet, erzeugt eine uniaxiale Druckbelastung eine dominante Scherung mit
geringem Kompressionsanteil [41]. Dadurch lassen sich die in der Einleitung beschriebenen Pro-
bleme bei der Verformung von nk Metallen auf elegante Art und Weise umgehen. So erméglicht
der Scheranteil ein Verformen der Proben bis hin zu grofien Dehnungen und durch das Aufbringen
eines Kompressionsanteils spielt auch die niedrige Duktilitdt der nk Materialien im Zugversuch
keine Rolle mehr. Dariiber hinaus zeigen Untersuchungen des Spannungs- bzw. Dehnungszustan-
des durch Simulationen (sieche auch Abschnitt 3.2.1) und orientierungsabbildende Mikroskopie an
verformten Proben aus OFHC Cu! und a-Fe eine Lokalisierung der Verformung auf den Steg bzw.
einen hohen Grad an Homogenitdt innerhalb des Stegs [42,47,48]. Zur weiteren Verdeutlichung
zeigt Abbildung 3.1(c) nochmals die verschiedenen Stadien der Verformung einer zylindrischen
s-SCS aus OFHC Cu.

Ungeachtet dieser Vorteile, stellt der komplexe, dreidimensionale Spannungs- bzw. Dehnungszu-
stand bei der Verformung einer SCS jedoch ein Problem dar. So ist es bei der SCS im Gegensatz
zu herkémmlichen Zugversuchen nicht moglich auf rein analytischem Wege geometrieunabhéngige
Spannungs-Dehnungs-Daten aus den experimentellen Kraft-Lingeninderungs-Kurven zu evaluie-
ren (vgl. Abschnitt Zugproben nach DIN10002-1:2001(D)). Dieses Problem wurde von Rittel et al.

LOFHC Cu steht fiir Ozygen-Free, High-Conductivity. Es handelt sich also um Kupfer mit einer Reinheit
> 99,99 %.
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— T

45°

(b)

(©)

Abbildung 3.1: (a) zeigt die SCS-Probengeometrie in zylinder- (rechts) und quaderform (links).
(b) beschreibt den schematischen Aufbau der SCS. In Blau ist die uniaxial angreifende Druckkraft P
und in Rot die dominante, daraus resultierende Scherverformung dargestellt. L ist dabei die Lange, B die
Breite und 7" die Dicke der Probe, wihrend h und w die Hohe bzw. Breite des Stegs repréasentieren. Die
Symmetrieebene wird im weiteren Verlauf der Studie benutzt, um bei den notwendigen Simulationen durch
Halbieren der Probe Rechenzeit zu sparen. (c) verdeutlicht das Verformungsverhalten einer zylindrischen
s-SCS aus OFHC Cu anhand verschiedener Stadien der Verformung.

durch die Anwendung von Finite-Elemente-Methode-(FEM)-Simulationen gelost.

3.1.1 Bestimmung der Spannungs-Dehnungs-Daten mit Hilfe von FEM-
Simulationen

Die Benutzung einer solchen FEM-Simulation hat zum Ziel nach einer erfolgten Verformung mit-
tels SCS aus den experimentell bestimmten Daten (Druckkraft, Lingenéinderung) die entspre-
chenden geometrieunabhéngigen Gréfien (Spannung, Dehnung) zu ermitteln. Dabei werden bei
der Implementierung der jeweiligen Probengeometrie in die FEM-Simulation zunéchst einmal die
Materialeigenschaften als nicht bekannt vorausgesetzt. Dementsprechend soll die Validierung ex-
plizit zeigen, dass die mechanischen Eigenschaften (Fliefspannung, Verfestigungsverhalten usw.)
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eines Referenzmaterials mittels SCS genausogut bestimmbar sind wie iiber eine bereits etablierte
Probengeometrie.

Gelingt es durch geschickte Wahl der Materialparameter in der FEM die simulierten Krifte bzw.
Lingenéinderungen mit den Experimentellen in Ubereinstimmung zu bringen, so lassen sich aus
der angepassten Simulation auch die gesuchten Spannungen und Dehnungen bestimmen. Dazu
implementierten Rittel et al. ein linear elastisches Materialverhalten kombiniert mit einer ebenfalls
linearen [42] bzw. multi-linearen plastischen Verfestigung (in parabolischer Form) [49]. Diese beiden
Ansitze fiihrten jedoch in der aktuellen Arbeit nicht zu einer befriedigenden Anpassung an die
experimentellen Daten. Deshalb wurde stattdessen auf eine spezielle Subroutine namens UMAT in
der FEM-Software ABAQUS zuriickgegriffen, welche die Implementierung eines nahezu beliebigen
konstitutiven Materialverhaltens ermdglichte.

Im Folgenden soll die Vorgehensweise bei der Bestimmung der geometrieunabhiingigen dquiva-
lenten Spannungen und Dehnungen detailliert anhand eines Beispiels verdeutlicht werden. Ab-
bildung 3.2 zeigt die Verformungsdaten (Druckkraft-Lingenéinderung) einer typischen, zylinder-
formigen s-SCS-Probe (durchgezogene Linie) aus rostfreiem Edelstahl (Werkstoff Nr. 1.4301; Dehn-
rate: € = 3-1073s71). Die zweite Kurve (Quadrate) in diesem Schaubild entstand aus den experi-
mentellen Daten durch Anwendung einer Korrekturfunktion fiir die Steifigkeiten der Priifmaschi-
ne und, sofern vorhanden, des Probenaufnehmers. Fiir jede der verwendeten Priifmaschinen bzw.
experimentellen Konfigurationen (Raumtemperatur, fliissiger Stickstoff) wurde eine solche Kor-
rekturfunktion bestimmt. Dabei gelang es in allen Féllen durch die gute Reproduzierbarkeit von
,Leermessungen“? die Druckkraft-Liangensinderungs-Daten iiber den jeweils verwendeten Para-
meterbereich mit einem Polynom 4. Grades anzupassen. Diese Korrekturfunktionen ermoglichten
es schlieflich fiir alle auftretenden Druckkréfte die Lidngendnderungen, die nicht von der Pro-
be herrithren in erster Ndherung zu eliminieren. Dariiber hinaus wurden zur Vereinfachung der
Implementierung in die FEM-Simulation alle auftretenden Einspanneffekte vernachléssigt und
dementsprechend jeweils die entsprechenden Datenpunkte zu Beginn jeder Verformung ignoriert.
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Abbildung 3.2: Experimentelle Daten einer verformten s-SCS-Probe aus rostfreiem Edelstahl (Werkstoff
Nr. 1.4301). Dargestellt sind die Druckkraft P gegen die Langenénderung d, sowohl fiir das Experiment
(durchgezogene Linie) als auch fiir die entsprechend korrigierten Daten (Quadrate; vgl. Text).

2Eine ,,Leermessung® beinhaltete im Falle der s-SCS lediglich die Steifigkeit der Priifmaschine (Druckplatten,
Traverse u.d.) wihrend im Falle der m-SCS zusitzlich die Steifigkeit des Probenaufnehmers mit einging.
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Spannung &

plastische Dehnung &,

(a) (b)

Abbildung 3.3: (a) Dreidimensionales FEM-Modell der verformten s-SCS-Probe aus rostfreiem Edelstahl
und (b) schematischer Verlauf der modifizierten Voce-Beziehung nach Gleichung (3.1). Zum besseren
Verstiandnis sind die Bedeutungen der Anpassungsparameter oo, 0o, o und O eingezeichnet.

Das entsprechende dreidimensionale FEM-Modell im ,,gemeshten Zustand ist in Abbildung 3.3(a)
dargestellt. Es enthiilt 160.000 Elemente (tetraederférmig, vom Typ C3D10M) und besteht aus
Griinden der Symmetrie und zugunsten einer optimierten Rechenzeit nur aus einem halben Zy-
linder. Auflerdem wurden die fiir die Verformung besonders wichtigen Bereiche in und um den
Steg mit einer hoheren Dichte an Knoten versehen, um die Genauigkeit und die Zuverlissigkeit
der Simulationen weiter zu verbessern. Die vorgegebene Liéngenénderung d von 0,7 mm aufgrund
einer Druckverformung setzt sich aus 100 &dquidistanten Schritten zusammen, in denen benétigte
Daten, wie die Kraft auf die Druckfliche bzw. dquivalente Spannungen und Dehnungen innerhalb
der Probe, ablesbar sind. Dariiber hinaus ermdoglicht die benutzerdefinierte Subroutine UMAT, ein
Bestandteil des ABAQUS Software-Pakets, anndhernd beliebige elastische und plastische Mater-
ialeigenschaften in das Modell zu integrieren. In der aktuellen Studie fiel die Wahl auf ein linear
elastisches Verhalten (Tangentenmodul® angepasst; Poisson-Zahl bestimmt mit Ultraschall-Puls-
Echo-Verfahren, siche Anhang C.5, — v(Edelstahl) = 0,275) in Verbindung mit dem folgenden
plastischen Verfestigungsverhalten:

7(2p) = 00 + O £y + (000 — 1) {1 — exp (-M 5,,)] . (3.1)

Oxc — 00

Dabei stellt o die dquivalente Spannung bei einer akkumulierten, plastischen Dehnung ¢, dar,
wahrend g, 04, 9 und O, Parameter zur Anpassung an die experimentellen Daten sind. Die
Grofle ©g entspricht aulerdem dem bereits angepassten Tangentenmodul, um die Stetigkeit der
erhaltenen Daten im Ubergangsbereich zwischen Elastizitit und Plastizitéit zu gewiihrleisten. Glei-
chung (3.1) ist hierbei eine Kombination aus der wohlbekannten Voce-Beziechung [76] und einem
linearen Verfestigungsverhalten (vgl. Abb. 3.3(b)). In einem iterativen Prozess werden nun die
freien Fitparameter solange angepasst bis die simulierten Druckkraft-Langendnderungs-Kurven
mit den Experimentellen iibereinstimmen. Abbildung 3.5 zeigt das Resultat dieser Vorgehenswei-
se fiir das beschriebene Verformungsexperiment.

3Der Tangentenmodul ist die verallgemeinerte Form des Elastizitdtsmoduls und ergibt sich als solcher als Stei-
gung der Tangente an den linear elastischen Bereich bei € = 0 einer beliebigen Spannungs-Dehnungs-Kurve; der
Elastizitdtsmodul ist der Tangentenmodul einer Zugverformung.
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Abbildung 3.4: Verdeutlichung der Vorgehensweise bei der Bestimmung der Spannungen und Dehnun-
gen mittels FEM-Simulation. (a) zeigt beispielhaft bei einer zylinderférmigen s-SCS die Orientierung des
verwendeten Auswertepfades (rot) bei der Untersuchung der Homogenitéit des Spannungs- bzw. Dehnungs-
zustandes und (b) die Konstruktion der Spannungs-Dehnungs-Kurve iiber die mit Hilfe der Simulation
erhaltenen Materialparameter.

Die entsprechenden Spannungen und Dehnungen wurden im Rahmen dieser Arbeit auf zwei ver-
schiedene Weisen bestimmt:

Untersuchung der Homogenitit des Spannungs- bzw. Dehnungszustandes wihrend
einer Verformung der SCS:

Dabei war es wichtig die Verteilung der entsprechenden Spannungen und Dehnungen inner-
halb des Stegbereichs zu ermitteln. Dies gelang durch die Erzeugung eines Auswertepfades
innerhalb des FEM-Modells (siche Abb. 3.4(a)) entlang dessen die Spannungen und Dehnun-
gen in Abhéngigkeit von der Position des Pfades abgelesen werden konnten. Details iiber das
genaue Vorgehen bei diesem Verfahren bzw. iiber die daraus resultierenden Ergebnisse finden
sich in Abschnitt 3.2.1.

Konstruktion der Spannungs-Dehnungs-Kurve aus den angepassten Materialpa-
rametern:

Die Bestimmung der Spannungs-Dehnungs-Kurve basiert auf dem in Abschnitt 2.3 beschrie-
benen Verfahren zur Implementierung eines konstitutiven Materialverhaltens. Dabei wird die
Verformung in zwei Abschnitte unterteilt, die stetig ineinander iibergehen: ein linear elasti-
sches Regime und ein Regime plastischer Verfestigung (modifizierte Voce-Beziehung). Diese
beiden Bereiche lassen sich nun mit Hilfe der angepassten Materialparameter darstellen und
entsprechend zusammentfiihren. Abbildung 3.4(b) verdeutlicht die Vorgehensweise bei dieser
Konstruktion.

Dementsprechend zeigt der Inset von Abbildung 3.5 die aus den angepassten Materialparametern
konstruierte Spannungs-Dehnungs-Kurve.
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Abbildung 3.5: Resultate der Anpassung an die Verformungsdaten der s-SCS aus rostfreiem Edelstahl.
Gezeigt ist zum einen ein Vergleich von experimentellen und simulierten Daten (Druckkraft-Lingenédnde-
rung) und zum anderen die aus der evaluierten Anpassung konstruierten Spannungs-Dehnungs-Daten
(Inset).

3.1.2 Miniaturisierung der SCS-Geometrie

Bei der in dieser Studie angestrebten Miniaturisierung lag der Schwerpunkt vor allem auf der
affinen* Verkleinerung der Geometrie. Damit sollte gewihrleistet werden, dass sich durch die Ver-
kleinerung der Probengeometrie der bei dieser Art von Verformung vorherrschende Spannungszu-
stand nicht d&ndert und daher auch die herausragenden Eigenschaften der s-SCS erhalten bleiben.
Insbesondere stellte es sich als wichtig heraus, die Verhéltnisse B/w, T'/w und h/w (vgl. Abb.
3.1) im Vergleich zur ,,Originalgrofie® konstant zu halten. Zu grofie Abweichungen von den Origi-
nalrelationen fithrten in der Mehrzahl der Fille zu einer Verringerung der dominanten Scherung
zugunsten des Kompressionsanteils, was in der Regel mit dem frithzeitigen Versagen der Probe
endete.

Bei einer angestrebten Lénge von ungefihr 7 mm fiir die verkleinerten Proben ergaben sich natiirlich
gerade hinsichtlich der Herstellungsmethode besondere Anforderungen. In Anbetracht der gewiinsch-
ten Prézision, sowohl beim Ausschneiden der Probe als auch beim Strukturieren der beiden Kaniile,
fiel die Wahl auf die sogenannte Draht-Funkenerosion.

Draht-Funkenerosion

Hierbei wird an einen bis zu 4 um diinnen Metalldraht in einer nichtleitenden Fliissigkeit (z.B. 01,
deionisiertes Wasser 0.4.) eine hohe Spannung (mehrere kV) angelegt und dann dem Werkstiick
vorsichtig gendhert bis bei geniigend kleinem Abstand eine Lichtbogenentladung stattfindet. Diese
Entladung fithrt zum einen zu einer stark lokalisierten Wirmeentwicklung, welche das Material
in der ndheren Umgebung des Drahtes schmelzen bzw. verdampfen ldsst, und zum anderen zum

4 Affinitiit bedeutet in diesem Zusammenhang eine Verkleinerung der bereits bekannten Probengeometrie unter
Beibehaltung der Kollinearitdt und der Langenverhiltnisse.
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(a) | - (b)

Abbildung 3.6: (a) zeigt auf der linken Seite eine unverformte und auf der Rechten eine verformte
m-SCS. In (b) ist der Stegbereich einer m-SCS mit Hilfe der Rasterelektronenmikroskopie dargestellt
wihrend (c) durch die vergrofierte Aufnahme einer verformten m-SCS die gelungene affine Verkleinerung
dieser Probengeometrie noch einmal verdeutlicht.

Zusammenbruch der Stromzufuhr (Kondensatorentladung). Dieser Auf- und Entladezyklus wie-
derholt sich viele tausendmal in der Minute und fithrt so zu einem ,Materialabtrag®. Moderne
Achsantriebe und eine CAD/CAM-basierte Programmierung der zu fertigenden Bauteile sorgen
heutzutage fiir Flexibilitdt und hohe Prézision bei der Funkenerosion. Abbildung 3.6 zeigt funken-
erosiv hergestellte m-SCS, sowohl vor als auch nach der Verformung.

Alle im Rahmen dieser Arbeit benttigten funkenerosiven Arbeiten wurden von der Firma IMM -
Institut fiir Mikrotechnik Mainz GmbH durchgefiihrt.

3.1.3 Verformungen bei Raumtemperatur

Die bei Raumtemperatur stattfindenden Verformungsexperimente an den s-SCS-Proben erfolgte
auf einer spindelgetriebenen Priifmaschine der Firma ZWICK (Modell 1476; 10 kN-Kraftdose),
die der miniaturisierten Proben auf einer ebenfalls spindelgetriebenen Priifmaschine der Firma
INSTRON (Modell 556/; 1kN-Kraftdose). Die Bestimmung/Einstellung der Dehnrate ¢ erfolgte
in beiden Féllen iiber die Beziehung:

£ = (3.2)

h )
wobei v die Stempelgeschwindigkeit der Priifmaschine und h die Steghthe der verformten SCS ist.
Eine Messung der aktuellen Steghdhe h wihrend einer Verformung war jedoch mit dem vorhan-
denen Messaufbau nicht moglich und folglich auch keine echtzeitgesteuerte Anpassung der Dehn-
rate. Deshalb sind alle im Rahmen dieser Arbeit angegebenen Dehnraten, sofern diese sich auf
SCS-Verformungen beziehen, als Anfangsdehnraten zu sehen, welche sich aus der vor dem Experi-
ment bestimmten Steghdhe und einer der angestrebten Anfangsdehnrate entsprechenden Stempel-
geschwindigkeit ergeben. So liefen sich im Rahmen dieser Studie Dehnraten zwischen 3 - 10~%s~?
und 1s7! realisieren.

Um den Einfluss von Einspann- und Reibungseffekten moglichst klein zu halten, wurde in einem
ersten Schritt die Maschinensteifigkeit durch Reduzierung auf die fiir einen ,uniaxialen“ Druck-
versuch relevanten Bauteile (Druckdose, 2 Pressstempel) optimiert. Die Verformung der s-SCS
erfolgte dann ohne weitere Hilfsmittel, wiahrend fiir die Verformung der m-SCS die Konstrukti-
on eines auf Hartmetall-Rollen gelagerten Probenaufnehmers erforderlich war, welcher sowohl die
Handhabung als auch die Reproduzierbarkeit dieser Experimente sicherstellte (siche Abb. 3.7).
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Abbildung 3.7: Aufbau des Verformungsexperiments fiir die m-SCS bei Raumtemperatur.

Dabei wurde die Wegaufnahme wihrend des Versuchs lediglich iiber den Traversenweg der Priifma-
schine realisiert. Wie bereits weiter oben erldutert hat dies natiirlich zur Folge, dass nicht nur die
experimentell bestimmten Langenénderungen, sondern auch die im spéteren Verlauf angegebenen
dquivalenten Dehnungen mit einem Fehler behaftet sind, der sich aus dem Vernachlédssigen der
Steifigkeiten von Priifmaschine und Probenaufnehmer ergibt.

3.2 Validierung der miniaturisierten shear compression
specimen (m-SCS)

Bei der Etablierung einer neuartigen bzw. modifizierten Probengeometrie gilt es verschiedene,
grundlegende Aspekte zu beachten. Zum einen ist es von essentieller Bedeutung, den bei einer
Verformung der neuen Probengeometrie auftretenden Spannungs- bzw. Dehnungszustand zu ver-
stehen und zum anderen ist es erforderlich, zu zeigen, dass eben diese Probengeometrie auch
hinsichtlich der mechanischen Eigenschaften des untersuchten Materials Ergebnisse liefert, die mit
denen bereits etablierter mechanischer Priifverfahren im Rahmen der Messgenauigkeit iiberein-
stimmen.

Im Folgenden soll die m-SCS hinsichtlich dieser beiden Gesichtspunkte ndher untersucht werden.
Dabei fiel die Wahl des Referenzmaterials auf kommerziell erhéltlichen rostfreien Edelstahl (Werk-
stoff Nr. 1.4301); nihere Erlduterungen dazu finden sich im spéteren Verlauf dieses Kapitels.

3.2.1 Grundlegendes Verstindnis

Die Informationen, die in diesem Abschnitt zusammengefasst sind, sollen dazu beitragen den
dreidimensionalen Spannungszustand wihrend der Verformung einer SCS besser zu verstehen. In
Abschnitt 3.1.1 wurde bereits die Extraktion der dquivalenten Spannungen und Dehnungen mit
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Hilfe von Finite-Elemente-Methode-(FEM)-Simulationen beschrieben. Jedoch lassen sich damit
noch andere wichtige Erkenntnisse tiber die SCS gewinnen. Dabei liegt das Hauptaugenmerk auf
der Untersuchung der Homogenitéit der relevanten Groéflen (Spannung, Dehnung) im Stegbereich
und auf der Charakterisierung des Spannungs- bzw. Dehnungszustandes hinsichtlich der vorherr-
schenden Verformungsarten.

Die Homogenitét der im Stegbereich vorliegenden Spannungs- und Dehnungsfelder ist eine wichtige
Voraussetzung fiir die angestrebte Untersuchung des makroskopischen Materialverhaltens verschie-
denster Werkstoffe mittels SCS. Bei der Interpretation der experimentellen Daten muss gewéhr-
leistet sein, dass die dabei ermittelten makroskopischen Spannungs- und Dehnungswerte auch
repréasentativ fiir das gesamte Material sind.

Die Untersuchung der rdumlichen Variation der Spannungs- und Dehnungsfelder wahrend einer
Verformung im Innern des Steges erfolgte iiber einen Satz von 5x5 linien-gemittelten Pfaden (vgl.
Abb. 3.4(a)), welche parallel zum Steg ausgerichtet und iiber dessen volle Léinge ausgedehnt sind; in
Anbetracht der vorherrschenden Symmetrien liefert dieser Satz an Pfaden ein Bild, welches fiir den
kompletten Steg représentativ ist. Abbildung 3.8 zeigt die Positionen der DurchstoBungspunkte

funkenerodierter
Kanal

Abbildung 3.8: Schematische Darstellung der Pfadpositionen (rote Punkte) fiir die Untersuchung der
Homogenitat der Spannungen und Dehnungen im Stegbereich. Die gepunkteten Rechtecke entsprechen
den farbkodierten Rechtecken in Abbildung 3.9.
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der einzelnen Pfade (rote Punkte), welche in Abbildung 3.9 mittels farbkodierter Rechtecke die aus
den linien-gemittelten Pfaden extrahierten Spannungen und Dehnungen fiir die jeweilige Position
(x- und y-Richtung) angeben. Dariiber hinaus ist fiir jeden dieser Pfade die Standardabweichung in
z-Richtung in Prozent angeben (Zahl in der Mitte jedes Rechtecks). Abbildung 3.9 macht deutlich,
dass es einen Verformungskern gibt, der ungefihr 50 % des Stegvolumens ausmacht. In diesem
weichen die Spannungen um weniger als 4 % (Standardabweichungen in z-Richtung < 2 %) und
die Dehnungen um weniger als 10 % (Standardabweichungen in z-Richtung < 9 %) von dem linien-
gemittelten Auswertepfad im Zentrum des Stegs ab (weifler Kreis). Innerhalb des Kernbereichs
kann die Verformung also als quasi-homogen angenommen werden.

0,7
1,42 0,61 0,52 0,63 O I +4%
+2%

134 093 107 113 147 ||© 826,021 MPa
o -2%
E 4%

z

&3 1,6 1,76 1,93 1,78 1,73 6%
= I -8%
2,83 2,51 2,21 2,07 -10%

425 412 Ubergangs-
bereich
y-Richtung
(a)
3,07
692 277 232 277 O +10%

+5%
4,22 6,5 4,73 5 521 || O 0,13982
-5%
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-15%
-20%

x-Richtung

12,25 12,05 11,47 10,8

Ubergangs-

18,63 19,63 16,28 .
bereich
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(b)

Abbildung 3.9: Verteilung der (a) Spannungen und (b) Dehnungen im Stegbereich einer m-SCS aus
rostfreiem Edelstahl. Jedes Rechteck reprisentiert einen bestimmten Pfad entsprechend Abbildung 3.8.
Die Standardabweichung entlang jedes Pfades (z-Richtung) ist jeweils als Zahlenwert in Prozent im Innern
der Rechtecke angegeben. Der weifle Kreis markiert das Zentrum des Stegs.
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Abbildung 3.10: Darstellung des Dehnungszustandes wahrend der Verformung einer m-SCS aus rost-
freiem Edelstahl (Werkstoff Nr. 1.4301) anhand der einzelnen Komponenten des Dehnungstensors. Das
verwendete Koordinatensystem ist zur Verdeutlichung ebenfalls angegeben.

Die Charakterisierung des Spannungs- bzw. Dehnungszustandes liasst sich nach der Wahl eines
geeigneten Koordinatensystems relativ einfach mit Hilfe der ABAQUS-Software realisieren. Diese
ermoglicht die Darstellung der verschiedenen Komponenten des Spannungs- bzw. Dehnungstensors
withrend einer Verformung. Exemplarisch zeigt Abbildung 3.10 alle mit Hilfe eines Auswertepfades
aus dem Zentrum des Stegbereichs extrahierten Komponenten der logarithmischen® Dehnung ei-
ner m-SCS-Probe aus rostfreiem Edelstahl. Offensichtlich handelt es sich bei dem untersuchten
Dehnungszustand um eine dominate Scherung (¢12), die von einem vergleichsweise kleinen Anteil
an hydrostatischer Dehnung iiberlagert ist (17 und e33). Die verbleibenden Komponenten des
Dehnungstensors spielen in der gesamten Verformung keine Rolle. Beide Beobachtungen zeigen
eine gute Ubereinstimmung mit den Daten von Rittel et al. [41], welche aus Simulationen einer
s-SCS stammen.

5Der Begriff logarithmisch bezieht sich hier nicht auf die Art der Auftragung, sondern griindet sich auf der
Bestimmung der Dehnung in der Finite-Elemente-Methode-Software. Fiir geniigend kleine Verschiebungen ergibt
sich dabei eine Dehnung aus der Taylor-Entwicklung der Funktion f(\) = In X, wobei A = dl/dL das Verhéltnis
von neuer Linge dl zu urspriinglicher Linge dL darstellt (Details hierzu finden sich in ABAQUS Theory Manual,
Kapitel 1.4.1 + 1.4.2).
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3.2.2 Wahl des Referenzmaterials: rostfreier Edelstahl

Bei der Validierung einer Probengeometrie spielt die Wahl des Referenzmaterials eine wichtige
Rolle, denn es sollen moglichst keine materialspezifischen Effekte den Vergleich zwischen den Geo-
metrien verfilschen. Im Idealfall erfolgt deshalb die Fertigung der verschiedenen Probengeometri-
en aus demselben Basismaterial, denn Unterschiede in der chemischen Zusammensetzung bzw. bei
der Herstellung der Materialien konnen grofie Auswirkungen auf deren mechanische Eigenschaften
haben. Abbildung 3.11 verdeutlicht exemplarisch diesen Sachverhalt mit zwei identischen Zugver-
suchen an OFHC Cu; eine Probe liegt im wie-hergestellten Zustand vor, die andere wurde vor
der Verformung fiir 2,5h bei 0,64 T,,, ausgeheizt. Dieser deutliche Unterschied im mechanischen
Verhalten zweier Proben mit gleicher chemischer Zusammensetzung griindet sich grofitenteils in
ihren unterschiedlichen Mikrostrukturen. Gerade bei solch hochreinen Materialien wie OFHC Cu
kommt es aufgrund des Herstellungsprozesses oder sogar der Handhabung zu Variationen in Korn-
grofle, Stapelfehlerdichte, Versetzungsdichte usw., die sich teilweise sehr stark auf die mechanischen
Eigenschaften des Materials auswirken. Deshalb ist ein Vergleich verschiedener Probengeometri-
en nur dann sinnvoll, wenn das verwendete Material aller Proben nicht nur dieselbe chemische
Zusammensetzung hat, sondern auch die jeweilige Mikrostruktur innerhalb gewisser Toleranzen
iibereinstimmt.

Aus diesem Grund fiel die Wahl des Referenzmaterials auf kommerziell erhiltlichen rostfreien
Edelstahl (Werkstoff Nr. 1.4301; X5CrNil8-10; Goodfellow) in Stabform, dessen Mikrostruktur
mittels orientierungsabbildender Mikroskopie (EBSD) und Vickers-Hértepriifung hinsichtlich ihrer
Homogenitéat untersucht wurde. Abbildung 3.12 zeigt die EBSD-Aufnahmen von entsprechenden
Materialschnitten, senkrecht und parallel zur Stabachse. Die beiden Schnittflichen weisen gute
Ubereinstimmungen in den KorngréBen (> 70 um) bzw. in den Verteilungen der Kornorientie-
rungen auf. Auch die Vickers-Hértepriifungen auf den nach dem Schneiden polierten Oberfléichen
ergeben nahezu identische Werte der Vickers-Héarte HV0,5 von & 250; die Vergleichbarkeit der
Mikrostrukturen ist also auch auf der Ebene der mechanischen Eigenschaften gegeben. Daher
muss bei der Fertigung der verschiedenen Geometrien ebenfalls nicht auf die Orientierung des
Referenzmaterials geachtet werden.

8000 |-
7000 |

6000 |-

(] 3 6 9 12 15 18
Langenanderung d [mm]

Abbildung 3.11: Zur Verdeutlichung des Einflusses der Mikrostruktur auf die mechanischen Eigenschaf-

ten eines Materials sind hier zwei identische Zugversuche dargestellt; eine wie-hergestellte Probe aus OFHC
Cu (schwarz) und eine fiir 2,5 h bei 0, 64 T},, ausgeheizte Probe gleicher chemischer Zusammensetzung (rot).
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Abbildung 3.12: EBSD-Aufnahmen des verwendeten Edelstahls, dargestellt sind Schnittflichen (a) senk-
recht und (b) parallel zur Stabachse. Die mittlere Korngrofie liegt bei beiden Proben > 70 pm.

3.2.3 Vergleichbarkeit der Daten bzw. Validierung der m-SCS

Bei der Validierung einer Probengeometrie ist der Beweis anzutreten, dass sich mechanische
Grofen, welche die Verformung charakterisieren - unter Einhaltung aller anderen Randbedin-
gungen - im Rahmen der Messgenauigkeit mit denen mittels einer herkémmlichen Probengeo-
metrie ermittelten Groflen reproduzieren lassen. In der vorliegenden Arbeit wurden dabei die
Ergebnisse der SCS mit denen einer als Referenzgeometrie gewéhlten Standard-Zuggeometrie
(DIN10002-1:2001(D)) verglichen; und zwar hinsichtlich des Tangentenmoduls, der FlieBspannung
und des Verfestigungsverhaltens.

Runde Standard-Zugproben nach DIN10002-1:2001(D) [57]:

Zur Validierung der aus den Verformungen mittels SCS-Probengeometrie gewonnenen Daten wur-
den der DIN-Norm entsprechend runde Standard-Zugproben hergestellt und anschlieffend mittels
einer Priifmaschine der Firma INSTRON (Modell: 4505) mit einem axialen Extensometer zur
lokalen Messung der Léngenédnderung verformt. Abbildung 3.13 zeigt das Layout einer solchen
Zugprobe. Die aus dem Experiment erhaltenen Zugkraft-Langenénderungs-Daten lassen sich auf-
grund der einfachen Geometrie analytisch in die entsprechenden Spannungen und Dehnungen
umrechnen:

_F d AL
= S_O un g = L_O y

wobei F die aufgewendete Zugkraft und AL die entsprechende Langenénderung reprasentiert bzw.
So und Ly den geometrischen Abmessungen entsprechen, wie sie in Abbildung 3.13 beschrieben
sind. Diese Umrechnungsvorschriften gelten allerdings nur, wenn sich der Querschnitt der Probe
withrend der Verformung nicht verdndert. Will man dies ebenfalls mit in Betracht ziehen, so lassen
sich unter der Annahme der Volumenerhaltung folgende Beziechungen fiir die wahren Spannungen
Otrue Und Dehnungen ey, herleiten:

g

(3.3)

S SE (142)  und  come=In(1+é) . (3.4)
0
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Abbildung 3.13: Schematischer Aufbau der verwendeten, runden Zugprobengeometrie nach
DIN10002-1:2001(D) [57]. Dabei ist L; die Gesamtlinge der Probe, L. bzw. Lo die sogenannte Ver-
suchslange bzw. Anfangsmesslinge, So der Anfangsquerschnitt innerhalb der Versuchsldnge und d der
Probendurchmesser in der Versuchslénge.

Beriicksichtigung der Schnittradien der m-SCS - die effektive Stegbreite weg

Durch die Fertigung der m-SCS mittels Funkenerosion ergibt sich ein weiteres Problem. Wie in
den Abbildungen 3.6(b) und C.3 deutlich zu erkennen ist, weicht die reale Form des Stegs auf-
grund des endlichen Durchmessers des bei der Funkenerosion verwendeten Drahtes von der aus
Griinden der Einfachheit in der Simulation idealisiert modellierten Rechteckform ab (vgl. Abb.
3.1(b)). Um diesem Sachverhalt Rechnung zu tragen, wurde mit Hilfe einer Bildanalyse-SoftwareS,
wie in Abbildung 3.14 erldutert, eine ,,wahre Stegfliche* bestimmt und dann durch Division durch
die Steghohe h eine flaichen-dquivalente, effektive Stegbreite weg errechnet, welche dann bei der
FEM-Modellierung ihre Anwendung fand. An dieser Stelle sei erwéhnt, dass fiir die Bestimmung
von Absolutwerten zum Vergleich von Verformungen mit unterschiedlichen Probengeometrien eine
solche Korrektur aufgrund der Schnittradien sinnvoll ist. Bei der Untersuchung von Relativwerten,

Abbildung 3.14: Mit einer Bildanalyse-Software bearbeitete REM-Aufnahme des Stegbereichs einer
m-SCS. Die ,,wahre Stegflache® ist schwarz und die Steghdhe h in orange dargestellt. Der flichen-dquiva-
lente, rechteckige Stegquerschnitt, welcher in der FEM-Simulation benutzt wurde, ist blau gekennzeichnet
und bestimmt so die effektive Stegbreite we.

6UTHSCSA ImageTool for Windows Version 3.00; The University of Texas Health Science Center; San Antonio.
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wie z.B. bei der Auswertung eines Aktivierungsvolumens (vgl. Abschnitt 4.3), geniigt es jedoch
meistens - sofern die gleiche Probengeometrie benutzt wird - alle betrachteten Verformungen in
gleicher Weise zu ,,behandeln® (gleiche Korrektur der Maschinensteifigkeit, gleiche Korrektur auf-
grund der Schnittradien usw.).

Ergebnisse der Probencharakterisierung vor der mechanischen Verformung

Vor der Darstellung und Interpretation der entsprechenden Versuchsergebnisse sollen im Folgen-
den zunéchst kurz die wichtigsten Daten zu den im Rahmen der Validierung verformten Proben
zusammengefasst werden. Die dazu verwendeten Charakterisierungsmethoden sind ausfiihrlich in
Anhang C beschrieben.

s-SCS (zylinderformig):

Durchmesser Stegbreite | Dehnrate

B=D

Lénge Steghche
L h

24,97 mm ‘ 12,65 mm ‘ 2,135 mm ‘ 2,125 mm ‘ 3-1073s7!

w e

m-SCS (quaderformig):

Lénge | Breite | Dicke Steghohe Stegbreite Dehnrate
L B D h w ‘ Weff e
7mm ‘ 515 pm ‘ 800 pum ‘ 120,75 pm ‘ 135 pm ‘ 142,08 pm ‘ 3-1073s7!

Standard-Zugproben:

Durchmesser | Querschnitt | Gesamtlinge | Versuchsldnge | Anfangsmesslinge | Dehnrate
d So Ly L Lo é
5mm ‘ 19,63 mm? ‘ 60 mm ‘ 30mm ‘ 25 mm ‘ 3-1074s71

Alle Verformungen fanden bei Raumtemperatur statt. Die Ultraschallmessung ergab einen Wert
von v = 0,275 fiir die Poisson-Zahl des verwendeten Edelstahls.

Zusammenfassung der Verformungsergebnisse

Abbildung 3.15 zeigt zusammengefasst die dquivalenten Spannungen und Dehnungen fiir einen
Standard-Zugversuch (DIN10002-1:2001(D)), eine s-SCS- und eine m-SCS-Verformung des ge-
wihlten Edelstahls. Diese zeigen iiberaus gute Ubereinstimmungen; vor allem das Verfestigungs-
verhalten ist in allen drei Kurven nahezu identisch. Jedoch ergeben sich im Falle des Tangen-
tenmoduls und der FlieBspannung gewisse Differenzen, die im Folgenden eingehender betrachtet
werden sollen.

Die Genauigkeit bei der Bestimmung des Tangentenmoduls hidngt empfindlich von der Methode
zur Messung der Langendnderung wahrend der Verformung ab. In der aktuellen Studie konnte
zumindest fiir die Verformungen mittels SCS, lediglich der an der Priifmaschine zuriickgelegte
Traversenweg zu Rate gezogen werden. Dementsprechend sind die Ergebnisse trotz der Korrek-
tur fiir die Maschinensteifigkeit (inklusive des Probenaufnehmers) fehlerbehaftet. Die erhaltenen
Werte liegen etwa 40 % unterhalb des Wertes der Ultraschallmessung (vgl. Abschnitt C.5) von
198,8 + 1,5 GPa. Andere lokale Messmethoden fiir die Liéngenéinderung, wie z.B. die induktive,
kapazitive oder optische Wegaufnahme, wiirden den Messfehler stark reduzieren, standen jedoch
zum Zeitpunkt der Studie nicht zur Verfiigung. Eine Auswertung des Tangentenmoduls beim Zug-
versuch (Erfassung der Lingendnderungen mit Hilfe eines axialen Extensometers) liefert einen
Wert von ~ 162 GPa, lediglich 19 % unter dem Ultraschallwert.
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Abbildung 3.15: Aquivalente Spannungen und Dehnungen eines Zugversuchs (schwarz), einer s-SCS-
(rot) und einer m-SCS-Verformung (blau) an rostfreiem Edelstahl (Werkstoff Nr. 1.4301). Alle Proben
sind aus demselben Stabmaterial hergestellt worden.

Die erhaltenen FlieBspannungen der SCS-Verformungen sind identisch, liegen jedoch um etwa 10 %
hoher als der entsprechende Wert des Zugversuchs. Dieser Sachverhalt wurde bereits von Rittel
et al. beobachtet und auf den Einfluss von Reibungseffekten zwischen Probe und Pressplatten (im
Falle der m-SCS zwischen Probe bzw. Probenaufnehmer und Pressplatten) zuriickgefiihrt [41]. Im
Vergleich zu den Arbeiten von Rittel et al., wo der darauf zuriickgefiihrte Fehler bei iiber 20 % lag,
gelang es im Rahmen dieser Arbeit die Reibungseffekte weiter zu reduzieren. Die Konstruktion
eines speziellen Probenaufnehmers fiir die Verformung der m-SCS-Proben (vgl. Abb. 3.7) verlagert
auBerdem genau diese Einfliisse von der Probe zum Probenaufnehmer, was zu einem hohen Maf}
an Reproduzierbarkeit bei diesen Verformungsexperimenten fithrt; eine wichtige Voraussetzung fiir
die Anwendung der m-SCS in zukiinftigen Messreihen, z.B. zur Untersuchung der zugrundeliegen-
den plastischen Verformungsmechanismen bei nk Metallen. Die im zweiten Teil dieses Kapitels
vorgestellten Daten weisen also einen systematischen Fehler von ~ 10 % auf.

Die m-SCS-Probengeometrie ist damit, genau wie der Standard-Zugversuch, durchaus geeignet me-
chanische Kenngroflen zu bestimmen. Ein in dieser Studie speziell angefertigter Probenaufnehmer
erlaubt aulerdem die Korrektur von systematischen Fehlern (z.B. Reibungseffekte, Maschinenstei-
figkeit usw.) und erleichtert durch die Gewihrleistung eines hohen Grades an Reproduzierbarkeit
die Durchfithrung von aufwendigeren Messreihen an nk Metallen.
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Kapitel 4

Verformung der edelgaskonden-
sierten, nanokristallinen Misch-
kristalllegierung PdggAu;g mittels

m-SCS

Nach der erfolgreichen Etablierung der m-SCS als Probengeometrie zur Bestimmung mechanischer
Eigenschaften im vorherigen Kapitel, befasst sich dieser Abschnitt mit einer ersten Anwendung
der m-SCS. Hierbei handelt es sich um Verformungen mittels m-SCS, bestehend aus der edelgas-
kondensierten, nanokristallinen (nk) Mischkristalllegierung PdggAuyg, sowohl bei Raumtempera-
tur als auch in fliissigem Stickstoff (= 77K) bei verschiedenen Dehnraten im Bereich zwischen
3-107*s7! und 1s7!. Daher beginnt dieses Kapitel mit einer Beschreibung des Herstellungsver-
fahrens der Edelgaskondensation. Danach folgt eine Zusammenfassung der Charakterisierungser-
gebnisse der unverformten Proben, sowie die Untersuchung des Einflusses der Funkenerosion auf
die Mikrostruktur des verwendeten nk Materials. Anschlieend werden die mittels m-SCS durch-
gefithrten Verformungsexperimente und deren Ergebnisse sowohl dargestellt als auch diskutiert.
Einen Abschluss findet das Kapitel durch die Interpretation der so gewonnenen Daten hinsichtlich
einer Identifizierung von moglichen, der plastischen Verformung von nk Metallen zugrundeliegen-
den, Deformationsmechanismen.

4.1 Edelgaskondensation

Das Verfahren der Edelgaskondensation (engl.: inert-gas condensation, igc), wie es von Birringer
et al. [77] Anfang der 80er Jahre vorgestellt und seitdem sukzessive verbessert wurde, erméglicht
heutzutage die Synthese von hochreinen, nanokristallinen Bulkmetallen bzw. -legierungen. In der
aktuellen Studie wurde eine Mischkristalllegierung aus 90 at.% Palladium und 10at.% Gold als
Ausgangsmaterial verwendet, welche bei Raumtemperatur innerhalb eines Zeitraumes von min-
destens 18 Monaten mikrostrukturelle Stabilitéit aufweist!. Abbildung 4.1(a) beschreibt den sche-
matischen Aufbau der verwendeten Edelgaskondensationsanlage. Dem gewiinschten Mischungs-
verhéltnis entsprechende Mengen an Palladium- (Reinheit 99.95%) und Golddraht (Reinheit
99.99 %) werden in ein widerstandsbeheiztes Verdampferschiffchen aus Molybdédnblech mit einer
Aluminiumoxideinlage gefiillt und dann nach dem Einstellen eines geeigneten Vakuums (Basisva-
kuum bei ca. 10~7 mbar) in einer Heliumatmosphiire von 6 mbar thermisch verdampft. Die in die

Mikrostrukturelle Daten, wie KorngréBe und Mikroverzerrung, welche durch verschiedene Réntgenmessungen
innerhalb des genannten Zeitraums bestimmt wurden, untermauern dieses Stabilitdtsargument. Im Gegensatz dazu
zeigt nichtlegiertes, edelgaskondensiertes Palladium Kornwachstum bereits bei Raumtemperatur [78], und ist somit
génzlich ungeeignet fiir langwierige Probenpriparationen oder Experimente bei Raumtemperatur.
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Abbildung 4.1: (a) verdeutlicht den schematischen Aufbau der verwendeten Edelgaskondensationsanlage
wéhrend in (b) zum einen ein wie-hergestelltes, nanokristallines PdgoAuio-Pellet (oben) und zum anderen
drei daraus funkenerosiv herausgearbeitete m-SCS-Proben (unten) zu sehen sind.

Gasphase iiberfiihrten Metallatome verlieren in der Edelgasatmosphiire durch Stéf8e mit Helium-
atomen einen Teil ihrer kinetischen Energie und bilden schliellich kristalline Partikel mit einem
Durchmesser von ungefihr 10 nm. Diese bewegen sich nun aufgrund des starken Temperaturgradi-
enten von dem heilen Verdampferschiffchen weg in Richtung der mit fliissigem Stickstoff gekiihlten
Walze (Thermophorese) und lagern sich an ihr als loses Pulver ab. Ein Abstreifer aus einer flexiblen
Kupfer-Beryllium-Legierung beférdert das nanokristalline Pulver nun in eine Presshiilse, wo es bei
Driicken zwischen 1.8 GPa und 2 GPa zu einer 8 mm durchmessenden Tablette (Pellet) gepresst
wird. Dabei variiert die Dicke der Pellets je nach gesammelter Pulvermenge zwischen 200 gm und
1500 um (vgl. Abb. 4.1(b)). Die so hergestellten nk PdggAujo-Proben weisen eine Dichte zwischen
89 % und 95 % der theoretisch berechneten Dichte (vgl. Abschnitt C.4) und eine log-normale Kris-
tallitgroBenverteilung [4] mit einer volumen-gewichteten mittleren Korngréfie (D)yor von 8 nm bis
10nm auf. AuBlerdem zeigen gaschromatographische Untersuchungen nur geringfiigige Verunrei-
nigungen durch leichte Elemente wie Sauerstoff, Stickstoff und Wasserstoff (< 1at.%), wéhrend
eine energie-dispersive Rontgenanalyse (EDX) mit einem Auflsungsvermogen von 0.1 gew.% keine
Anzeichen fiir die Verunreinigung mit schweren Elementen findet.
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4.2 Ergebnisse der Probencharakterisierung vor der Verfor-
mung

Die Tabellen 4.1 bzw. 4.2 zeigen zusammengefasst die Verformungsparameter, die geometrischen
Abmessungen der verwendeten Proben und die Ergebnisse der im Vorfeld der Verformungen durch-
gefiihrten Probencharakterisierungen. Hierbei diente die Rasterelektronenmikroskopie (REM) der
Bestimmung der Stegbreite w bzw. -hohe h. Die Weitwinkelrontgenbeugung (XRD) erlaubte eine
Messung der Korngroe (D)1, sowie des Gitterparameters a. Mit Hilfe der Dichtemessung wur-
de die Porositét Pyes und mittels Ultraschall-Puls-Echo-Verfahren die Poisson-Zahl v der Proben
ermittelt. Und schliellich gelang es mit dem Focused Ion Beam (FIB) kleine Lamellen aus dem
wie-hergestellten Probenbereich bzw. dem funkenerodierten Stegbereich auszuschneiden, um in
diesen dann mit Hilfe der Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) eine Korngrofenverteilung
zu bestimmen. Fine ausfiihrliche Beschreibung aller in dieser Arbeit verwendeten Charakterisie-
rungsmethoden findet sich in Anhang C.

4.2.1 Einfluss der Funkenerosion auf die Mikrostruktur der m-SCS aus
nanokristallinem PdggAu;g

Wie in Abschnitt 3.1.2 schon erldutert, wurden alle m-SCS mittels Funkenerosion gefertigt. Dieses
Verfahren basiert auf einem durch eine Lichtbogenentladung stark lokalisierten Aufschmelzen der
Probe, welches demzufolge eine gewisse lokale Erwédrmung induziert. Eine Vielzahl von Untersu-
chungen haben jedoch gezeigt, dass die Mikrostruktur von nk Materialien nur begrenzt tempera-
turstabil ist [78,79]. Aus diesem Grund wurden mittels Focused Ion Beam (FIB, vgl. Abschnitt
4.2.2) kleine Lamellen (= 40 pm x 15 ym x 3 ym) aus dem funkenerodierten Steg und einem wie-
hergestellten Probenbereich entnommen (siehe Abb. 4.2(a)) und diese zur weiteren Untersuchung
mit Hilfe der Transmissionselektronenmikroskopie an einigen Stellen auf die dafiir erforderliche
Dicke gediinnt (siehe Abb. 4.2(b)).

-

_wie-hergé/stellter
"Probe nbereich

;, g

(a) (b)

Abbildung 4.2: REM-Aufnahmen einer mittels Focused Ion Beam (FIB) bearbeiteten m-SCS. (a) zeigt
die Positionen, an denen zur Untersuchung der Mikrostruktur mit Hilfe des FIB Lamellen aus dem Material
herausgeschnitten wurden und in (b) ist eine typische, in drei Bereichen gediinnte Lamelle dargestellt.
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Verformungen

bei Raumtemperatur

Probenbezeichnung 220108-1 B3 110208-1 B2 300108-3 B2 171207-2 B2 220108-1 B1
Dehnrate € [s™!] 3-107* 3-1073 3-1072 3-1071 1-10°
Temperatur T [K] 295
Lange L [mm] 7
Dicke D [pum] 775 750 933 820 775
Breite B [um] 860 1075 1090 1180 1260
Stegbreite w [pm] 123,5 113,2 151,9 130,8 123,5
Steghohe h [pm] 150,6 144,2 193,7 163,1 150,6
KorngroBe (D)o [nm] 9,0 + 2,7 10,0 + 2,5 82+ 1,6 11,1 + 2,5 10,8 + 2,9
Gitterparameter a [pm] 390,922 391,088 390,706 390,922 390,922
Porositiit Pyes [%)] 75 8,2 8,6 8,7 7,5
Poisson-Zahl v 0,36

Tabelle 4.1: Zusammenfassung der Verformungsparameter, der geometrischen

nanokristallinen PdgpAuio-Proben, die im spateren Verlauf bei Raumtemperatur verformt wurden.

Abmessungen und der Ergebnisse der Charakterisierungen der
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Abbildung 4.3: Untersuchung des Einflusses der Funkenerosion auf die Mikrostruktur einer nanokristal-
linen Probe aus PdgopAuio anhand einer TEM-Hellfeldaufnahme des funkenerodierten Stegbereichs. Die
verschiedenen Einflussbereiche sind farblich voneinander getrennt. Die rémischen Ziffern entsprechen den
im Text verwendeten. Die Probenoberfliche befindet sich auf der rechten Seite des Bildes.

Abbildung 4.3 zeigt den Einfluss der Funkenerosion auf die Mikrostruktur der Proben anhand
einer TEM-Hellfeldaufnahme der aus dem funkenerodierten Stegbereich entnommenen Lamelle.
Dabei lassen sich vier unterschiedliche Bereiche identifizieren:

I) Platinschicht der Dicke 0,5 um bis 1 um an der Probenoberfliche, die als Schutz des Materials
vor der Benutzung des FIB auf den auszuschneidenden Probenbereich aufgedampft worden
ist.

IT) ca. 2 um breite, grobkristalline PdggAujo-Schicht bestehend aus 0,5 um bis 1 um grofien
Kristalliten.

ITI) ca. 0,5um breite Ubergangsschicht aus PdgpAujo mit Korngréfen zwischen 100nm und
500 nm.

IV) nanokristallines Bulkmaterial; eine néhere Untersuchung dieses Bereiches und ein Vergleich
mit dem wie-hergestellten Probenbereich folgt spéter.
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Bezogen auf die komplette Stegbreite w einer m-SCS (100 um < w < 150 um) beeinflusst die
Funkenerosion also lediglich die Mikrostruktur einer etwa 5 pm breiten Schicht. Dies entspricht, je
nach Stegbreite, etwa 3 % bis 5% des Gesamtstegvolumens; dementsprechend sollten die mechani-
schen Eigenschaften des nk Bulkmaterials das Verformungsverhalten der funkenerodierten m-SCS
dominieren.

Nun bleibt noch zu kléren, ob das nk Bulkmaterial im Inneren des Stegs mit dem wie-hergestellten
Material fernab von den Einfliissen der Funkenerosion identisch ist. Dazu wurden TEM-Dunkelfeld-
aufnahmen von beiden ausgeschnittenen und gediinnten Lamellen angefertigt und durch die Ver-
messung von jeweils mehr als 1000 Kristalliten die Korngrolenverteilungen bestimmt. Die beiden
in Abbildung 4.4 dargestellten Histogramme enthalten die Ergebnisse dieser Untersuchung und
die entsprechenden Anpassungen unter Annahme einer lognormalen Korngrofienverteilungsfunk-
tion f(D) der Form [4]:

1 . (In D —1In Dy)?
- = exp|-=—20)
V27 D Ino P 2(Ino)?

mit Dy als Median und o als Breite der lognormalen Korngroéfenverteilung. Die Anpassungen
ergeben annédhernd identische Werte fiir Steg- und wie-hergestelltes Probenvolumen. Die funken-
erosive Bearbeitung der nk Proben fithrt also bis auf eine 2,5 um dicke ,Irritationsschicht® zu
keiner signifikanten Anderung der Mikrostruktur.

f(D) (4.1)
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Abbildung 4.4: Aus TEM-Dunkelfeldaufnahmen bestimmte Korngrofienverteilungen (a) im wie-
hergestellten Probenbereich und (b) im funkenerodierten Stegbereich einer m-SCS aus nanokristallinem
PdgoAuip. Fiir jedes Histogramm sind sowohl die Anzahl der vermessenen Korner N als auch die aus
der Anpassung (rote Linie) mittels Gleichung (4.1) erhaltenen Parameter Do (Median) und o (Breite der

wie-hergestellter Probenbereich
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4.2.2 Focused Ion Beam (FIB)

Der Focused Ion Beam (FIB) ist eine relativ neuartige Technik zur Probenstrukturierung auf der
Nanometerskala. Beim FIB wird iiblicherweise ein stark fokussierter Strahl aus Ga™-Ionen benutzt,
um dhnlich wie beim Elektronenstrahl eines Rasterelektronenmikroskops die Probenoberfléiche ab-
zutasten oder sogar Material von dieser abzutragen. Abbildung 4.5(a) zeigt den schematischen Auf-
bau eines solchen Systems, welches in der Basiskonfiguration aus einer Fliissigmetall-Tonenquelle
(Ga™), einer Ionenstrahlsiule (zur Fokussierung und Ablenkung des Ga'-Ionenstrahls), einem
Gas-Injektions-System (zur gezielten Abscheidung bestimmter Materialien auf der Probenober-
fliche), einem Detektorsystem (zur Bildgebung durch die Erfassung von Sekundérelektronen bzw.
Sekundérionen) und einem 5-achsigen Probenhalter besteht, die allesamt in einer Vakuumkam-
mer untergebracht sind. Ein FIB ist grundsétzlich in der Lage die Probenoberfliche darzustellen,
durch Abscheidung Material auf diese anzulagern oder durch einen dem Sputtern sehr &hnlichen
Prozess Material abzutragen. In Abbildung 4.5(b) sind die wichtigsten moglichen Wechselwirkun-
gen zwischen dem Ionenstrahl und dem Probenmaterial schematisch dargestellt. Verfiigen also die
auftreffenden Ga™-Ionen iiber geniigend Energie, so kénnen mit einer hervorragenden riumlichen
Auflosung (vergleichbar mit einem REM) sowohl Sekundérelektronen als auch grofiere Teilchen (To-
nen oder Atome im neutralen Zustand) aus dem Material herausgelést und so je nach Zielsetzung
die Probenoberfliche dargestellt bzw. Strukturen auf derselben erzeugt werden. An dieser Stelle
sei erwithnt, dass ein geringer Prozentsatz der auftreffenden Tonen (wie auch schon in Abb. 4.5(b)
angedeutet) im Material zuriickbleiben kann. Weiterfithrende Informationen iiber die Grundlagen
des FIB und dessen Anwendungsmoglichkeiten finden sich zum Beispiel in [80].

In dieser Arbeit wurde ein Strata 400 STEM der Firma FEI (Karlsruhe Nano Micro Facility,
KNMF') zur Priparation von Proben fiir die Transmissionselektronenmikroskopie (siehe Abschnitt
C.3) genutzt.

Gas-Injektions-System

Flussigmetall-
lonenquelle (Ga*)

lenenstrahlsaule
-— mit Linsen- und
Blendensystem

Detektorsystem

Primares
Ga*-lon

Vakuum

Proben-

("Vakuumkammer A Y4 iy

——

Sekundar-

elektronen ./ “gesputtertes”
as P -« Probenteilchen

.
e, (ionisch oder neutral)

material
Probe
_—— _
Probenhalter Implantiertes
(5-achsig) > Ga*-lon
\. . J
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Abbildung 4.5: (a) Schematischer Aufbau eines typischen FIB-Systems und (b) Veranschaulichung der

wichtigsten Ion-Probe-Wechselwirkungen in einem solchen Gerit.
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4.3 Verformung von nanokristallinem PdggAu;o mittels
m-SCS bei Raumtemperatur

Die charakterisierten m-SCS wurden mit Hilfe des in Abschnitt 3.1.3 beschriebenen Aufbaus mit
verschiedenen Dehnraten im Bereich zwischen 3-10~#s~! und 1s~! bei Raumtemperatur verformt.
Die daraus resultierenden experimentellen Daten sind in Abbildung 4.6 dargestellt. Hierbei sei noch
einmal erwihnt, dass Unterschiede in geometrischen Parametern (Stegbreite und Steghohe) der
m-SCS dazu fithren, dass vor der Evaluation der Spannungs-Dehnungs-Daten eine Aussage iiber
mogliche Trends rein aus den experimentellen Daten in Abbildung 4.6 nicht sinnvoll wére. Jedoch
zeigten alle Proben mit Ausnahme der Verformung mit der hochsten Dehnrate (1s71; tiirkisfarbene
Kurve in Abb. 4.6) ausgeprégte plastische Verformungsbereiche. Langsamere Dehnraten konnten
von der benutzten Priifmaschine der Firma INSTRON nicht stabil realisiert werden. Die Bestim-
mung der geometrieunabhéngigen Spannungs-Dehnungs-Daten erfolgte wie in Abschnitt 3.1.1 be-
schrieben mittels FEM-Simulationen, wobei in allen hier betrachteten Verformungen Korrekturen
fiir die aufgrund der funkenerosiven Fertigung entstandenen endlichen Schnittradien keine Anwen-
dung fanden, Korrekturen wegen der Maschinensteifigkeit bzw. wegen der Steifigkeit des Proben-
aufnehmers jedoch beriicksichtigt wurden. Die daraus resultierenden Spannungs-Dehnungs-Kurven
sind in Abbildung 4.7 zusammengefasst. An dieser Stelle sei erwdhnt, dass fiir die Darstellung der
Daten in diesem Diagramm Dehnungen im Bereich bis ca. 20 % ausgewihlt wurden. Tatséichlich
erreichten die in Abbildung 4.6 gezeigten Verformungsexperimente weitaus grofiere Dehnungen

300
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[ —— 3-10"s”
250 -—— 3-107s"
L —— 3:10%s”
200 F— 3‘10-1 S_1
Z, 1"
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Abbildung 4.6: Experimentelle Daten der bei Raumtemperatur mittels m-SCS verformten nanokristalli-
nen PdgoAuio-Proben. Gezeigt sind die Verformungsdaten fiir Dehnraten im Bereich zwischen 3 - 1074s7 !

und 1s7 1.
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Abbildung 4.7: Spannungs-Dehnungs-Kurven der bei Raumtemperatur mittels m-SCS verformten na-
nokristallinen PdgpAuio-Proben. Gezeigt sind die Verformungsdaten fiir Dehnraten im Bereich zwischen
3-107%s ! und 157

bis hin zu = 40%. Jedoch lag das Hauptaugenmerk dieser Studie auf dem elastisch-plastischen
Ubergangsbereich. Die Beschréankung der Daten auf einen Dehnungsbereich < 20 % ist also nicht
physikalischen Ursprungs, sondern ergibt sich aus der Wahl des Verfestigungsgesetzes (3.1) und
dem Interesse an einer erhdhten Anpassungsqualitit im elastisch-plastischen Ubergangsbereich.

Die angepassten Tangentenmoduli liegen allesamt, wie erwartet, ca. 40 % unter den Werten der
Ultraschallmessung von (116,3 + 1,8) GPa (vgl. Abschnitt 3.2). Dies ist jedoch fast ausschlie-
lich auf den Fehler bei der Bestimmung der Léngenénderung iiber den Verfahrweg der Traverse
zuriickzufiithren.

Charakteristisch fiir alle Verformungen ist der stark ausgeprigte elastisch-plastische Ubergangs-
bereich, der allerdings die Angabe einer Flielspannung auf den ersten Blick unmdoglich macht bzw.
deren Bestimmung iiber den bei der Verformung grobkristalliner Materialien gemeinhin {iblichen
0,2 %-Offset (vgl. Abschnitt 4.3.2 fiir Details) wenig sinnvoll erscheinen lisst. Die Urspriinge dieser
Auspriagung sind bislang noch nicht génzlich verstanden, mogliche Griinde fiir einen derartigen
Verlauf sind:
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Anelastische Relaxation:

Anelastische Relaxation tritt auf in Form einer elastischen Dehnung, welche nicht nur von der
anliegenden Spannung, sondern auch von deren zeitlicher Anderung abhingt. Die dabei auftreten-
den Dehnungen sind zwar (elastisch) reversibel, die zugrundeliegenden Zeitkonstanten allerdings
iiblicherweise sehr viel grofler als bei der instantanen, linearen (Hook’schen) Elastizitéit. Die an-
elastische Relaxation wird im Allgemeinen auf eine innere Reibung zuriickgefiihrt, welche sich in
der Mehrzahl der Félle auf die thermisch aktivierte Bewegung verschiedener Defekte (Punktdefekt-
Relaxation, Versetzungs-Relaxation, Grenzflichen-Relaxation, thermoelastische Relaxation usw.)
griindet [81]; eine genaue Identifikation der verantwortlichen Mechanismen féllt allerdings ohne
entsprechende Untersuchungen schwer. Der Nachweis solcher anelastischer Effekte gelang bereits
Ende der achtziger Jahre bei nk Palladium [82,83]. Aktuelle Kriechexperimente an nk PdgpAuig
fithren zu dhnlichen Ergebnissen [84]. Diese lassen jedoch keine quantitativen Aussagen iiber den
Anteil anelastischer Effekte an den hier durchgefithrten Verformungen zu.

Mikroplastizitit:

Unter Mikroplastizitit versteht man das Auftreten lokaler plastischer Dehnungen in einem poly-
kristallinen Material wéhrend einer Verformung. Solche Dehnungen haben ihren Ursprung in einer
heterogenen Verteilung der inneren Spannungen. Diese Heterogenitéit ergibt sich beispielsweise
durch die Verteilung von Korngroflen und Kornorientierungen, die lokale Variation der chemi-
schen Zusammensetzung oder elastische Anisotropien und &hnlichen Inhomogenitéiten im Inneren
bzw. an der Oberfldche der untersuchten Proben [85]. Die in dieser Studie verformten nk Materiali-
en zeigen zwar nur eine geringe Variation der chemischen Zusammensetzung, jedoch weisen sowohl
Palladium als auch Gold eine vergleichsweise hohe elastische Anisotropie auf?. Den mit Abstand
grofiten Einfluss auf die Mikroplastizitiat sollte allerdings die vorliegende Korngréfienverteilung
haben. Im Gegensatz zu einem grobkristallinen Werkstoff bietet ein nk Material bei gleicher Pro-
bendimension nicht nur wegen dem sehr hohen Anteil an ungeordneten Korngrenzatomen, sondern
auch aufgrund der schieren Menge an Koérnern sehr viel mehr Moéglichkeiten fiir eine Lokalisierung
der plastischen Dehnung. So zeigen Untersuchungen von Brandstetter et al. [87] an elektrodepo-
niertem, nk Nickel iiber die Analyse von Rontgenbeugungsprofilen bei Korngréien von ca. 30 nm
eine mikroplastische Verformung bis ungefihr 0,7 % Dehnung, dariiber hinaus Makroplastizitit.
Aktuelle theoretische Studien von Li et al. [88] am gleichen Materialsystem bestéitigen ebenfalls
eine Verlagerung des Einsetzens makroskopischer Plastizitdt zu hoheren Dehnungen hin. Dabei
wurde die uniaxiale Zugverformung einer nk Probe in eine FEM-Simulation implementiert und in-
nerhalb der Probe eine Verteilung der Schmid-Faktoren [89] angenommen (ein Schmid-Faktor pro
Korn). Bei noch kleineren Korngréfien, wie z.B. bei dem untersuchten Materialsystem PdgpAuig
mit KorngréBen (D)yo von ca. 10nm, sollte der Ubergang zwischen Mikro- und Makroplastizitiit
sogar noch spéter geschehen; eine systematische Untersuchung dieses Sachverhaltes steht fiir die
verwendete Legierung jedoch noch aus. Daher lidsst sich an dieser Stelle keine Aussage iiber den
Anteil der Mikroplastizitit am beobachteten ausgedehnten, elastisch-plastischen Ubergangsbereich
treffen.

spannungsgetriebenes Kornwachstum (coupling):

Die Mikrostruktur von nk Materialien ist bei Raumtemperatur aus rein thermodynamischen
Griinden im Allgemeinen instabil [78]. Durch Defekte, Verunreinigungen oder gezielten Einbau
von Fremdatomen lésst sich diese allerdings auch bei htheren Temperaturen stabilisieren [90]. Bei
der Verformung solcher Materialien ist nicht nur die Temperatur eine bestimmende Grofe fiir die
mikrostrukturelle Stabilitidt. Aktuelle Arbeiten, sowohl theoretischer [18] als auch experimenteller

2Definiert man den Grad der elastischen Anisotropie iiber den Quotienten % der elastischen Steifigkeiten

[86], so ergébe sich fiir ein elastisch perfekt isotropes Material ein Wert von 1; je gréer die Abweichung von diesem
Wert desto stérker die elastische Anisotropie. Fiir Palladium erhélt man so einen Wert von 0,356 und fiir Gold
einen Wert von 0,343 [86]; beide Metalle zeigen also diesbeziiglich ein #hnlich ausgepréigtes Verhalten.
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Natur [91,92], zeigen bei der Verformung von nk Materialien bereits bei niedrigen Temperaturen
(ca. 0,15 T},,) Kornwachstum; und zwar aufgrund der auftretenden Spannungen. Die zugrundelie-
genden Mechanismen sind zum Teil noch unbekannt, eine mogliche Erklirung wire die Kopplung
(engl.: coupling) der auftretenden Scherspannungen 7 an eine Bewegung der Korngrenzen - sowohl
parallel als auch senkrecht zu 7. Dadurch wird nicht nur eine Deformation realisiert, sondern zeit-
gleich auch Kornwachstum erméglicht [18,93]. Erste Anzeichen fiir eine solche Kornvergréberung
zeigten sich im Laufe dieser Arbeit; eine systematische Untersuchung steht jedoch noch aus. Es
ist auflerdem zum jetzigen Zeitpunkt noch unklar, ob es sich um einen kontinuierlichen Effekt
handelt oder ob eine ,, Grenzspannung® existiert, ab der das Kornwachstum erst induziert wird.
Daher lisst sich ein Einfluss auf den elastisch-plastischen Ubergangsbereich, sei er nun direkter
Natur durch eine spannungsgetriebene Bewegung der Korngrenzen oder indirekter Natur durch
eine Verdanderung der Korngroflenverteilung wihrend der Verformung, nicht ausschliefen.

Ein derart ausgeprigter elastisch-plastischer Ubergangsbereich verhindert oder erschwert in man-
chen Fillen eine weiterfithrende Auswertung der Versuchsergebnisse. So erweist sich die Bestim-
mung der Fliespannnung o, und auch damit verbundener physikalischer Gréflen, wie die Dehn-
ratensensitivitdt m und das Aktivierungsvolumen ), als duflerst problematisch. Dehnratensen-
sitivitdt und Aktivierungsvolumen dienen iiblicherweise als wichtige Informationsquellen bei der
Identifikation der zugrundeliegenden plastischen Deformationsmechanismen. Daher richtet sich das
Hauptaugenmerk in diesem Abschnitt der aktuellen Studie auf die Auswertung eben dieser drei
Groflen. Vor der Beschreibung verschiedener Moglichkeiten zur Untersuchung der FlieBspannung
sollen im Folgenden zunéchst die beiden anderen physikalischen Groflen und deren Bestimmungs-
gleichungen vorgestellt werden.

4.3.1 Dehnratensensitivitidt m und Aktivierungsvolumen ()

Die Dehnratensensitivitdt m ist eine phinomenologische bzw. technische Grofie, welche den Ein-

fluss der von der Priifmaschine auf die Probe aufgebrachten Dehnrate € auf deren Verformung zum

Ausdruck bringt. Sie ermdglicht auflerdem eine Abschétzung der Nukleationsrate des die Defor-

mation kontrollierenden FlieSdefekts und ergibt sich aus den Versuchsergebnissen {iber folgende
Beziehung [94]

Jdlno

T e

(4.2)

T,ep, {y}

Dabei hat die Auswertung der Spannungen o trotz verschiedener Dehnraten ¢ stets bei der glei-
chen plastischen Dehnung ¢, zu erfolgen, und zwar bei einer konstanten Temperatur 7" unter der
Voraussetzung, dass die Mikrostruktur {y} der untersuchten Proben zu diesem Zeitpunkt ver-
gleichbar ist. An dieser Stelle sei angemerkt, dass die Auswertung von m {iblicherweise bei einer
festen (Gesamt-)Dehnung ¢ erfolgt, aus Griinden der Vergleichbarkeit wurden jedoch immer feste
plastische Dehnungen ¢, gewé&hlt.

Bei dem Aktivierungsvolumen {2 handelt es sich um eine experimentell zugéngliche Grofle, welche
abhéingig ist von der Natur des dominierenden Deformationsmechanismus. Besonders grole Werte
von ) zwischen 102 6% und 103 b3 lassen beispielsweise auf eine Dominanz versetzungsbasierter
Plastizitit schlieBen, wihrend Werte im Bereich von 0,025 und 0,153 charakteristisch sind fiir
eine Bewegung von Punktdefekten wie sie bei Kriechprozessen auftreten® [95]. Das Aktivierungs-
volumen lésst sich folgendermafen berechnen [94]

B 0AG(0,T)
Jdo

Olné,

0=
Jdo

— kpT -

T,ep, {y}

(4.3)

T,ep, {y}

3Das Aktivierungsvolumen wird iiblicherweise in Einheiten von b® angegeben. Dabei ist b der Betrag des soge-
nannten Burgers-Vektors, welcher eine charakteristische, materialabhingige Grofle in der Versetzungstheorie dar-
stellt. Weitere Details zu diesem Thema finden sich unter anderem in [38, 75].
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mit der Gibbs’schen freien Aktivierungsenergie AG, der Boltzmann-Konstanten kg
(= 1,38 1072 %) und der plastischen Dehnrate €,. Dabei ist AG die Energie, welche durch
thermische Fluktuationen bei einer festen Spannung o aufgebracht werden muss, um eine Sattel-
punktkonfiguration des Scherwiderstandes 7 zu erreichen und so einen Prozess plastischer Verfor-
mung zu initiieren.

4.3.2 Bestimmung der Flielspannung

Basierend auf den in Abschnitt 4.3 beschriebenen Ursachen fiir einen ausgeprigten, elastisch-
plastischen Ubergangsbereich in den Spannungs-Dehnungs-Kurven der verformten nk m-SCS, gibt
es verschiedene mogliche Ansétze zur Bestimmung der FlieBspannung. Im Folgenden sollen einige
davon vorgestellt und auf ihre Anwendbarkeit auf die Daten der aktuellen Studie {iberpriift werden:

0,2 %-offset Flie3spannung:

Dies ist die iiblicherweise bei grob- und feinkristallinen Materialien verwendete Grofie zur Angabe
einer Flielspannung. Da das exakte elastische Limit oftmals kaum oder nur schwer zu identi-
fizieren ist, wird der Spannungswert bei einer festgelegten, plastischen Dehnung von 0,2% be-
stimmt?. Tabelle 4.3 fasst die so erhaltenen FlieBspannungen zusammen. Eine Bestimmung der
Dehnratensensitivitat m und des Aktivierungsvolumens 2 aus diesen FlieBspannungs-Daten nach
den Gleichungen (4.2) und (4.3) ergibt ein m von 0,054 und ein Q von 3,8 b3.

Dehnrate ¢ [s7}] 3-107* 1 3-1072 1 3-1073 | 3-1074
Fliefspannung oy, ., [GPa] | 1,1469 | 1,0427 | 0,9132 | 0,7945

Tabelle 4.3: Zusammenfassung der erhaltenen Fliespannungen nach Auswertung bei einem Offset von
0,2 % plastischer Dehnung.

%-Kriterium (nach Saada [96]):

Legt man als Kriterium fiir den Beginn einer Makroplastizitiat in einem Polykristall zu Grunde,
dass statistisch gesehen jedes vorhandene Korn zumindest von einer Versetzung génzlich durchlau-
fen wurde, so ergibt sich als untere Grenze fiir das Einsetzen einer makroskopischen, plastischen
Verformung eine Dehnung 4,564 von

b
Eonset S 5 . (44)

Dabei bezeichnet b den Burgersvektor und D die jeweilige Korngrofie des verformten Materials.
Tabelle 4.4 fasst die mittels Gleichung (4.4) berechneten Werte von gopset® und die daraus re-
sultierenden FlieBspannungen zusammen. Eine Bestimmung der Dehnratensensitivitdt m und des
Aktivierungsvolumens 2 aus diesen Fliespannungs-Daten nach den Gleichungen (4.2) und (4.3)
ergibt ein m von 0,036 und ein € von 4,5 b3.

4Dieser Wert von 0,2 % hat keine physikalische Begriindung, sondern lediglich das Ziel die Bestimmung der Flief-
spannung zu erleichtern bzw. fiir bestimmte Materialien zu vereinheitlichen. Daher kann es bei anderen Werkstoffen
auch sinnvoll sein eine andere plastische Dehnung zu verwenden. Aus Griinden der Ubersicht und der Eindeutigkeit
der jeweils angegebenen Fliefispannung wird die als Offset gewéhlte plastische Dehnung iiblicherweise als Index an
die entsprechende Fliespannung angehingt (z.B. Tyo.o o ). Abbildung 4.8 veranschaulicht allgemein die Vorgehens-
weise bei der Bestimmung solcher offset-FlieBspannungen.

5Die entsprechenden Werte fiir b und D wurden unter Annahme einer Versetzungsbewegung bei kfz Metallen in
(110)-Richtung aus dem Gitterparameter berechnet bzw. aus Tabelle 4.1 entnommen.
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Dehnrate ¢ [s}] 3-1071 1 3-1072|3-1073 | 3-1074
Eonset [%] 2,79 2,77 3.37 2,49
FlieBspannung o, (b/D) [GPa] | 1,3513 | 1,2955 | 1,1958 | 1,0529

Tabelle 4.4: Zusammenfassung der berechneten Dehnungen eonset und der daraus resultierenden Flie3-
spannungen entsprechend der Auswertung nach dem b/D-Kriterium.

Auswertung mittels Aktivierungsvolumen () und Dehnratensensitivitit m:

Ublicherweise erfolgt die Auswertung von m und  entsprechend der Gleichungen (4.2) und (4.3)
beim ersten Auftreten einer plastischen Deformation®, in anderen Worten bei Erreichen der Flie-
spannung. Wie bereits weiter oben erwahnt, ist dies in der aktuellen Studie nicht eindeutig méglich.
Jedoch kann ein umgekehrter Ansatz hier neue Erkenntnisse liefern. Zu diesem Zweck wurden so-
wohl die Dehnratensensitivitit m als auch das Aktivierungsvolumen §2 in verschiedenen Stadien
der Verformung, also bei verschiedenen plastischen Dehnungen ¢, zwischen 0% und 18 %, be-
stimmt. Abbildung 4.8 veranschaulicht die Vorgehensweise bei dieser Auswertungsmethode fiir
eine Dehnrate. Eine derartige Bestimmung der entsprechenden Spannungen o; fiir alle vier Dehn-
raten ¢ liefert dann mit Hilfe der Gleichungen (4.2) bzw. (4.3) die Dehnratensensitivitit m bzw.
das Aktivierungsvolumen €2 in Abhéngigkeit von den plastischen Dehnungen ¢,,. Die sich daraus

dquivalente Spannung a,,,

T T

&p,

€p,
dquivalente Dehnung ¢,

Abbildung 4.8: Veranschaulichung der Vorgehensweise bei der Bestimmung von Dehnratensensitivitdat m
und Aktivierungsvolumen €2 bei verschiedenen plastischen Dehnungen ¢, fiir eine Dehnrate. ©¢ entspricht
dem Tangentenmodul im elastischen Bereich (rot), demzufolge sind alle €,, unter Annahme einer linear
elastischen Entlastung (griine, parallelverschobene Geraden) ohne nicht-lineare oder anelastische Einfliisse
rein plastische Dehnungen.

SEine Auswertung in diesem Stadium der Verformung verhindert eventuelle Einfliisse einer Verfestigung auf die
zu bestimmenden Groflen.
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Abbildung 4.9: Dehnratensensitivitit m (blau) und Aktivierungsvolumen ) (schwarz) aufgetragen gegen
die zu deren Bestimmung benutzten plastischen Dehnungen €,. An ausgesuchten Positionen sind zusétzlich
die entsprechenden Fehlerbalken eingezeichnet, wihrend das Maximum des ausgewerteten Aktivierungs-
volumens magentafarben gekennzeichnet ist.

ergebende Entwicklung der beiden Grofien m und € ist in Abbildung 4.9 dargestellt. Die Dehn-
ratensensitivitit ist also zu Beginn jeglicher plastischer Dehnung mit einem Wert von ~ 0,058
zunéchst sehr hoch, verringert sich jedoch mit fortschreitender Verformung bis hin zu einer Satti-
gung bei etwa 0,034 ab einer plastischen Dehnung von ca. 3 %. Das Aktivierungsvolumen hingegen
beginnt bei einem Wert von ~ 3,83, durchlduft bei einem ,, von 4,13 % ein Maximum mit 4,5 b*
und sinkt dann im weiteren Verlauf der Verformung wieder langsam ab (Q(17,9 %) ~ 4,1b3). Aus
dieser Auftragung ergibt sich ebenfalls ein moglicher Kandidat fiir die Bestimmung der Flief3-
spannung, nidmlich das Maximum des Aktivierungsvolumens. Tabelle 4.5 fasst die so erhaltenen
FlieBspannungen zusammen.

Dehnrate ¢ [s™}] 3-1071 [ 3-1072|3-1073 | 3-107*
FlieBspannung o, (Max(f2)) [GPa] | 1,3628 | 1,3106 | 1,2042 | 1,0733

Tabelle 4.5: Zusammenfassung der erhaltenen Fliespannungen nach einer Auswertung im Maximum
der erhaltenen Aktivierungsvolumina.
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Zusammenfassung und Bewertung:

Im folgenden Abschnitt sollen die durch verschiedenste Anséitze ermittelten Flielspannungen zu-
sammengefasst und hinsichtlich ihrer Anwendbarkeit auf die in dieser Studie verformten Mater-
ialien bewertet werden. Tabelle 4.6 zeigt alle bestimmten FlieBspannungen und die entsprechen-
den Aktivierungsvolumina bzw. Dehnratensensitivititen auf einen Blick. Zur weiteren Verdeutli-
chung sind in Abbildung 4.10(a) eben diese Fliefspannungen in den entsprechenden Spannungs-
Dehnungs-Kurven markiert worden, wiihrend Abbildung 4.10(b) die daraus resultierenden Akti-
vierungsvolumina und Dehnratensensitivitdten noch einmal in einer Grafik wiedergibt.

Daraus wird noch einmal deutlich, dass eine Anwendung der herkommlichen Auswertungsmethode
bei 0,2 % plastischer Dehnung bei einem derart ausgepriigten elastisch-plastischen Ubergangsbe-
reich nicht sinnvoll ist. Das b/ D-Kriterium liefert zwar Werte die durchaus realistisch erscheinen,
jedoch basiert diese empirische Abschitzung auf der Annahme einer durch Versetzungsbewegung
dominierten plastischen Deformation, welche bei einem solch niedrigen Aktivierungsvolumen von
4,5b% auszuschliefen ist (vgl. Abschnitt 4.5). Lediglich die Auswertung iiber das maximale Akti-
vierungsvolumen basiert auf Uberlegungen, die kein Wissen iiber die zugrundeliegenden Verfor-
mungsmechanismen voraussetzen und spiegelt des weiteren den ausgeprégten elastisch-plastischen
Ubergangsbereich wider.

Obwohl der exakte Ubergangspunkt zwischen Mikro- und Makroplastizitit noch unbekannt ist,
steht damit also trotzdem eine alternative Methode zur Verfiigung, um die Fliespannung und im
Anschluss daran auch die entsprechende Dehnratensensitivitit bzw. das Aktivierungsvolumen zu
bestimmen.

Dehnrate | FlieBspannung [GPa] nach
[s71] 0,2% b/D | Max(Q)
3.10~1 | 1,1469 | 1,3513 | 1,3628
3-1072 | 1,0427 | 1,2955 | 1,3106
3.1073 | 0,9132 | 1,1958 | 1,2042
3.10* | 0,7945 | 1,0529 | 1,0733
Q [b?] 3.8 45 45
m[] 0,054 | 0,036 | 0,034

Tabelle 4.6: Zusammenfassung aller erhaltenen Fliefispannungen o,, Aktivierungsvolumina €2 und Dehn-
ratensensitivitdten m.
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Abbildung 4.10: Zusammenfassung (a) der ausgewerteten FlieSspannungen, markiert in den entspre-
chenden Spannungs-Dehnungs-Kurven, und (b) der daraus resultierenden Aktivierungsvolumina (schwarz)
bzw. Dehnratensensitivitéten (blau). Die horizontalen Linien in oliv (b/D-Kriterium) sollen zum Ausdruck
bringen, dass durch leicht unterschiedliche Werte in b und D der verschiedenen Proben die Bestimmung
dieser Fliespannungen nicht bei exakt denselben plastischen Dehnungen erfolgte. Die magentafarbene,
vertikale Linie markiert das Maximum des Aktivierungsvolumens, die Graue die 0,2 %-offset Bedingung.
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4.4 Verformung von nanokristallinem PdggAu;q mittels
m-SCS in flisssigem Stickstoff

Bei der Untersuchung von plastischen Deformationsmechanismen spielen Verformungen bei extrem
niedrigen Temperaturen eine besonders grofie Rolle, da sich einige der zur Diskussion stehenden
Verformungsmechanismen durch ein Absenken der Temperatur unterdriicken lassen und andere
nicht. Aus diesem Grund sollen im folgenden Abschnitt m-SCS aus nanokristallinem PdggAu;g
bei Dehnraten im Bereich zwischen 3 - 107*s7! und 3 -10~!s~! in fliissigem Stickstoff (~ 77K)
verformt werden.

4.4.1 Anpassung des Messaufbaus fiir Tieftemperaturverformungen

Die gewiinschte Erniedrigung der Temperatur ergab sich durch die Verlegung des bereits bekannten
Versuchsaufbaus in ein Reservoir mit fliisssigem Stickstoff. Abbildung 4.11 zeigt schematisch diesen
modifizierten Aufbau. Ein speziell angefertigter Teflonbehélter nahm dabei sowohl den fliissigen
Stickstoff zur Kiihlung als auch die in Abschnitt 3.1.3 beschriebenen Komponenten des Raumtem-
peraturexperiments auf. Bei langsamen Dehnraten musste auflerdem durch sténdiges Nachfiillen
dafiir gesorgt werden, dass sich zu jedem Zeitpunkt der Verformung der komplette Versuchsaufbau
in fliissigem Stickstoff befand.

Die daraus resultierenden experimentellen Daten sind in Abbildung 4.12(a) dargestellt. In allen
beobachteten Féllen versagten die nk m-SCS noch vor dem Erreichen eines plastischen Bereichs.
Der etwas uniibliche, ausgedehnte Verlauf der Verformungskurven im elastischen Regime riihrt
hauptséchlich von dem zur Aufnahme des fliissigen Stickstoffs in den Versuchsaufbau integrierten
Teflonbehélter her (vgl. Abb. 4.11). Die in der Auftragung auftretenden vereinzelten Peaks sind
Artefakte der Messung, welche beim Nachfiillen des fliissigen Stickstoffs in den Teflonbehélter auf-
traten. Dies hatte jedoch dariiber hinaus keinen Einfluss auf die Messungen und lie8 sich auflerdem
durch eine behutsamere Nachfiilltechnik groftenteils vermeiden; bei der Anpassung mit Hilfe der
FEM-Simulationen wurden diese Peaks daher nicht miteinbezogen. Die entsprechend der in Ab-
schnitt 3.1.1 beschriebenen Methode daraus extrahierten Spanngungs-Dehnungs-Kurven sind in
Abbildung 4.12(b) dargestellt.

i Teflonbehélter
flussiger
Stickstoff
SCS-Probe | Proben-
Hartmetall- _ aufnehmer
Rollen

Abbildung 4.11: Schematischer Aufbau des Verformungsexperiments in fliissigem Stickstoff.
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Abbildung 4.12: (a) Experimentelle Daten und (b) Spannungs-Dehnungs-Kurven der in fliissigem Stick-
stoff mittels m-SCS verformten nanokristallinen Pdgg Auio-Proben. Gezeigt sind die Verformungsdaten fiir
Dehnraten im Bereich zwischen 3-10"*s™! und 3-107's7!.
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Abbildung 4.13: Schematische Darstellung einer Auswahl der bekanntesten plastischen Verformungsme-
chanismen in nanokristallinen Metallen [97].

Wie zu erwarten war, weichen die hierbei ausgewerteten Tangentenmoduli aufgrund des mitver-
formten Teflonbehélters und der daraus resultierenden fehlerhaften Bestimmung der Langenénde-
rung iiber den Verfahrweg der Traverse, noch weiter von den mittels Ultraschallmessungen er-
haltenen Werten ab. Jedoch zeigen die Spannungs-Dehnungs-Kurven eine andere Auffilligkeit.
Unabhéngig von der gewéhlten Dehnrate versagten alle Proben bereits vor Erreichen eines plas-
tischen Regimes, allerdings innerhalb eines sehr begrenzten Spannungsbereichs zwischen 1,73 GPa
und 1,9 GPa.

4.5 Interpretation der Versuchsergebnisse:
Verformungsmechanismen

In dem nun folgenden Abschnitt sollen die Verformungsdaten, sowohl bei Raumtemperatur als
auch in fliilssigem Stickstoff, bewertet und eine Diskussion hinsichtlich der sich daraus ergeben-
den Folgerungen unter dem Gesichtspunkt der Identifikation moglicher Deformationsmechanismen
gefithrt werden.

Die plastische Verformung nanokristalliner Metalle und die Untersuchung der zugrundeliegen-
den Deformationsmechanismen ist gerade in den letzten Jahren Thema vieler Arbeiten gewe-
sen [8,14-24,94]. Abbildung 4.13 beschreibt schematisch eine Auswahl der bekanntesten Mecha-
nismen. Eine eindeutige experimentelle Bestimmung féllt jedoch im Allgemeinen (abgesehen von
den methodischen Hindernissen) schwer, weil zum einen meist mehrere dieser Mechanismen zur
gleichen Zeit aktiv sind und zum anderen die Mikrostruktur des verformten Materials (Korn-
groBenverteilung, Defektdichte u.d.) einen Einfluss auf die zur Verfiigung stehenden Mechanismen
zur plastischen Deformation hat”. Die aktuelle Studie liefert diesbeziiglich drei Informationen:

e cin Aktivierungsvolumen (2 von 4,553 bei Raumtemperatur
e cine Dehnratensensitivitdt m von 0,034 bei Raumtemperatur

e die Tatsache, dass alle Proben, die in fliilssigem Stickstoff verformt wurden, bei Spannungen
um 1,8 GPa spriode versagen

"Wie bereits weiter oben erwihnt, kann sich die Mikrostruktur nanokristalliner Metalle im Verlauf einer Verfor-
mung bzw. aufgrund der herrschenden Rahmenbedingungen verindern [18,78,91,92].
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Alle diese Indizien sprechen dafiir, dass der vorherrschende Deformationsmechanismus bei der
Verformung des hier untersuchten nk Materialsystems PdggAuig thermisch leicht aktivierbar sein
muss. Dies trifft auf alle vorgestellten Prozesse zu, jedoch nicht auf die klassische Vorstellung einer
plastischen Verformung basierend auf der Bewegung von Versetzungen bzw. auf der Bildung von
Versetzungsnetzwerken in kubisch flichenzentrierten Metallen. Dabei kénnen Aktivierungsvolu-
mina leicht Werte iiber 102 b? erreichen und nicht die beobachteten 4,5b3. Auf der anderen Seite
sprechen die Werte von 2 und m auch gegen die Dominanz von Korngrenz-Diffusionsprozessen,
wie dem Coble creep [98], denn diese wiirden eher zu Aktivierungsvolumina unter 0,16% [95] bzw.
zu Dehnratensensitivititen in der Gréfenordnung von 1 fithren.

Dariiber hinaus lassen die Ergebnisse der aktuellen Studie jedoch leider keine Aussagen iiber
die in diesem Materialsystem vorherrschenden, plastischen Deformationsmechanismen zu, liefern
allerdings eine Vielzahl an moglichen Ansatzpunkten fiir zukiinftige Studien.
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Kapitel 5

Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Studie war die Miniaturisierung und anschlieBende Etablierung/Validierung einer spe-
ziellen Probengeometrie, der sogenannten shear compression specimen (SCS), zur Untersuchung
der mechanischen Eigenschaften nanokristalliner (nk) Metalle und Legierungen.

Die Anfang des letzten Jahrzehnts von Rittel et al. [40-42] vorgestellte Probengeometrie ist ge-
kennzeichnet durch die auf einer dominanten Scherung und einem geringeren Kompressionsanteil
basierende Response auf eine uniaxiale Druckbelastung senkrecht zur Ober- und Unterseite der
SCS. Dadurch lidsst sich nicht nur die erhthte Sprodigkeit von nk Materialien im Zugversuch
umgehen, die SCS erlaubt dariiber hinaus auch die Realisierung grofler plastischer Dehnungen
mit einem breiten Spektrum an verschiedenen Dehnraten. Jedoch ergibt sich bei der Verformung
der SCS ein komplexer, dreidimensionaler Spannungszustand, welcher die Berechnung geome-
trieunabhéngiger Groflen, wie Spannung und Dehnung, auf rein analytischem Wege (vgl. Zug-
versuch) unmoglich macht. Eine Losung dieses Problems fand sich durch die Verwendung von
Finite-Elemente-Methode-(FEM)-Simulationen. Dabei gelang es durch die Implementierung eines
radial return-mapping-Algorithmus in die benutzerdefinierte Subroutine UMAT des kommerziellen
FEM-Softwarepakets ABAQUS ein anniihernd beliebiges konstitutives Materialverhalten (lineare
Elastizitét, Metallplastizitdt mit einer modifizierten Verfestigung nach Voce [76]) zu simulieren.
So war es moglich die experimentellen Druckkraft-Lingenénderungs-Daten mit der Simulation
anzupassen und damit die zugehorigen Spannungen und Dehnungen zu extrahieren.

Eine Miniaturisierung der beschriebenen SCS war notwendig, da die Ausbeute bei der edelgas-
kondensierten Herstellung der nk Proben so gering ist, dass sie fiir konventionelle, makroskopisch
mittelnde, mechanische Priifmethoden nicht ausreicht. Die Verwendung eines funkenerosiven Ver-
fahrens zum Zuschneiden der nk Proben erméglichte die Herstellung der gewiinschten, affin verklei-
nerten Versionen dieser Probengeometrie (m-SCS) bei gleichzeitiger Beibehaltung des Spannungs-
zustandes der urspriinglichen Geometrie (s-SCS) wiithrend einer Verformung. Durch die Konstruk-
tion eines geeigneten Probenaufnehmers gelang es schliefflich die m-SCS auf einer handelsiiblichen
spindelgetriebenen Priifmaschine (INSTRON 556/ ) mit einem hohen Grad an Reproduzierbarkeit
und minimalen Reibungsverlusten zu verformen.

Vor der Untersuchung der weitestgehend unbekannten plastischen Figenschaften der nk PdggAujg-
Proben war es erforderlich, die Zuverlissigkeit/Genauigkeit der SCS mit Hilfe eines Vergleiches
mit einer konventionellen Probengeometrie zu iiberpriifen. Aus diesem Grund wurde ein bereits
hinlédnglich untersuchtes, mikrostrukturell stabiles Material, nimlich rostfreier Edelstahl (Werk-
stoff Nr. 1.4301; X5CrNil8-10), nicht nur mittels s-SCS und m-SCS verformt, sondern auch mit
einer der DIN-Norm entsprechenden Zugprobe (DIN10002-1:2001(D)) [57] gepriift. Dabei zeigte
sich, dass die mittels SCS erhaltenen Spannungs-Dehnungs-Daten mit denen des Zugversuchs ver-
gleichbar sind und mit einer geeigneten Reibungskorrektur sogar in Ubereinstimmung gebracht
werden konnten. Die shear compression specimen ist also in der Lage auf dem Niveau eines DIN-
Zugversuchs die mechanischen Eigenschaften zuverléssig zu bestimmen. In der aktuellen Studie
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beschrankte sich diese Zuverldssigkeit jedoch lediglich auf den plastischen Bereich der beschrie-
benen Verformungen, da aufgrund der fehlerbehafteten Messung der Langendnderung d iiber den
Verfahrweg der Traverse der Priifmaschine gerade im elastischen Bereich sowohl die Maschinen-
steifigkeit als auch die Steifigkeit des Probenaufnehmers die Ergebnisse verfilschten. Auch ei-
ne Korrektur dieser Effekte durch , Leermessungen“ des Probenaufnehmers verringerte zwar den
Fehler, konnte ihn aber nicht beseitigen. Abhilfe versprach hier der lokale Einsatz einer optischen
Dehnungsmessung (s. unten).

Edelgaskondensierte, nk PdggAujo-Proben ((D)yo &~ 10nm) wurden mittels m-SCS mit verschie-
denen Dehnraten zwischen 3-107*s~! und 157! isotherm (bei Raumtemperatur bzw. in fliissigem
Stickstoff) verformt und dann mit Hilfe des in Abschnitt 3.1.1 vorgestellten Verfahrens Spannungen
und Dehnungen ermittelt. Bei Raumtemperatur zeigte sich zum einen eine erhebliche Dehnraten-
abhéngigkeit und zum anderen bei allen Verformungen ein sehr ausgeprégter elastisch-plastischer
Ubergangsbereich. Die Urspriinge dieses Ubergangsbereiches sind im Detail noch ungeklirt, je-
doch erscheint zu diesem Zeitpunkt der Verformung ein Zusammenspiel von spannungsgetriebe-
nem Kornwachstum und anelastischen bzw. mikroplastischen Effekten sehr wahrscheinlich. Aus
diesem Grund erweist sich auch die Bestimmung der Fliespannung zunéchst einmal als schwie-
rig. Verschiedene Ansiitze wurden im Rahmen dieser Arbeit vorgestellt; dabei waren vor allem
die Ergebnisse basierend auf einer Auswertung im Maximum des ausgewerteten Aktivierungsvo-
lumens am schliissigsten. Diese ergab ein Aktivierungsvolumen € von 4,55 und eine Dehnraten-
sensitivitdt m von 0,034. Die Verformungen in fliissigem Stickstoff (77 K) endeten, unabhéngig
von der Dehnrate, allesamt mit dem sproden Versagen der m-SCS bei Spannungen von um die
1,8 GPa. Aufgrund dieser Sprodigkeit bei 77 K und den ermittelten Werten fiir das Aktivierungsvo-
lumen bzw. die Dehnratensensitivitdt bei Raumtemperatur kann es sich bei den zugrundeliegenden
plastischen Deformationsmechanismen ausschliefflich um thermisch leicht aktivierbare Prozesse
handeln. Plastische Dehnungen aufgrund der Bewegung von Versetzungen oder gar von ganzen
Versetzungsnetzwerken werden dadurch also ausgeschlossen. Auf der anderen Seite ist das Akti-
vierungsvolumen nicht klein genug bzw. die Dehnratensensitivitét nicht gross genug, um plastische
Deformationen auf der Basis von Korngrenz-Diffusionsprozessen (Coble creep) zu realisieren. An-
dere Mechanismen, wie mesoskopisches Gleiten, Korngrenzengleiten und -rotation usw., liegen,
basierend auf den in dieser Studie vorgestellten Ergebnissen, jedoch allesamt weiterhin im Bereich
des Moglichen.

Im Rahmen dieser Erkenntnisse ergaben sich neue Fragen, welche sich erst in zukiinftigen Unter-
suchungen kléaren lassen.

Die Messung der uniaxialen Langendnderung d durch die Bestimmung des Verfahrweges der Tra-
verse der Priifmaschine beinhaltet, wie bereits zuvor erldautert, ein Fehlerpotential, welches sich
auch durch die Anwendung einer Korrekturfunktion basierend auf ,,Leermessungen® des Proben-
aufnehmers nicht komplett beseitigen lasst. Ein vollstdndiges ,, Ausschalten“ dieser Fehlerquelle
ist allerdings durch den Einsatz alternativer Verfahren zur lokalen Messung der Lingeninderung
moglich. Eine Losung dieses Problems bietet die Integration einer optischen Dehnungsmessung
in das bestehende Messsystem. Dabei handelt es sich um ein System zur grauwertkorrelations-
basierten Deformationsanalyse (LaVision GmbH, Géttingen), welche lokale Lingenéinderungen in
zwei Dimensionen direkt auf der m-SCS bestimmen kann. Die Abbildungen 5.1 zeigen beispiel-
haft das aus einer derartigen Analyse gewonnene Verschiebungsfeld in verschiedenen Stadien der
Verformung einer m-SCS aus nk PdggAuyg.

Ublicherweise wird der Einfluss des hydrostatischen Druckes auf das Deformationsverhalten (z.B.
dquivalente Spannungen) in der Beschreibung und Modellierung von Verformungen vernachlissigt
[99]. Aktuelle Untersuchungen von Ganneau et al. [100] und Trelewicz et al. [101] legen jedoch na-
he, dass dies bei nk Metallen nicht der Fall sein muss. Dariiber hinaus stellen Gao et al. [102] einen
numerischen Algorithmus zur Implementierung in FEM-Simulationen vor, welcher es erméglicht
ein derartiges Materialverhalten auch in der Theorie eingehend zu studieren. Bei der Verformung
von Werkstiicken in Standardgeometrie lédsst sich der hydrostatische Druck nur sehr schwer oder
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(2) (b) (©)

Abbildung 5.1: Beispiel fiir die Bestimmung der lokalen Léngenidnderung wahrend einer Verformung mit
Hilfe der optischen Dehnungsmessung. Mittels grauwertkorrelationsbasierter Deformationsanalyse erhal-
tene Verschiebungsfelder bei der Deformation einer m-SCS aus nanokristallinem PdgoAuio in verschiedenen
Stadien der Verformung [Mit freundlicher Erlaubnis von Michael Davis].

gar nicht variieren, sodass solche Abhéngigkeiten nur selten nachgewiesen werden konnen. Die
SCS-Probengeometrie unterliegt einer solchen Einschrankung allerdings nicht. Eine Variation des
Scherwinkels bei der Herstellung fiithrt aus rein geometrischen Griinden (vgl. Abb. 3.1(b)) au-
tomatisch im Stegbereich zu einer Verdnderung des Anteils des hydrostatischen Druckes an der
Gesamtverformung und ermoglicht so den Zugang zu dem angestrebten Parameterraum.

Gerade in den letzten Jahren beschéiftigt sich eine Vielzahl von Studien an nanokristallinen Ma-
terialien mit der Rolle von Scherspannungen bei der Bewegung von Korngrenzen (spannungsge-
triebenes Kornwachstum) [18,91,92]. Durch den einzigartigen, scherdominierten Charakter der
SCS-Verformung eignet sich diese besonders gut zur nédheren Untersuchung dieses Phdnomens.
Dabei stehen im Angesicht der aktuellen Ergebnisse vor allem drei Fragen im Mittelpunkt:

In welchem Stadium der Verformung kommt es zum Kornwachstum ?
Handelt es sich dabei um einen zeitlich begrenzten, also vom Verformungsstadium abhéngi-
gen, oder um einen kontinuierlichen Prozess 7

e Wie grof} ist der Effekt des spannungsgetriebenen Kornwachstums ?

Wie sich auch im Verlauf dieser Arbeit gezeigt hat, ist es duflerst schwer Informationen iiber die
zugrundeliegenden Deformationsmechanismen bei der plastischen Verformung von nk Metallen
zu erhalten. Jedoch bietet sich aufgrund der starken Lokalisierung im Stegbereich in Verbindung
mit den herstellungsbedingten geringen Stegbreiten der m-SCS die Moglichkeit, in-situ mittels
Synchrotronstrahlung (Transmission) eben diese Mechanismen néher zu untersuchen.

Des weiteren wire auch eine Variation der Legierungszusammensetzung oder gar die Betrachtung
komplett anderer Materialsysteme (andere Metalle, metallische Glidser usw.) von Interesse, um bei-
spielsweise den Einfluss der Stapelfehlerenergien, Korngrenzmobilitédten, oder dhnlicher legierungs-
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bzw. materialabhingiger Parameter in Erfahrung zu bringen.

Schon dieser kurze Uberblick an offenen Fragen macht deutlich, dass die miniaturisierte shear
compression specimen (m-SCS), basierend auf den in dieser Studie erarbeiteten Grundlagen, ein
einzigartiges Werkzeug darstellt, welches ein breites Spektrum an Moglichkeiten bietet, um die me-
chanischen Eigenschaften der verschiedenartigsten (nanokristallinen) Materialien auch in Zukunft

weiter zu erforschen.
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Anhang A

Rechnerische Erginzungen

In diesem Abschn“itt werden einige aufwendige Berechnungen, die bei den theoretischen Grundlagen
in Kapitel 2 die Ubersichtlichkeit beeintrichtigt héitten, etwas ausfiihrlicher behandelt.

Fiir den isotropen, linear elastischen Fall einer Verformung kann das Hook’sche Gesetz in Matrix-
schreibweise verschiedene Formen annehmen (A, u: Lamé-Konstanten):

ow(z,)

g:T = )\Spur(
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Mit g‘z = %Spur (g‘;) I=1 Spur( ) I=1 Spur(g)l aus der Inkompressibilitidt der plastischen
Verformung (2.17) folgt dariiber hinaus:
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An dieser Stelle bezeichnet K den Kompressionsmodul. Fiir den Spannungstensor im linear elas-
tischen Regime gilt also:
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mit ¢°=KSpur(g)l und o =2ue . (A.2)
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Im Rahmen eines elasto-plastischen Verformungsschrittes hiangt sowohl die Richtung als auch
der Betrag der in diesem Zeitschritt akkumulierten, plastischen Dehnung von der entsprechenden
plastischen Dehnrate g‘;”rl ab. Fiir diese gilt nach (2.25):

n+1 n+1 . a(p (gln-i_l’UF(E;)H_l))
_p =7 ag/n+1 :

Mit der FlieBbedingung ¢ (g’""‘l,ap(gg"‘l)) = [|g/ "] - \/g or(eptt) = 0 (2.23) ergibt sich

daraus:

én-l-l _ ,y7b+1 . M — Antl .QI:JFI . (As)

=p ao-ln-‘,-l
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Dabei bezeichnet N ’U”H die Richtung des deviatorischen Spannungstensors mit einem Betrag

von ‘

N 'U”'HH = 1. Dariiber hinaus ldsst sich mittels Gleichung (2.24) der Betrag der plastischen

1Vl
W/\

L (A.4)

Dehnrate 5';”‘1 bestimmen zu:

”'H ‘ dT]

n+1 N/n+1H dr]

5

Zur Bestimmung einer algorithmisch konsistenten Tangente C' alg in Abschnitt 2.3.4 ist es notwen-

dig die drei in Gleichung (2.39) auftretenden Ableitungen zu berechnen. Dies soll im Folgenden
beschrieben werden:

e Ableitung (1):
O_n+1 a

=trial __

85 n+l 66 n+1

[C : (5”“ - s”)} Syl (A.5)

e Ableitung (2):
Bei dieser Ableitung handelt es sich um die Ableitung der impliziten Funktion (2.37). Allgemein
gilt fiir die Ableitung einer impliziten Funktion der Form f(z,y(z)) = 0 [103]:

dy  Of/ox
o Of)oy

Betrachtet man nun die implizite Funktion (2.37)

f(e™h Ay) = \/%01:(81, + \/;A'y> +2u Ay — ’_’WZ} =0,
—_——
2.33
( = ) EZH
so ergibt sich fiir die gesuchte Ableitung:
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folgt dann schliellich:

8A7 2/1/ Nln-‘,-l ﬂl n+1
— —Otrial — Otrial . (AG)
n+1 2 _x n+1 - n+1
0™ " Top () 2 gy 2e(57)

e Ableitung (3):
Die letzte der gesuchte Ableitungen berechnet sich wie folgt:

aN/nJrl aN/nJrl ao_,nJrl

—O0trial __ _=—=0trial . _=trial
ODen+1 aa-ln-‘,-l ! ODen+1
= =trial =
N——
=2uP’

Mittels Kettenregel ldsst sich der erste Teil dieser Ableitung schreiben als:

a Im+1 1 Im+1 8 —1
— Otrial — . _=trial 4 O_/n+1 O_/nJrl
Ho! n+l il oo’ nt1 Oo! nt1 ||=trial =trial
=trial G irial =trial =trial
1 I— 1 . < a ‘ In+1 >0,ln+1
= 2 'n+1 ||=trial =trial
a
e e
- =tria
=N’ n+1
= %trial
_ 1 T 1 LI+l Nln-‘,-l
o/nF1|| T o/ n+1 2 =trial T =0oyrial
=trial = trial

_ 1 {I N/ g Nt }

o/ n+l —Otrial —Otrial
=trial

Damit ergibt sich letztendlich fiir die gesuchte Ableitung (3):

8N1n+1
= Otrial __ |: Nln+1 ®Mln+lli| ) (A?)
— Otrial — Otria

8§”+1 /n+1
- —tmal
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Anhang B

UMAT-Programmecodes

In diesem Abschnitt befinden sich die kommentierten Programmcodes, welche sich aus dem in
Kapitel 2 hergeleiteten radial return-mapping-Algorithmus zur Implementierung eines beliebigen
konstitutiven Materialverhaltens in die ABAQUS/Standard-Subroutine UMAT ergeben.

111 ABAQUS / STANDARD

11! USER MATERIAL SUBROUTINE (UMAT)
AR RN NN NN NN NN

11l Header der UMAT-Subroutine
subroutine UMAT(STRESS,STATEV,DDSDDE,SSE,SPD,SCD,
& RPL,DDSDDT,DRPLDE,DRPLDT,
& STRAN,DSTRAN,TIME,DTIME,TEMP,DTEMP,PREDEF,
& DPRED,CMNAME,NDI,NSHR,NTENS,NSTATV,PROPS,
& NPROPS,COORDS,DROT,PNEWDT,CELENT ,DFGRDO,
& DFGRD1,NOEL,NPT,LAYER,KSPT,KSTEP,KINC)

implicit none
11l Deklaration der ABAQUS-Variablen
character*x80 CMNAME

integer NDI,NSHR,NTENS,NSTATV,NPROPS,NOEL,LAYER,KINC,NPT,
& KSTEP,KSPT

double precision STRESS(NTENS),STATEV(NSTATV),
& DDSDDE(NTENS,NTENS) ,DDSDDT (NTENS) ,DRPLDE (NTENS) ,
& STRAN(NTENS) ,DSTRAN(NTENS) ,TIME(2) ,PREDEF (1),
& DPRED(1) ,PROPS(NPROPS) ,COORDS(NDI) ,DROT(NDI,NDI),
& DFGRDO(NDI,NDI),DFGRD1(NDI,NDI),
& SSE,SPD,SCD,RPL,DRPLDT, TEMP,DTEMP,DTIME,PNEWDT , CELENT
11l Deklaration von benutzerdefinierten Variablen

integer i, j, niter, ITMAX

double precision Zero, One, Two, Three, sigF, mu, lambda, E,
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& nu, strial, DG, wrz23, p, trE, factor, EP, YieldStress,
& DYieldStress, TOL, phi, dphi, faktorl, faktor2, faktor3,
& P2(6,6), D(6,6)

external YieldStress, DYieldStress

parameter (
& Zero = 0.0d0, One = 1.0d0, Two = 2.0d0, Three = 3.0d0,
& TOL = 1.0d-5, wrz23 = 0.81649658092772603273d0, ITMAX = 6 )

111 Definition von Konstanten (E-Modul, Poisson-Zahl)
11l lambda und mu iiber Gl. (2.22)
parameter( E = 5.465d10, nu = 0.3640 )
parameter ( mu =E / Two / (One + nu),
& lambda = Two * mu * nu / (One - Two * nu) )

11! Aufbau des elastischen Steifigkeitstensors nach Gl. (2.20)
DDSDDE = Zero

do i=1,3
do j=1,3

if (i .eq. j) then

DDSDDE(I,J) = lambda + Two * mu
else

DDSDDE(I,J) = lambda
end if

end do
end do

do i=4,6
do j=4,6

if (i .eq. j) then
DDSDDE(I,J) = mu

else
DDSDDE(I,J) = Zero
end if
end do
end do
EP = STATEV(1) !!! Akkumulierte plastische Dehnung

11! Berechnung der trial-Spannung nach Gl. (2.28)
'l Spur des Tensors des Dehnungsinkrementes
trE = DSTRAN(1) + DSTRAN(2) + DSTRAN(3)

do i=1,3
STRESS(I) = STRESS(I) + lambda * trE + Two * mu * DSTRAN(I)

end do

do i=4,6
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STRESS(I) = STRESS(I) + mu * DSTRAN(I) !'!! techn. Gleitungen
end do

1! hydrostatische Druckkomponente des Spannungstensors

p = Zero
do i=1,3
p = p + STRESS(I)
end do
p = - p / Three

11! Berechnung der Norm der deviatorischen trial-Spannung
strial = Zero

11l Schritt 1: strial =S : S =[] S |["2
do i=1,3
strial = strial + STRESS(I) * STRESS(I)
end do
do i=4,6
strial = strial + Two * STRESS(I) * STRESS(I)
end do
11 Schritt 2: || 82 || = sqrt( (S + pxI) : (S + p*I) )

P =sqrt( S : S -3 *xp"2)
strial = sqrt(strial - Three * p * p)

1!l Berechne Fliessbedingung nach Gl. (2.29)
sigF = YieldStress(EP,Zero,DTIME)
phi = strial - wrz23 * sigF

11!l Fallunterscheidung:
if (phi .gt. Zero) then !!! Zeitschritt: Elasto-plastisch

1! Bestimmung von Delta Gamma (DG) aus Gl. (2.37) durch das

1! Newton-Verfahren

niter =0

DG = Zero

do while (niter .1lt. ITMAX .and. abs(phi) .gt. TOL)
11! Berechne d phi/d DG und fithre den Iterationschritt durch
dphi = - Two * mu - Two / Three * DYIELDSTRESS(EP,DG,DTIME)
DG DG - phi / dphi
11!l Berechne neue FlieSspannung und damit neues phi
sigF = YieldStress(EP,DG,DTIME)
niter = niter + 1
phi strial - wrz23 * sigF - Two * mu * DG

end do

if (niter .ge. ITMAX) then
write(6,*)"ERROR: Newton-Iteration konvergiert nicht"
I''CALL XIT ! STOP COMPUTATION

end if

!'1!l Berechne finales dphi mit finalem DG aus dem Newton-
'11 Verfahren

dphi = - Two * mu - Two / Three * DYIELDSTRESS(EP,DG,DTIME)

I'l! Berechne algorithmisch konsistente Tangente DDSDDE aus Gl. (2.40)
!l Berechne deviatorische trial-Spannung
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do i=1,3
STRESS(I) = STRESS(I) + p
end do

1! Berechne dyadisches Produkt D = dyad(S’,S’)
do i=1,6
do j=1,6
D(I,J) = STRESS(I) * STRESS(J)
end do
end do

111 Erstelle P’=P2
P2 = Zero
do i=1,3
do j=1,3
if (i .eq. j) then
P2(I,J) = Two / Three

else
P2(I,J) = - One / Three
end if
end do
end do
do i=4,6
P2(I,I) = One / Two
end do

111 Gl. (1.40) Term 1/(1+ ...) = -2 * mu / dphi
faktorl = ((4.0d0 * mu * mu) / (dphi * strial * strial)) +
& ((4.0d0 * mu * mu * DG) / (strial * strial * strial))

faktor2 = (Two * mu) * (Two * mu) * DG / strial
do i=1,6
do j=1,6
DDSDDE(I,J) = DDSDDE(I,J) + D(I,J) * faktorl -
& P2(I,J) * faktor2
end do
end do

I'l! Berechne Spannungstensor am Ende des Inkrementes nach Gl. (2.38)
faktor3 = One - (Two * mu * DG / strial)
do i=1,6
STRESS(I) = STRESS(I) * faktor3
end do

!'!'l hydrostatischen Druck wieder hinzufiigen zu deviatorischem
!'l'l Spannungstensor
do i=1,3
STRESS(I) = STRESS(I) - p
end do

Il Akkumulierte plastische Dehnung aufgrund des aktuellen Inkrementes
111 DG nach Gl. (2.33) (Akkumulation findet in SDV1 statt)
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STATEV(1) = STATEV(1) + wrz23 * DG
end if

end 11l Ende der UMAT-Subroutine

11! Einbinden des Verfestigungsverhaltens in Form einer "externen"
' Funktion
include ’voce.f’

Die hier dargestellte UMAT-Subroutine ist so konzipiert, dass annéihernd beliebige Verfestigungs-
gesetze implementiert werden konnen. Die Funktionsgleichung, die das Materialverhalten wider-
spiegelt, muss allerdings mindestens einmal differenzierbar sein. In der aktuellen Studie fand stets
ein leicht modifiziertes Verfestigungsverhalten nach Voce seine Anwendung [76]:

o1 (2)) = 00+ One £y + (0o — 00) {1—exp (—Mgpﬂ . (B.1)

Oso — 00
Damit ergibt sich fiir die ebenfalls benétigte Ableitung o (gp):

6 6 - G')oo
o (ep) = %Ep) = O + (09 — Ocs) exp (—0751,) . (B.2)
p

0o — 00

Die daraus resultierende Datei voce.f, welche die Beziehungen (B.1) und (B.2) als Programmcode
in die UMAT-Umgebung implementiert, hat folgendes Aussehen:

! ABAQUS / STANDARD

! IMPLEMENTIERUNG DER "EXTERNEN" FUNKTIONEN C.1 UND C.2
AR RN R N NN RN AN AN

FUNCTION YieldStress(EPSP,DG,DT)
!'1! Berechne sigF fiir die akkumulierte plastische Dehnung bei
I''! vorgegebenem DG nach Gl. (2.33)

implicit none

double precision EPSPneu, wrz23, sigO, siginf, thetainf, thetal,
& EPSP, DG, DT, YieldStress

Il Elasto-plastische Materialparameter
parameter ( wrz23=0.816496580927726032734d0,
& sig0=6.73d8, siginf=1.23d9, thetainf=1.081d9,
& theta0=5.465d10 )

11! Berechne Dehnung am Ende des Inkrementes mit aktuellem DG
EPSPneu = EPSP + wrz23 * DG

I''! Verfestigungsgesetz nach Voce (modifiziert) - siehe Gl. (C.1)

YieldStress = sig0 + thetainf * EPSPneu + (siginf - sig0) *
& (1.0d0 - EXP(- EPSPneu * (thetaO - thetainf) / (siginf - sig0)))
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END

FUNCTION DYieldStress(EPSP,DG,DT)

implicit none
I''! Berechne d sigF / d EPSP fiir die akkumulierte plastische Dehnung
I''! mit vorgegebenem DG nach Gl. (2.33)

double precision EPSPneu, wrz23, sigO, siginf, thetainf, thetal,
& EPSP, DG, DT, DYieldStress

I'l'l Elasto-plastische Materialparameter
parameter ( wrz23=0.81649658092772603273d0,
& sig0=6.73d8, siginf=1.23d9, thetainf=1.081d9,
& theta0=5.465d10 )

!'l'l Berechne Dehnung am Ende des Inkrementes mit aktuellem DG
EPSPneu = EPSP + wrz23 * DG

111 Ableitung nach dem Betrag der akkumulierten plastischen Dehnung -
1! siehe G1. (C.2)

DYieldStress = thetainf + (thetaO - thetainf) *

& EXP(- EPSPneu * (theta0 - thetainf) / (siginf - sig0))

END
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Anhang C

Probencharakterisierung

In diesem Abschnitt finden sich nihere Beschreibungen aller Charakterisierungsmethoden, mit
deren Hilfe im Rahmen dieser Arbeit Proben vor und nach einer Verformung untersucht wur-
den. Abbildung C.1 zeigt in einem Flussdiagramm den typischen Weg, den eine Probe in dieser
Studie zu durchlaufen hatte. Dabei sind die im Folgenden erlduterten Methoden durch blaue
Rechtecke gekennzeichnet; die Methoden der Probenherstellung (griine Sechsecke) bzw. die Ver-
formungsexperimente selbst und deren Auswertungen (orange Ellipsen) werden detailliert in den
Kapiteln 3 und 4 erldutert. Die Probencharakterisierung spielt in dieser Arbeit gleich aus meh-
reren Griinden eine wichtige Rolle. So liefern die Untersuchungen der Mikrostruktur (Weitwin-
kelrontgendiffraktometrie, Dichtemessung) vor der Verformung wichtige Anhaltspunkte iiber die
Vergleichbarkeit der einzelnen Experimente/Proben, wihrend sowohl Rasterelektronenmikrosko-
pie als auch Ultraschall-Laufzeitmessungen essentielle Daten fiir die spétere Implementierung der
Verformung in die FEM-Simulation beisteuern. Zusétzlich kann die Transmissionselektronenmi-
kroskopie im Anschluss an die Verformung Aufschluss iiber Anderungen in der Mikrostruktur der
Proben geben.

C.1 Weitwinkelrontgendiffraktometrie (XRD)

Die Mikrostrukturanalyse mittels Weitwinkelrontgenbeugung bietet vor allem bei der Untersu-
chung nanokristalliner Werkstoffe vielfiltige Moglichkeiten. Im Rahmen dieser Arbeit lag das
Hauptaugenmerk auf der Bestimmung von Korngroflen, Mikroverzerrungen und Gitterparame-
tern. Abbildung C.2 zeigt das typische Rontgendiffraktogramm einer nk PdggAujg-Probe, auf-
genommen mit einem Bruker AXS D8 Advance Diffraktometer (Cu-Anode: K,, = 154,056 pm;
K., = 154,433 pm; Intensititen K,, : Ko, = 2 : 1) in ©-O-Geometrie, ausgeriistet mit einem
LynxEye-Detektor. Zur Bestimmung der exakten Reflexpositionen und der entsprechenden Halb-
wertsbreiten (engl.: Full Width at Half Mazimum, FWHM) wurden die Reflexe in einem ersten
Arbeitsschritt mit Hilfe von Pearson VII-Fitfunktionen angepasst. Die im Folgenden beschriebe-
ne Methode zur Bestimmung der Korngrofien- und Mikroverzerrungsanteile aus einem gegebenen
Rontgendiffraktogramm nach Klug & Alexander [104] basiert auf der Arbeit von G.K. Williamson
und W.H. Hall aus dem Jahre 1953 [105]. Unter Verwendung der Laue-Gleichungen zur allgemei-
nen Beschreibung der Rontgenbeugung [106] ergibt sich durch Transformation in den reziproken
Raum folgende Darstellung fiir den Streuvektor & und dessen Halbwertsbreite §k:

4
k= fsm@ (C.1)

2
5k = 7” cos© 6(20) (C.2)

mit A als Wellenliéinge der verwendeten Rontgenstrahlung und 20 bzw. §(20) als Position bzw.
Halbwertsbreite FWHM des jeweiligen Reflexes. Es sei an dieser Stelle bemerkt, dass die Benutzung
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7

Pellet aus nanokristallinem PdggAu,q
Dicke D

Korngrofie <D>,,,
Gitterparameter a

exakte Anteile an Pd und Au

s Porositat Py,

m-SCS entsprechend der
Spezifikationen

exakte Steghohe h
exakte Stegbreite w

Uberpriifung:
KorngréBie < D>, nach der Funkenerosion

Poisson-Zahl v

Druckkraft P
Langenanderung d

dquivalente Spannung o,q,
dquivalente Dehnung &,q,

A
A

Herstellung von TEM-Proben aus den
verformten und unverformten Bereichen
der m-SCS

Untersuchung der Mikrostruktur der
vorbereiteten Proben

\.

Abbildung C.1: Darstellung der wichtigsten Arbeitsschritte von der Herstellung iiber die Charakterisie-
rung bis hin zur Untersuchung der mechanischen Eigenschaften einer typischen nanokristallinen Probe in
einem Flussdiagramm. Die durchgezogenen Pfeile stellen den zeitlichen Verlauf der Untersuchungen dar,
wahrend gepunktete Pfeile einen Datentransfer zwischen den einzelnen Schritten anzeigen.
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Abbildung C.2: Typisches Rontgendiffraktogramm einer nanokristallinen PdggAuio-Probe inklusive der
Miller-Indizes der auftretenden Reflexe.

der Halbwertsbreite FWHM anstatt der integralen Breite, wie in [104] beschrieben, ausschlielich
aus der grofleren Stabilitdt der Halbwertsbreite gegeniiber Schwankungen im Reflexhintergrund
resultiert.

Wie in Abbildung C.2 deutlich zu sehen ist, weisen alle Reflexe eine gewisse (endliche) Breite
auf. Dafiir gibt es mehrere Griinde, hauptsichlich jedoch sorgen die geringe Korngréfle und die
Mikroverzerrung innerhalb der untersuchten Proben, sowie der apparative Aufbau fiir eine Ver-
breiterung der Reflexe. Um nun Informationen iiber Korngréfle und Mikroverzerrung zu erhalten
miissen diese zusammen mit der , instrumentellen Verbreiterung* in geeigneter Form aus den expe-
rimentellen Daten extrahiert werden. Eine Moglichkeit stellt die Bestimmung einer Instrumenten-
funktion §(20 )it mit Hilfe eines grobkristallinen Referenzmaterials ohne Mikroverzerrung dar,
beispielsweise LaBg (NIST 660a [107]), welche sich dann wie folgt aus den experimentellen Daten

entfalten lisst:!
5(2@) 1— (5(2®)inst ) °

5(20)exp 5(20) exp

Fiir das verbleibende Spektrum ergibt sich nun (im reziproken Raum) eine dhnliche Entfaltung
unter der Annahme einer lorentz-formigen Reflexverbreiterung dkkg aufgrund der geringen Korn-
grofe und einer gauss-formigen Verbreiterung dkyy aufgrund der Mikroverzerrung [108]:

(C.3)

Okka Skary \ 2
=1- . 4
ok < ok (C-4)
Der KorngréBenanteil ergibt sich itber Gleichung C.2 mittels der Scherrer-Formel [106] zu
2K
Okkg = —— C.5
G <L>vol ( )

IDie Entfaltung unter Annahme einer Mischung aus gauss-formiger und lorentz-férmiger Peakverbreiterung
beruht auf rein empirischen Ergebnissen; physikalisch gesehen wéren auch Entfaltungen der Form
5(20) \? 5(20)inst \ 2 (20 5(20);
( (20) ) =1- (m) (rein gauss-formig) oder (20) =1- m (rein lorentz-férmig)
0(20)exp 6(20)exp 6(20)exp 6(20)exp
denkbar.
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mit der Scherrer-Konstanten K = 0,83 [109] und der volumen-gewichteten mittleren Séulenlinge
(L)vo1, wihrend der Mikroverzerrungsanteil gegeben ist durch [110]

Okvv = V2T k €rms (C.6)

mit dem quadratischen Mittelwert der Mikroverzerrung &,,5. Durch Einsetzen in C.4 erhélt man
nun eine sogenannte Williamson-Hall-Beziehung nach Klug & Alexander
(6k)? _ 21K 0k 2
k2 - <L>vol k2 rms

(C.7)

eine Auftragung (6k)?/k? gegen 6k /k? liefert also direkt die gesuchten Gréfien (L)yo und &,ms. Die
im spiiteren Verlauf verwendete, volumen-gewichtete, mittlere Korngréfie (D)o lisst sich unter
Annahme von sphérischen Kristalliten iiber (D)yol = 3(L)vol [4] berechnen.

Um den/die Gitterparameter eines Materials mittels XRD zu bestimmen, ist es notwendig die
Gitterstruktur der untersuchten Proben zu kennen. Im Falle des in dieser Arbeit verwendeten
PdggAuip handelt es sich um ein kubisch flichenzentriertes Gitter (kfz). Wegen der hohen Sym-
metrie in dieser Gitterstruktur existieren fiir viele Netzebenenscharen aufgrund von destruktiver
Interferenz keine Reflexe; konstruktive Interferenz ergibt sich in kfz Materialien genau dann wenn
alle Miller-Indizes gerade bzw. ungerade sind [111]. Alle beobachteten Reflexe gehorchen jedoch
der Bragg-Bedingung fiir kubische Symmetrien:

2a0
h? 4+ k2 + 12

Dabei sind h, k und 1 die Miller-Indizes der Netzebenenschar in Bragg-Bedingung, a¢ der Gitterpa-
rameter des untersuchten Materials, 20 der Beugungswinkel und A\ die Wellenldnge der verwende-
ten Rontgenstrahlung. Jedoch gibt es einige Faktoren, die hierbei die Bestimmung eines exakten ag
erschweren. Dazu gehoren die Hohendejustage, also eine zu hoch oder zu niedrig ins Diffraktometer
eingebaute Probe, die Verschiebung des Nullpunkts des Diffraktometers und das Vorhandensein
von Stapelfehlern innerhalb einer Probe. Nach einer griindlichen Justage des verwendeten Dif-
fraktometers sind die Reflexverschiebungen aufgrund einer Nullpunktsdejustage im Vergleich zu
den anderen beiden jedoch zu vernachlissigen. Der Zusammenhang zwischen dem mittels eines
Reflexes bestimmten Gitterparameter ayy und dem Gitterparamter ag ohne Hohendejustage lésst
sich aus geometrischen Uberlegungen bestimmen zu:

sin® = \. (C.8)

d cos®> ©
ankl = Qo — GOE )

(C.9)

wobei d die Hohendejustage und R den Goniometerradius des Diffraktometers darstellt; tréigt
man also in einem Diagramm ayy gegen C;fg) auf, so ergibt sich ag als Ordinatenabschnitt einer
linearen Anpassung an die Daten. Wihrend die Hohendejustage ein systematischer Fehler ist, der
alle Reflexe in dieselbe Richtung verschiebt, sorgt das Vorhandensein von Stapelfehlern in einer
Probe fiir eine Verschiebung, deren Richtung vom jeweiligen Reflex abhéngt. Quantitativ ldsst sich

diese beschreiben durch [106]
V3a

T
Dabei gibt die Stapelfehlerdichte « die Wahrscheinlichkeit an, dass innerhalb der kristallogra-
phischen (111)-Richtung auf eine bestimmte Netzebene nicht die von der kfz-Symmetrie vorge-
schriebene folgt. Fy, ist also ein Koeffizient, in den der Einfluss der Stapelfehlerdichte auf jede
einzelne Netzebene einer bestimmten Netzebenenschar eingeht. Tabelle C.1 zeigt Fx fiir die ersten
acht kfz-Reflexe.

Durch den recht unterschiedlichen Charakter der beiden gerade beschriebenen Einfliisse ist es
moglich diese numerisch zu trennen und einen prézisen, korrigierten Gitterparameter anzugeben,
wie er beispielsweise zu einem spéteren Zeitpunkt von der Dichtemessung benétigt wird.

0(20) = tan© - Fy; . (C.10)
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Netzebenenschar| (111) | (200) | (220) | (311) | (222) | (400) | (331) | (420)
Iy, Vg | =Y2 | Y4 | Y| =18 | 11 | 19 | =1/20

Tabelle C.1: Koeffizienten Fx fiir die ersten acht Netzebenenscharen eines kfz Materials (Details zur
Berechnung dieser Koeffizienten finden sich in [106]).

C.2 Rasterelektronenmikroskopie (REM)

Die Rasterelektronenmikroskopie erlaubt die Beobachtung und Charakterisierung von Materiali-
en von der Nanometer- bis hin zur Mikrometerskala. Dabei kann ein stark fokussierter Elektro-
nenstrahl entweder {iber die Probe gerastert werden oder an einer bestimmten Stelle verharren,
um diverse Untersuchungen durchzufithren. Das , betrachtete“ Probenmaterial reagiert nun auf
vielfialtige Art und Weise auf den Elektronenstrahl, angefangen bei der Riickstreuung mancher
Elektronen, bis hin zur Emission von Sekundirelektronen oder sogar charakteristischer Rontgen-
strahlung [112]. Dementsprechend sind auch die Anwendungsmoglichkeiten der Rasterelektronen-
mikroskopie sehr breit geféchert. Im Rahmen dieser Arbeit fanden die folgenden Analysemethoden
ihre Anwendung:

C.2.1 Vermessung von Probenstrukturen

Der topographische Kontrast entsteht im REM in erster Linie dadurch, dass eine Variation der
Probentopographie sich beim Rastern in einer Anderung der detektierten Sekundirelektronen-
intensitidt manifestiert. So lassen sich unter anderem Oberflichenstrukturen bis zu einer Grofe
von ca. 20 nm darstellen und vermessen, im Falle der miniaturisierten shear compression specimen
(m-SCS) also auch die Abmessungen der durch Funkenerosion gefertigten Steghéhen und Steg-
breiten (siche Abb. C.3).

Abbildung C.3: Beispiel fiir die Vermessung der Steghdhe (gelb) und Stegbreite (griin) einer typischen,
funkenerodierten m-SCS-Probe.
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Abbildung C.4: (a) Kikuchi-Pattern einer edelgaskondensierten PdggAuio-Probe und (b) die aus einer
Vielzahl solcher Muster erzeugte EBSD-Aufnahme.

C.2.2 Energie-dispersive Réntgenanalyse (EDX) zur exakten Bestim-
mung der chemischen Zusammensetzung der Proben

Seit dem Ende der 60er Jahre ist es mittels REM ebenfalls moglich das charakteristische Ront-
genspektrum einer Probe energie-dispersiv zu analysieren. Dadurch ldsst sich lokal am Ort der
Messung die chemische Probenzusammensetzung quantitativ bestimmen. Abhéngig von der ver-
wendeten Anregungsspannung (iiblicherweise 20kV in dieser Studie) kénnen die elementspezifi-
schen K-, L- oder M-Linien detektiert werden, welche das untersuchte Material emittiert. Hierbei
ist die Energie der jeweiligen Linie charakteristisch fiir das chemische Element und die Intensitét
der detektierten Linien ein Maf} fiir die Konzentration der entsprechenden Stoffe. Im Rahmen
dieser Arbeit sind alle Angaben hierzu in Atomprozent (at.%) angegeben.

C.2.3 Bestimmung der Mikrostruktur mittels Riickstreuelektronenbeu-
gung (electron backscatter diffraction, EBSD)

Fiir diese Messmethode sind ausschliefSlich die Riickstreuelektronen von Bedeutung. Die in al-
le Raumrichtungen zuriickgestreuten Elektronen werden an den verschiedenen Ebenen des Kri-
stallgitters gebeugt und erzeugen beim Austritt aus der Probe auf einem Phosphorschirm ein
spezifisches Beugungsmuster, die sogenannten Kikuchi-Muster. Deren Aussehen héngt nicht nur
von der Kristallsymmetrie, sondern auch von der kristallographischen Orientierung der beleuch-
teten Oberfliche ab (vgl. Abb. C.4(a)). Mittels einer geeigneten Software lassen sich nun ausge-
suchte Bereiche auf einer Probe hinsichtlich ihrer Kristallorientierung charakterisieren und damit
natiirlich auch Informationen iiber deren Mikrostruktur, wie zum Beispiel die Korngroflenvertei-
lung (vgl. Abb. C.4(b)) oder Aspektverhiltnisse, gewinnen. Weitergehende Beschreibungen zum
Thema Riickstreuelektronenbeugung sind beispielsweise aus [113] zu entnehmen.

Alle in dieser Arbeit dargestellten REM-Aufnahmen bzw. -Messungen wurden an einem Raster-
elektronenmikroskop 7000F der Firma Jeol durchgefiihrt, das mit einem EDAX TSL Trident
Analysesystem (EDX, WDX?, EBSD) ausgeriistet ist.

2Wellenlidngen-dispersive Rontgenanalyse
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C.3 Transmissionselektronenmikroskopie (TEM)

Die Transmissionselektronenmikroskopie ist wie die Rasterelektronenmikroskopie ein wichtiges
Werkzeug zur Charakterisierung nanokristalliner Materialien. Im Folgenden sollen die in dieser
Studie benutzten Darstellungsmodi (Hellfeld und Dunkelfeld) kurz beschrieben werden, ausfiihr-
liche Abhandlungen zu dem Thema finden sich beispielsweise in [114,115].

In einem TEM durchstrahlt ein stark fokussierter Elektronenstrahl eine moglichst diinne Probe,
welche im Idealfall nur wenige nm dick ist. Dabei interagieren die Elektronen auf verschieden-
ste Weise mit dem Probenmaterial (vornehmlich elastische und inelastische Streuung). Um die
Bildgebung der beiden gebriuchlichsten Darstellungsmodi nidher zu erldutern betrachtet man ein
stark vereinfachtes Szenario, den sogenannten Zweistrahlfall, in dem eine Probe gerade so im
Elektronenstrahl orientiert ist, dass nur eine einzige Netzebenenschar abbeugt; es gibt also nur
einen gebeugten und einen ungebeugten Strahl. Bei der Hellfeld-Darstellung ergibt sich die In-
tensitét des Bildes als Differenz des eintretenden Strahles Iy und des abgebeugten Strahls I, zu
Igr = Iy — I,. Da fiiblicherweise Igr > 1, ist, sind die relativen Intensitdtsunterschiede nicht
sehr groff und dementsprechend lassen sich in diesem Modus vor allem kontraststarke Objekte,
wie Korngrenzen, Versetzungen u.i. abbilden.

Bei der Dunkelfeld-Darstellung tragen einzig und allein die gestreuten Elektronen zur Intensitét
Iprp = I4 bei. Daher sind die absoluten Intensitéiten zwar meist geringer als bei der Hellfeld-
Darstellung, dafiir ist der Kontrast sehr viel grofler, da schon geringe Abweichungen von der
Bragg-Bedingung zu einer Intensitéit nahe Null fithren. Dieser Modus wird vor allem zur kristallo-
graphischen Analyse von Phasengemischen, Antiphasengrenzen in geordneten Legierungen oder,
wie in dieser Arbeit, zur GréBenbestimmung von sehr kleinen Teilchen (im Nanometerbereich)
genutzt.

Die in dieser Studie gezeigten TEM-Aufnahmen entstanden ausnahmslos an einem aberrations-
korrigierten Titan 80-300 Transmissionselektronenmikroskop der Firma FEI (Karlsruhe Nano
Micro Facility, KNMF).

C.4 Dichtemessung nach dem Archimedischen Prinzip

Das Kompaktieren des nanokristallinen Materials, als letzter Schritt einer edelgaskondensierten
Herstellung, liefert keine vollstéindig dichten Proben; selbst hohe Pressdriicke fithren zu einem
gewissen Maf} an Restporositiat. Diese kann mitunter einen nicht zu vernachlissigenden Einfluss
auf die mechanischen Eigenschaften der zu untersuchenden Materialien haben. Aus diesem Grund
wurden die wie-hergestellten PdggAuig-Proben unter Verwendung des Archimedischen Prinzips
auch hinsichtlich ihrer Dichte charakterisiert. Dieses Messprinzip basiert auf der Bestimmung des
Probengewichts in unterschiedlichen Medien (Auftrieb) und erméglicht nicht nur eine experimen-
telle Ermittlung der geometrischen Dichte sondern, bei bekannter theoretischer Dichte, auch der
Porositéit des jeweiligen Materials.

Die verwendete Balkenwaage S3D der Firma Sartorius weiit eine Me3genauigkeit von 1 ug auf.
FEine typische Dichtemessung erfolgt in drei Schritten: Zuerst wird die Probe fiir 24 h in Trocken-
granulat exsikkiert, um danach ein Gewicht (G; an Luft zu bestimmen, welches nicht durch adsor-
biertes Wasser auf der Oberflache verfilscht ist. Nach weiteren 24 h, diesmal in Diethylphtalat
(DEP), das in die offenen Poren vorzudringen vermag, erfolgt die Messung des Gewichts Go
im Vergleichsmedium DEP. Eine abschlieBende Messung an Luft liefert ein Gewicht der Probe
Gj3, welches das Gewicht des DEP in den nun gefiillten offenen Poren beriicksichtigt. Mit Hil-
fe dieser drei Messungen lésst sich nun bei bekannten Dichten fiir das verwendete DEP und Luft
(ppep = 1,1176 25 / prug = 1,25 103 —27) die geometrische Dichte pge, des untersuchten Ma-
terials wie folgt bestimmen:

- G1 - ppep — G2 - PLuft
geo Gs — Gy .

Liegt die theoretische Dichte piheo des Materials ebenfalls vor, so ergibt sich daraus schlieflich

(C.11)
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eine Porositiat von
p=1- Peo (C.12)

Ptheo
Fiir die verwendete Mischkristalllegierung aus Palladium und Gold ist dies jedoch nicht der Fall.
Dennoch kann unter der Annahme perfekter Substitution von Palladiumatomen durch Goldatome,
angewendet auf ein Material mit kubisch flichenzentrierter Einheitszelle mit einem Gitterparame-
ter a (aus XRD-Messungen bestimmt), eine theoretische Dichte ermittelt werden:

Mpq - cpa + May - cau
NA-a3 ’

wobei M und c fiir die jeweiligen Molmassen (Mpq = 106,42 25 / Ma, = 196,9665 -£5) bzw.
Atomkonzentrationen der beteiligten Stoffe (aus EDX-Messungen bestimmt) stehen und N4 die
Avogadro-Konstante Ny (= 6,022 - 10% mol™!) ist.

Ptheo = 4 (013)

C.5 Bestimmung der elastischen Moduli mittels Ultraschall-
Puls-Echo-Verfahren

Diese Messmethode basiert auf der Bestimmung der Schallgeschwindigkeiten (vy: longitudinal
und vp: transversal) durch die Laufzeitmessung eines im MHz-Bereich liegenden Ultraschallpulses
und dessen Echos durch die Probe. Bei bekannter Dichte p ist es moglich unter der Annahme
eines statistisch isotropen, homogenen Materials im Rahmen der linearen Elastizitétstheorie [116]
den Schermodul G, den Kompressionsmodul B, sowie den Elastizitdtsmodul E (engl.: Young’s
modulus) zu berechnen iiber [117]

G = pv} (C.14)
B= g (302 — 402) (C.15)
3v2 — 42
2 L T
Des Weiteren kann auch die fiir die FEM-Simulationen besonders wichtige Poisson-Zahl v iiber
3B—F
= C.17

bestimmt werden.

Hauptbestandteil der verwendeten Messapparatur ist ein 20MHz-Kombinationspriifkopf V2178
der Firma Olympus/Panametrics, welcher eine gleichzeitige Untersuchung sowohl der longitudina-
len als auch der transversalen Anregungen erméglicht. Abbildung C.5 zeigt schematisch das grund-
legende Messprinzip und den entsprechenden Messaufbau. Die beiden Piezoelemente im Priifkopf
erzeugen longitudinale und transversale Ultraschallimpulse, welche das zu untersuchende Mate-
rial dann aufgrund von Riick-Reflexionen an der Probenoberfliche mehrmals durchlaufen. Der
Priifkopf ist in der Lage die Stoflfronten dieser Ultraschallechos zu detektieren, um aus deren zeit-
lichem Abstand die Laufzeiten zu ermitteln. Aus diesen Laufzeiten und der Probendicke kénnen
dann die entsprechenden Schallgeschwindigkeiten berechnet werden.
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Honigschicht
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Abbildung C.5: Vereinfachte Darstellung des Messaufbaus zur Bestimmung der elastischen Moduli mit
Hilfe des Ultraschall-Puls-Echo-Verfahrens [7].
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