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»Man entdeckt keine neuen L&nder ohne das Ufer fiir eine lange Zeit aus den Augen zu

verlieren.“ André Gide



Zusammenfassung

Ziel der vorliegenden Arbeit ist es, aufbauend auf dem EU-Projekt Micro-Quant, eine Methode
zu entwickeln, um die komplexen Gefiige thermo-mechanisch gewalzter, niedriglegierter Stahle

quantitativ beschreiben und klassifizieren zu kénnen.

Klassische Ansatze der Metallographie, Bildverarbeitung und Gefiigeanalyse stofien bei der

Quantifizierung und Klassifizierung derartiger Stéhle zunehmend an ihre Grenzen.

Durch die gezielte (in situ) Untersuchung und Anwendung von Farbatzungen nach LePera und
Beraha konnten thermo-mechanisch gewalzte, niedriglegierte Stdhle optimal und
reproduzierbar — sowohl fir die Analyse mittels Lichtmikroskopie als auch mittels

Rasterelektronenmikroskopie — kontrastiert werden.

Zur vollstandigen Gefiigebeschreibung wurden darliber hinaus Arbeitsablaufe zur
Bildregistrierung und Merkmalsextraktion in Fiji und Matlab implementiert sowie neue

Segmentierungsansatze nach Chan & Vese erfolgreich etabliert.

Mit dem in der vorliegenden Arbeit entwickelten, ganzheitlichen Ansatz, der von der
Probenpréparation tber die Kontrastierung hin zur Segmentierung reicht, konnte schlieRlich
eine objektive und automatische Gefligeklassifizierung mit den Methoden des maschinellen
Lernens (Support Vector Machine und Deep Learning) entwickelt werden. Fir den gegebenen

Probensatz konnten somit Klassifizierungsgenauigkeiten von bis zu 95% erreicht werden.

Die entwickelte Methodik ist nicht nur auf andere St&hle anwendbar, sondern kann als VVorlage

fur samtliche Materialklassen herangezogen werden.



Abstract

The aim of the present work is to develop a method based on the EU project Micro-Quant to
quantitatively describe and classify the complex microstructure of thermo-mechanically rolled,

low-alloyed steels.

Classical approaches of metallography, image processing and microstructure analysis

increasingly reach their limits in the quantification and classification of such steels.

Through the targeted (in situ) investigation and application of LePera and Beraha color etching,
thermo-mechanically rolled, low-alloyed steels could be contrasted in the best possible and

reproducible way — both for analysis using light microscopy and scanning electron microscopy.

In addition, workflows for image registration and feature extraction were implemented in Fiji
and Matlab and new segmentation approaches according to Chan & Vese were successfully

established for the complete microstructure description.

With the holistic approach developed in the present work, which ranges from sample
preparation to contrasting and segmentation, an objective and automatic microstructure
classification with the methods of machine learning (Support Vector Machine and Deep
Learning) could finally be developed. Classification accuracies of up to 95% could thus be

achieved for the given sample set.

The developed methodology is not only applicable to other steels, but can also be used as a

template for all material classes.
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1. Motivation

1 Motivation

Stahl ist mit seiner enormen Vielfalt an Zusammensetzungen, Prozessrouten und
Warmebehandlungen sowie mit den sich daraus ergebenden vielseitigen mechanisch-
technologischen Eigenschaften fiir unterschiedlichste Anwendungsfelder von groRer Relevanz.
Auch die Forschung am Werkstoff Stahl ist nach wie vor hochst aktuell — was die Zahl von

mehr als 15.000 Veréffentlichungen im Jahr 2017 belegt — und liefert stets neue Innovationen.

Seit einigen Jahren stellt sich in der Stahlbranche ein Paradigmenwechsel ein — von der
erfahrungsbasierten  Prozess-Eigenschafts-Korrelation hin  zu einer gefligebasierten
Werkstoffentwicklung. Dazu wird das Gefige als der zentrale Informationstréger verstanden,
der skaleniibergreifend Informationen Uber die verschiedenen Prozessschritte speichert und
gleichfalls die mechanischen Eigenschaften bestimmt (Abbildung 1-1). Demnach kommt dem
Geflige eine zentrale Rolle in der Forschung, Weiterentwicklung und auch in der
Qualitatssicherung zu. Die passenden Werkzeuge zur Préparation, Kontrastierung,
Quantifizierung und Klassifizierung, die unter dem Begriff Metallographie zusammengefasst

werden, sind daher unerlasslich.

l Herstellungsprozess
Gefiige Gefiige speichert '

(chemisch — kristallographisch — geometrisch) 4 Geschichte des .
: " Herstellungsprozesses
: A

© by INTERSTAHL Service GmbH & Co. KG

Eigenschaften

Gefiige kontrolliert die
= Multiskalenspeicher Eigenschaften
(Mikro — Nano — Atomar)

Abbildung 1-1: Das Gefiige als Multiskalenspeicher und Schliissel zur Verkniipfung von der Herstellung hin zu den
finalen Materialeigenschaften.

Durch die zunehmend komplexeren und kleiner werdenden Gefligebestandteile im Stahl stoRRen
die bisherigen Methoden jedoch zunehmend an ihre Grenzen. Fehlende Reproduzierbarkeit der
meist empirisch eingesetzten Kontrastierungen sowie fehlendes Verstandnis Uber die
ablaufenden Wirkweisen eben dieser auf die vorliegenden Gefiigebestandteile fiihren sowohl in

der metallographischen Praxis als auch in der Forschung und Entwicklung zu erheblichen
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Herausforderungen. Dariiber hinaus bieten sich auch fiir die Quantifizierung und die dazu
notwendigen Schritte der Phasenseparierung neue Mdglichkeiten, die bis dato nicht
ausgeschopft wurden. Das zentrale Problem auf dem Weg zur gefligebasierten
Werkstoffentwicklung ist jedoch die Gefiigeklassifizierung. Noch immer wird diese meist rein
subjektiv von Experten vorgenommen und ist Ausgangspunkt fur eine Vielzahl von
Arbeitskreisen und Forschungsprojekten. Bislang gibt es jedoch weder ein einheitliches
Bewertungssystem noch eine einheitliche Nomenklatur. Die Notwendigkeit neuer Methoden ist

daher essentiell und von grofiter Relevanz.

Aus den aufgefuihrten Griinden kann nur durch eine gezielte, methodische Gefligeforschung der
Fortschritt und die Innovationskraft des Werkstoffs Stahl im Speziellen und anderer Werkstoffe

im Allgemeinen nachhaltig gewahrleistet werden.
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2 Einleitung

Um neue Stahlwerkstoffe entwickeln zu koénnen ist es wichtig, die mdglichen
Gefligebestandteile gemaR Abbildung 1-1 zu kennen sowie diese schlielflich auch sichtbar

machen zu kdnnen. Eine grundlegende Betrachtung des Werkstoffs Stahl ist daher essentiell.

Das wichtigste Legierungselement des Eisens im Stahl ist Kohlenstoff. Dem
gleichgewichtsnahen bzw. metastabilen Zustandsdiagramm sind die wesentlichen Phasen und
Gefligebestandteile, wie sie bei langsamer Abkuhlung entstehen, zu entnehmen
(Abbildung 2-1).

a) b)
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= 1200 N T S+ Fe;C (- —
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.‘é / Primiir-Zementit
= 1000 Fe;C Sekundiir-Zementit
; ) G v+ Fe;C Tertidr-Zementit
& v+
5 1o Eutektoid
= 800 0 _—
MU K a-MK + Perlit
. - Fe;C
o PS 0+ Fe; C —
] Eutektikum .
Q‘IIIIII LALLL L LR Bt d il ba i Rt d i d ba i it i bl addlil) l]l‘lll Ll ?-MK ‘ Fc.‘(‘ LLdLburlt
0 1 2 3 4 5 6 7
Kohlenstoffgehalt in % -

—t 1y
I

TN N TR TR T N TR T TN TR N N T |
LEN B

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Zementitgehalt in % —-

Abbildung 2-1: a) Metastabiles Eisen-Kohlenstoff-Phasendiagramm mit dem Eckpunkt Zementit (FesC) bei
6,67 % C. Der Bereich des Kohlenstoffgehaltes unterhalb 2,06 % wird als Stahl, oberhalb als Gusseisen bezeichnet.
Das auftretende Eutektikum wird durch den Punkt C bei 1147°C beschrieben. Die eutektoide Umwandlung erfolgt
bei 723°C im Punkt S. Die auftretenden Phasen bzw. Gefligebestandteile sind in b) aufgefiihrt. (Modifiziert nach
[11)

Ferrit liegt im kubisch-raumzentrierten Gitter vor und weist bei 723°C die maximale
Kohlenstofflgslichkeit auf (Abbildung 2-1 a), Punkt P). Die Hochtemperaturphase, Austenit,
weist eine kubisch-flachenzentrierte Kiristallstruktur auf und kann daher deutlich mehr
Kohlenstoff ldsen als der Ferrit (Abbildung 2-1 a), Punkt E). Im eutektoiden Punkt
(Abbildung 2-1 a), Punkt S) bei 723°C wandelt schliellich der Austenit in Ferrit sowie



2. Einleitung

Zementit (FesC) um und bildet Perlit. Kohlenstoffkonzentrationen tiber 2,06 % sind lediglich

fir Gusseisen relevant und werden daher nicht weiter betrachtet. [1], [2]

In technischen Prozessen ist eine gleichgewichtsnahe Abkihlung nur selten realisierbar. Die
hoheren Abkihlgeschwindigkeiten fiihren zu weiteren Phasen und Gefiigebestandteilen, die
von essentieller Bedeutung fiir moderne Stahle sind. Diese héheren Umwandlungs-
geschwindigkeiten beeinflussen bzw. beschranken in erster Linie die Diffusionsmdglichkeiten
des Kohlenstoffs. Die fir eine gegebene Stahlgiite auftretenden metastabilen Phasen kdnnen
beispielsweise in sog. kontinuierlichen Zeit-Temperatur-Umwandlungsdiagrammen (kurz:

ZTU-Diagramme, Abbildung 2-2) dargestellt werden.

1000 T
} Austenitisiertemperatur 840 °C
| Haltedauer 8 min

o 40

62 60

Temperatur in °C

)

Zeitins

Abbildung 2-2: Darstellung eines kontinuierlichen ZTU-Diagramms (41Cr4). Je nach Abkuhlgeschwindigkeit
werden verschiedene Phasenbereiche durchlaufen: Bei langsamer Abkiihlung startet die Umwandlung zunéchst zum
Ferrit (F) und anschlieend zum Perlit (P). Bei schnelleren Abkiihlungen wird die sog. Bainit-Nase (B) durchlaufen.
Wird die Abkiihlgeschwindigkeit weiter erhdht, liegt ein martensitisches Gefiige vor. Die angegebenen Zahlen geben
die jeweiligen Phasenanteile an. Jede Abkiihlkurve beinhaltet zudem die zu erwartende Rockwell-Harte (umkreiste
Zahlen). (nach [3])

Ausgehend von einer definierten Austenitisierung des Gefiiges werden unterschiedliche
Abkiihlgeschwindigkeiten durchlaufen und die auftretenden Phasen z. B. mittels Dilatometrie
und metallographischer Untersuchung erfasst. Wahrend bei langsamen Abkiihlungen, dhnlich
dem metastabilen Phasendiagramm, Ferrit und Perlit entstehen, liegt bei schnelleren
Abkihlungen ein bainitisches Geflige vor. Wird die Abkuhlgeschwindigkeit weiter erhoht,
entsteht Martensit. [1]-[3]

Je nach Legierungszusammensetzung unterscheiden sich die ZTU-Diagramme hinsichtlich der
auftretenden Phasen, der Gefligeanteile und der Umwandlungstempereraturen erheblich. Als

weiterer, entscheidender Parameter kommt die Verformung hinzu. In sog. Umform-ZTU-
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Diagrammen werden daher auch Umformbedingungen des Austenits berlicksichtigt. Auch dies

fuhrt zu erheblichen Veranderungen der Umwandlungstemperaturen und Gefugeanteile. [4], [5]

Die Uber derartige Abkuhl- und Umformschritte erhaltenen, metastabilen Phasen und deren
gezielte Einstellung bilden die Voraussetzung fiir samtliche industriell relevanten Stahlgiten

([6]). Daher ist eine genaue Beschreibung dieser Gefligebestandteile unumganglich.

Martensit wandelt diffusionslos und displaziv aus dem Austenit um. Der Kohlenstoff hat somit
keine Zeit zu diffundieren und wird im kubisch-raumzentrierten Gitter zwangsgeldst, was je
nach Kohlenstoffgehalt eine unterschiedlich stark ausgepragte, tetragonale Verzerrung bedingt.
Dies fuhrt auch zu einer signifikanten Hartesteigerung. Generell gibt es unterschiedliche
Auspragungen des Martensits, die, ebenfalls abhangig vom Kohlenstoffgehalt, von lattenférmig
bis plattenformig reichen. Um die Harte, Sprodigkeit und Festigkeit zu reduzieren, wird meist
eine Warmebehandlung bei vergleichsweise niedrigen Temperaturen (> 100°C) angeschlossen.
Dies reicht aus, um den Kohlenstoff aus der Zwangsldsung teilweise als Zementit ausscheiden
zu lassen. Diese Gefiigeauspragung wird als angelassener Martensit bezeichnet. Eine
entsprechende Ausscheidung des Zementits kann auch durch sog. Selbstanlasseffekte erreicht
werden. [7], [8]

Durch entsprechende Legierungselemente und eine angepasste Prozessfilhrung kann jedoch
auch Austenit bei Raumtemperatur stabilisiert werden. Meist liegt diese als Restaustenit
bezeichnete Phase, die stark mit Kohlenstoff angereichert ist, in Kornzwickeln vor. Restaustenit
zeichnet sich durch seine hohe Zahigkeit aus und ist wesentlicher Bestandteil vieler
Hochleistungsstahle ([9]). Die Charakterisierung dieses Gefuigebestandteils ist jedoch &ulerst
schwierig, da diese Bereiche bei der Préparation in Martensit umklappen kdénnen. Eine
eindeutige Unterscheidung zwischen Martensit und Austenit ist somit nur eingeschrankt

moglich, sodass diese Bereiche als Martensit/Austenit (MA) bezeichnet werden.

Wahrend Martensit sehr gut beschrieben und seine Umwandlung weitestgehend verstanden ist,
wird der Bainit kontrovers diskutiert. Nach Bhadeshia ([10]) handelt es sich bei Bainit um eine
Kombination aus einer teils diffusionslosen Umformung des Austenits in Ferritlatten, bei
welcher der Kohlenstoff allerdings im Vergleich zum Martensit noch Mdglichkeiten der
Diffusion hat. Je nach Umwandlungstemperatur kann schlie3lich zwischen oberem Bainit, bei

dem der Kohlenstoff aus den Ferritlatten heraus diffundieren kann, und unterem Bainit
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unterschieden werden. Beim unteren Bainit ist der Zementit meist unter 60 ° zu den Ferritplatten
innerhalb dieser angeordnet, da er nicht bis an die Grenzflache diffundieren kann. Darber
hinaus gibt es eine Vielzahl an weiteren Untergruppen, wie den sog. granularen Bainit. Unter
dieser Bainit-Variante wird eine Anordnung aus irreguldrem Ferrit (auch als nicht polygonaler
oder bainitischer Ferrit bezeichnet) mit einer zweiten Phase (z. B. Zementit, Martensit oder
Restaustenit) verstanden, welche zwischen den Ferritkdrnern angeordnet ist ([11], [12]). In der
Literatur gibt es eine Vielzahl an unterschiedlichen Schemata und Klassifizierungsversuchen,

um den Bainit mit all seinen Unterklassen einzuteilen ([11]-[17]).

Um die Gefligebestandteile darstellen zu kénnen gibt es eine Vielzahl an metallographischen
Rezepten, die in erster Linie auf eine lichtmikroskopische Charakterisierung abzielen und in
Standardwerken festgehalten sind ([18]-[20]). Die klassische Metallographie fiir moderne
Stéhle mit feinkdérnigen Gefiligen und mikrostrukturellen Bestandteilen im Submikrometer-
bereich ist allerdings durch die Auflésung der Lichtmikroskopie (Limi) begrenzt, wenngleich
verschiedene Standards vorliegen, um eine Gefligequantifizierung durchzufihren
(DIN EN ISO 643 und ASTM E112). Insbesondere Gefiige mit Kkleinen Bestandteilen
(z. B. MAs) oder bainitischen Strukturen stellen jedoch eine Herausforderung fir eine derartige
Charakterisierung dar. Mittels Rasterelektronenmikroskopie (REM) sind diese Substrukturen
bei geeigneter Kontrastierung darstellbar ([21]-[23]). Jedoch bedarf es meist einer
weiterfiihrenden Bildverarbeitung, um die gewonnenen Daten nutzen zu konnen ([17], [24]-
[26]). Eine weitere Alternative ist die Gefligebeschreibung anhand der phasenspezifischen
Versetzungsdichten mittels  Elektronenriickstreubeugung (engl. Electron backscatter
diffraction, kurz EBSD) [27]-[40]. Ein Ansatz derartige Versetzungsdichten zu erfassen beruht
zumeist auf der Auswertung der Qualitdit der EBSD-Pattern ([41]) oder auf
Missorientierungsdarstellungen (Kernel Average Misorientation, Grain Orientation Spread,
Grain Average Misorientation [42], [43]). Alle derartigen Techniken flihren jedoch zu einer
enormen Streuung bei der Quantifizierung. Dies ist insbesondere auf fehlende Referenzen fiir
die gewahlten Schwellwerte zuriickzufihren, womit auch fraglich ist, wie allgemeingultig diese
Ansdtze sind. Da die untersuchten bainitischen und martensitischen Gefiige meist flielende
Ubergénge aufweisen, ist ebenfalls unklar, wie gut leicht abweichende Gefiige mit einem
solchen Ansatz erfasst werden kdnnen. Weitere Griinde fir die Streuung sind neben
Praparationseinfliissen die Variationen im experimentellen Aufbau. Besonders kritisch sind

jedoch die Messparameter (Kameraauflésung, Binning, Einstellung im Hough-Raum, [44])
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sowie die unterschiedliche Nachbearbeitung der Daten ([45], [46]). Angaben dariiber werden
jedoch in den Veroffentlichungen nicht aufgefiihrt — obwohl sie die Missorientierungs-
bestimmung maRgeblich beeinflussen. Auch weitere Ansétze unabhéngig der EBSD-Technik
werden in der Literatur beschrieben. Ein vielversprechenderer Ansatz ist z. B. die Kombination
verschiedener Methoden, wie beispielsweise die Korrelation von EBSD und lokalen
Hértemessungen ([47], [48]) um eine Quantifizierung der verschiedenen Phasen zu erhalten. Im
Gegensatz zu einer einzelnen Charakterisierungstechnik hat der korrelative Ansatz generell den
Vorteil, dass er Informationen aus verschiedenen Schliffbildern und Informationstiefen
kombiniert und die Moglichkeit bietet, die Daten zu validieren und Schwellwerte fur die
Phasentrennung abzuleiten. Ein allgemeingiltiger Ansatz zur Charakterisierung von Stahlen

existiert jedoch auch im Rahmen der korrelativen Untersuchungen bislang nicht.

Aus diesem Grund gibt es diverse vorwettbewerbliche Bemiihungen im Rahmen regelméRiger
Arbeitskreise (u.a. des VDEH) oder auch in offentlich geforderten Grol3projekten. Ein
derartiger Versuch wurde u. a. im Rahmen eines von der EU geforderte RFCS-Antrags mit dem
Titel ,,Microstructural Quantification of Multi-Phase Steels (Micro-Quant)* ([15]) gestartet. Je-
doch konnte auch innerhalb dieses Projektes kein zufriedenstellendes, allgemeingiltiges
Ergebnis zur reproduzierbaren und objektiven Gefiigebeschreibung erzielt werden. Es wurde
deutlich, dass es bereits bei der klassischen metallographischen Kontrastierung bis hin zur
objektiven Bewertung enorme Herausforderungen in der jeweiligen Methodik gibt.

Eine wesentliche Verbesserung kann somit nur mit neuen, ganzheitlichen Ansétzen der

Geflgecharakterisierung erreicht werden.
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3 Erweiterte Aufgabenstellung

Die vorliegende Arbeit hat das Ziel, im Bereich der Gefiigeanalyse von niedriglegierten Stahlen
neue Ansétze und Ldsungsvorschldge zu liefern. Als Grundlage jeder Gefiigeanalyse kommt
der metallographischen Préparation (Kapitel 4) und der Gefligekontrastierung (Kapitel 5)
eine herausragende Bedeutung zu. Entsprechend liegt der Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit
insbesondere auf der Kontrastierung mittels chemischen Atzungen, um das Gefiige mit seinen
teils sehr feinen Unterschieden bestmdglich herauszuarbeiten und sichtbar zu machen. Neben
apparativen Konzepten riickt auch das Verstandnis Uber die bei der Kontrastierung ablaufenden
Reaktionen in den Fokus, um die Reproduzierbarkeit von Atzungen deutlich zu erh6hen. Bei
der Bildverarbeitung (Kapitel 6) werden unter anderem methodische Arbeiten und neue
Konzepte der Bildregistrierung und Segmentierung aufgezeigt. Den finalen Schritt stellt die
Gefligeanalyse (Kapitel 7) dar. Durch das Zusammenfiihren  verschiedener
Informationsquellen — zusammengefasst unter dem Stichwort korrelative Mikroskopie — wird
gezeigt, dass auch komplexe Gefiigebestandteile qualitativ und quantitativ mittels Methoden
des maschinellen Lernens erfasst werden kdnnen. Diese objektiven Verfahren zur Gefiige-
Klassifizierung stellen vielversprechende Losungsansatze dar, um sowohl in der Forschung als

auch in der Qualitatssicherung neue MaRstébe zu setzen.

Grol3e Teile der vorliegenden Arbeit wurden bereits in peer-review Journalen verdffentlicht

([49]-[60]).
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4 Probenmaterial und Praparation

Eine methodische = Weiterentwicklung in den Bereichen Gefiigekontrastierung,
Bildverarbeitung und Gefiigeanalyse von niedriglegierten Stahlen setzt geeignetes Proben-
material sowie eine ausgezeichnete Probenpraparation voraus. Fir die vorliegende Arbeit und
die erweiterte Aufgabenstellung (Kapitel 3) ist weder die Herstellungshistorie noch die genaue
chemische Zusammensetzung von besonderer Relevanz. Aus diesem Grund werden im
Folgenden die verwendeten, niedriglegierten Stahlproben, die allesamt dem industriellen
Umfeld entnommen wurden, mit dem Fokus auf das Geflige aufgefiihrt und hinsichtlich ihrer
Phasenbestandteile beschrieben. Die Kontrastierung erfolgte dabei, wenn nicht anderes
angemerkt, mittels der im anschlieBenden Kapitel 5.4 erlauterten Beraha-Atzung und soll an
dieser Stelle lediglich einen ersten Eindruck tber die verwendeten Proben liefern. Die mittlere
FerritkorngroRe wurde mittels EBSD bestimmt. Die jeweilige Gefligeidentifizierung und
-einteilung wurde in einer Expertenkommission bestehend aus Metallographen und Forschern

aus der Stahlindustrie diskutiert und festgelegt.

Der Fokus der Arbeit liegt auf methodischen Neuentwicklungen und Konzeptstudien zur
Gefligeanalyse. Zweiphasige Proben demonstrieren daher besonders anschaulich die Vorteile
der vorgestellten Ansatze. Auflerdem ist es fur derartige Proben sehr gut mdglich, die
vollstdndige Kornstruktur nach geeigneter Kontrastierung komplett zu erfassen. Im Bereich der
vollstdndig umgewandelten martensitischen Stéhle sind ebenfalls Arbeiten durchgefiihrt
worden ([50]), fur welche die hier aufgefiihrte Methodik analog angewendet werden kann. Aus
Griinden der Anschaulichkeit wird im Weiteren jedoch lediglich auf die dualphasigen Stahle
eingegangen. Die entwickelten Methoden und gewonnen Erkenntnisse konnen jedoch
weitestgehend auf Mehrphasenstéhle und andere Materialien Ubertragen werden. Im Folgenden
werden die fur die jeweiligen Fragestellungen genutzten Proben vorgestellt.

Die ablaufenden Reaktionen wihrend einer Atzung konnten bisher nicht direkt beobachtet und
somit auch nicht kontrolliert werden (Kapitel 5.1). Aus diesem Grund wurde eine
Durchflusskammer konstruiert, um Atzungen in situ verfolgen zu kénnen (Kapitel 5.2.2). Zur
besseren Nachvollziehbarkeit der ablaufenden Kontrastierung wurde eine Probe mit grof3en
Kdrnern (1500 pm?) gewéhlt, wie sie in Abbildung 4-1 dargestellt ist. Somit ist es trotz der
begrenzten Auflosung des verwendeten Mikroskops mdglich, die ablaufenden Reaktionen
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beobachten zu kdnnen. Die Probe weist mit einem Kohlenstoffaquivalent von 0,65 % bei einem
Kohlenstoffgehalt von 0,13 Gew% einen hoheren Legierungsgrad auf als die brigen Proben,

die in der vorliegenden Arbeit verwendet wurden.

Abbildung 4-1: Représentativer Gefligeausschnitt der normalisierten Probe mit einer bainitischen Substruktur.
a) Limi-Aufnahme nach Beraha-Atzung; b) VergroRerter Ausschnitt der Substruktur im REM.

Es handelt sich in diesem Fall um eine nachtraglich normalisierte Probe, die eine bainitische
Substruktur bestehend aus Zementit-Agglomerationen und MAs aufweist. Diese Probe wurde
zudem fur die objektive Gefluigeklassifizierung, wie sie in Kapitel 7.2 und Kapitel 7.3

beschrieben wird, herangezogen.

Ein deutlich feineres Gefilige weisen die bainitischen Proben, wie sie stellvertretend in
Abbildung 4-2 aufgefiihrt sind, auf. Am Beispiel dieser Proben werden die systematischen
Untersuchungen der Beraha-Atzung (Kapitel 5.4) und der LePera-Atzung (Kapitel 5.3) durch-
gefiihrt. Mittels klassischer Nital-Atzung konnen derartige Proben aufgrund ihrer kleinen
Gefligebestandteile bislang nicht ausreichend kontrastiert und somit auch nicht hinreichend
charakterisiert werden. Selbst hochaufgeldste Verfahren wie EBSD kdnnen die bainitischen
Bereiche nicht zufriedenstellend erfassen, da die vorhandenen Zementit-Agglomerationen
aufgrund ihrer GroRe nicht aufgelst werden kdnnen. Diese Proben stehen somit stellvertretend
flir thermo-mechanisch gewalzte Stahle, deren Beschreibung bislang nur unzureichend méglich
ist und fir die ein grofer Bedarf an verbesserten Kontrastierungsmoglichkeiten — auch fir die

metallographische Praxis — besteht.

Eine représentative Darstellung dieser Proben im Limi sowie eine Detailaufnahme der
Substruktur mittels REM ist in Abbildung 4-2 dargestellt. Die Proben haben ein

Kohlenstoffaquivalent von 0,42 % bei einem Kohlenstoffgehalt von 0,06 Gew%.
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Abbildung 4-2: Reprasentativer Gefugeausschnitt einer ferritisch-bainitischen Probe. a) Limi-Aufnahme nach
Beraha-Atzung; b) VergroRerter Ausschnitt der Substruktur im REM. Neben bainitischen Kérnern mit Zementit-
Agglomerationen sind auch MAs vorhanden.

Die mittlere KorngroRe des Ferrits liegt bei 10 pm?. Die zweite Phase kann nach einer Beraha-
Atzung (Kapitel 5.4) gemaR der Einteilung nach Zajac et al. ([12]) dem granularen Bainit
zugeordnet werden. Die bainitischen Bereiche weisen (berwiegend feine Zementit-

Agglomerationen auf, wobei auch MAs in Kornzwickeln vorzufinden sind.

Fur die zu entwickelnde, objektive Gefiigeklassifizierung (Kapitel 7) werden eindeutige,
zweiphasige Stahlproben benétigt, um ein bestmdgliches Training der Algorithmen zu
ermoglichen. Im Folgenden werden daher Proben vorgestellt, bei denen unterschiedliche, gut

von der Matrix abgegrenzte und eindeutige Koérner der zweiten Phasen vorliegen.

In Abbildung 4-3 ist ein Ausschnitt einer ferritisch-martensitischen Probe (durchschnittliche

Ferrit-Korngrofle = 55 um?) gezeigt.

"?
_rfx B

Abbildung 4-3: Représentativer Gefiigeausschnitt einer Dualphasen-Probe mit einer ferritischen Matrix und marten-
sitischer, zweiter Phase. a) Limi-Aufnahme nach Beraha-Atzung; b) VergréRerter Ausschnitt der Substruktur im
REM.
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Abbildung 4-4 zeigt ebenfalls eine ferritische Matrix (durchschnittliche KorngréRe 30 pm?) mit
einer martensitischen zweiten Phase. Durch eine Anlassbehandlung hat sich jedoch Zementit

ausgeschieden.

Angelassener

Martensit mit
Zementit-

Ausscheidungen

Abbildung 4-4: Représentativer Gefligeausschnitt einer angelassenen Dualphasen-Probe mit einer ferritischen Matrix
und martensitischer, zweiter Phase, die durch das Anlassen Zementit-Ausscheidungen aufweist. a) Limi-Aufnahme
nach Beraha-Atzung; b) VergroRerter Ausschnitt der Substruktur im REM.

Um die Mdglichkeiten der Klassifizierungsanséatze abschatzen zu kénnen, wurden stellver-
tretend fur die Bainit-Klasse ebenfalls Proben ausgewahlt, ohne auf die weitere Unterteilung
nach [12], [13], [15] einzugehen. In Abbildung 4-5 ist eine Probe dargestellt, in welcher der
Bainit im Vergleich zu den bainitischen Proben in Abbildung 4-2 in einem abgeschlossenen
Korn und somit recht deutlich abgrenzbar vorliegt. Die mittlere Korngrof3e des Ferrits liegt bei
35 pma.

Abbildung 4-5: Reprasentativer Gefligeausschnitt einer zweiphasigen-Probe mit einer ferritischen Matrix und
bainitischer, zweiter Phase bestehend aus Zementit-Agglomerationen. a)Limi-Aufnahme nach Beraha-Atzung;
b) VergroRerter Ausschnitt der Substruktur im REM.

Auch der Perlit soll in der Klassifizierung berticksichtigt werden, sodass auch fur diese Klasse
Proben, reprasentativ in Abbildung 4-6 dargestellt, benétigt werden. Die Koérner sind im
Vergleich zu den martensitischen und bainitischen Proben wesentlich groRer, was auch die

mittlere FerritkorngréfRe von 500 um2 belegt.
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50 pm

Abbildung 4-6: Reprasentativer Gefligeausschnitt einer ferritisch-perlitischen Probe. @) Lichtmikroskopische Auf-
nahme nach Beraha-Atzung; b) VergroRerter Ausschnitt der Substruktur im REM.

Alle Proben wurden, sofern nicht explizit anders erwahnt, gemaR der in Tabelle 4-1
aufgefiihrten Schritte prapariert. Dabei wurde stets auf eine verformungs- und méglichst
artefaktfreie Oberflache geachtet. Zur Uberpriifung bietet sich der Dunkelfeldmodus oder der
differentielle Interferenzkontrast im Limi an, da Unebenheiten oder Kratzer besonders leicht
erkennbar sind. Nur wenn eine ausgezeichnete Oberflachenqualitat gewahrleistet werden kann,
kénnen reproduzierbare Ergebnisse erzielt werden ([18], [20], [61]). Die Proben wurden nicht
eingebettet.

Tabelle 4-1: Detaillierte Darstellung der Préparationsschritte fiir weitergehende Untersuchungen. Angegeben sind
die verwendeten Schleif- und Polierunterlagen, Suspension/Lubrikant (alle von Fa. Struers), aufgebrachte Kraft Giber

die Poliermaschine (Struers TegraPol 21), Relativbewegung der Schleif-/Polierscheibe zum Probenhalter
(e = Gegenlauf, g = Gleichlauf) sowie die Praparationszeit des jeweiligen Schrittes.

Tuch/Scheibe Suspension PKrr(?IIZ F()lI:lc; Untelslggjlet I;/ltj) %v:ggbgrqgalter (nfiili:ts)
MD-Piano 80 25 e Bis plan
MD-Piano 120 25 e 3:30
MD-Piano 220 25 e 3:00
MD-Piano 500 25 elg 3:00/3:00
MD-Piano 1200 20 elg 3:00/3:00
MD-Piano 2000 20 elg 3:00/3:00
MD-Allegro DiaDuo-2, 6 um 15 e 4:00
MD-Mol DiaDuo-2, 3 um 15 e 6:30
MD-Nap DiaDuo-2, 1 um 10 e 5:00
MD-Chem O,QEE) arf’lwfs';’er e 1:00/1:00
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Die Limi-Aufnahmen erfolgten an einem Zeiss Axio Imager Z2, einem Olympus BX-10 sowie
an einem Leica DX-6000. Auch ein Laserscanningmikroskop des Typs Olympus OLS 4100
kam der hoheren lateralen Auflésung wegen zum Einsatz. Die REM-Aufnahmen wurden an
einem Zeiss Merlin, einem Zeiss Supra sowie an einer Dual-Beam Anlage (kombiniertes REM
mit Fokussiertem lonenstrahl (FIB)) von FEI (Helios 600) mit folgenden Einstellungen, sofern
nicht anders aufgefihrt, angefertigt: Beschleunigungsspannung von 5 kV sowie einem Strom
von 0,69 nA (fir Sekundérelektronendetektor) und 86 pA (fir In-Lens-Detektor). EBSD-
Untersuchungen wurden mittels EDAX-Hikari (OIM DC) an den 0. a. REMs durchgefiihrt. Die
Auswertung der EBSD-Daten erfolgte mit der Software OIM Analysis 7. Die Dual-Beam
Anlage kam dariber hinaus zur Anfertigung von Querschnitten (Beschleunigungsspannung von
30 kV und Strahlstrome von 20 nA, 6,5 nA, 2,7 nA und 0,9 nA) sowie zur Zielpraparation von
TEM-Folien gemaR [62] zum Einsatz.

14
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5 Gefligekontrastierung

Bereits die Geburtsstunde der Metallographie durch Sorby und Martens gegen Ende des
19. Jahrhunderts ist eng mit dem Werkstoff Stahl verbunden ([20]). Auch zum gegenwaértigen
Zeitpunkt ist der Werkstoff Stahl durch sein enormes Anwendungsspektrum und die
kontinuierliche Weiterentwicklung zentraler Gegenstand der Metallographie und Innovations-
treiber auf diesem Sektor. Neben der addquaten Schliffpraparation (Kapitel 4) ist die Gefiige-
kontrastierung fur die meisten mikroskopischen Verfahren wie Licht- und Rasterelektronen-
mikroskopie bei Stahl notwendig, um anschlieBende qualitative und quantitative

Gefligeanalysen zu ermdglichen.

Neben physikalischen Methoden der Kontrastierung, wie beispielsweise dem thermischen
Atzen, kommen in der Metallographie von Stahl (iberwiegend (elektro-)chemische Atzungen
zum Einsatz. Eine Redoxreaktion, die zwischen dem Metall und einer entsprechenden
Atzlosung ablauft, fuhrt durch unterschiedliche elektrochemische Potentiale zwischen den
Gefligebestandteilen zu einem selektiven Angriff der Schliffoberflache ([18]). Wahrend bei
Strukturédtzungen in erster Linie die Korn- und Phasengrenzen angegriffen werden, kénnen sog.
Niederschlags- bzw. Farbatzungen Interferenzschichten auf den Kornflachen ausbilden, die fir
eine Farbung verantwortlich sind ([19]). Obwohl die Strukturatzung Nital die hiufigste Atzung
fur Stahle mit niedrigem Kohlenstoffgehalt ist, haben Farbatzungen nach LePera ([63]) und
Beraha ([64]) ein enormes Potenzial in der praktischen Metallographie. Sie ermdglichen nicht
nur die verschiedenen Phasen des Gefliges zu unterscheiden, sondern auch
Orientierungsunterschiede und Substrukturen sichtbar zu machen ([65]). Farbatzungen zeigen
jedoch bisweilen eine schlechte Reproduzierbarkeit und es fehlt eine solide Wissensbasis fur

ihre Anwendung.
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5.1 Grundlagen der Gefligekontrastierung und gegenwartiger

Kenntnisstand

Nur wenige Methoden in der Geftigecharakterisierung kdnnen oder mussen an polierten Proben
durchgefuhrt werden (z. B. EBSD oder REM-Abbildung mittels Riickstreuelektronen [66]). Der
tiberwiegende Teil an Methoden zur Gefligeabbildung setzt eine Topographie voraus, die auf
die unterschiedlichen Phasen- oder Gefligebestandteile zuriickzufihren ist. Diese
Kontrastierung wird unter dem Begriff metallographisches Atzen zusammengefasst. Gemaf
[18] umfasst dies jedoch nicht ausschlieRlich Atzungen im eigentlichen Wortsinn (selektive
Losungsvorgange von Metallen), sondern auch sog. optisches Atzen. Dies bezieht sich

insbesondere auf die unterschiedlichen Kontrastierungsverfahren im Limi ([67]).

Fir Stahle allgemein und fir die in der vorliegenden Arbeit untersuchten niedriglegierten Stahl-
proben im Speziellen wird tiblicherweise eine Kontrastierung mittels elektrochemischem Atzen
gewahlt, um die unterschiedlichen Phasen mittels Licht- und Rasterelektronenmikroskopie dar-
stellen zu konnen (eine Ubersicht gangiger Atzungen fiir niedriglegierte Stahle kann dem

Anhang — Ubersicht Atzrezepte entnommen werden).

Das elektrochemische Atzen beruht auf Redox-Prozessen. Die Oxidation, die eine Abgabe von
Elektronen bedeutet, steht im Gleichgewicht mit der Reduktion, die eine Aufnahme von
Elektronen bedeutet. Ein anschauliches Beispiel dafiir ist die Korrosion von Eisen ([68]).
Welches Element oxidiert und welches reduziert wird, hangt vom jeweiligen chemischen
Potential und somit von der Position in der elektrochemischen Spannungsreihe ab. Wird ein
Metall in einen Elektrolyten bzw. eine Ldsung gegeben, oxidiert das Metall unter Abgabe von
Elektronen und Bildung von Metallionen ([69]). Diese Redoxreaktionen laufen auch auf der
Gefligeskala ab. Die unterschiedlichen Gefiigebestandteile weisen unterschiedliche Potentiale
auf und bilden somit mikroskopische Lokalelemente. Dabei spielt nicht nur die chemische
Zusammensetzung — die im Stahl im Wesentlichen durch den Kohlenstoffgehalt der jeweiligen
Phase bestimmt wird — eine Rolle. Auch chemische und physikalische Inhomogenitéten, wie
sie beispielsweise an Korngrenzen vorliegen, haben ein unterschiedliches Potential und werden
somit unterschiedlich stark angegriffen ([18]). Die unterschiedlichen Potentiale fiihren somit zu

einem selektiven Abtrag der verschiedenen Gefligebestandteile an der Probenoberflache und

16



5. Gefligekontrastierung

bilden eine Topographie, die tber die unterschiedliche Lichtbrechung im Limi ([67]) oder durch
einen Topographiekontrast im REM ([66]) genutzt werden kann.

Grundsatzlich kann zwischen Struktur- und Niederschlagsatzungen unterschieden werden
([20]). Bei der Strukturatzung kommt es in Folge der beschriebenen Potentialunterschiede
zwischen den Gefiigebestandteilen zu einem selektiven Atzangriff der Gefiigebestandteile.
Wahrend die kohlenstoffreicheren Phasen sowie Korngrenzen, an denen verschiedene Elemente
hoher konzentriert sind (z. B. Korngrenzensegregation), von den meisten Strukturdatzungen
nicht oder lediglich schwach angegriffen werden, gehen die unedleren Phasen wie
beispielsweise der Ferrit in Losung. Allgemein kann diese Art der Atzungen wiederum in
Korngrenzen-, Relief- und Kornflachendtzungen unterteilt werden, je nach dominierender

Wirkweise. Beispielhaft sei in Abbildung 5-1 eine Korngrenzenatzung schematisch dargestellt.

Korn 1 Korn 2 Korn 3 Korn 4

Abbildung 5-1: Schematische Darstellung einer Korngrenzenatzung: a) Betrachtung der geétzten Schliffflache. Die
Korngrenzen werden dargestellt. b) Hohenprofil entlang der roten Linie. Durch das unterschiedliche Potential zwi-
schen den Kérnern und Korngrenzen werden die Kornflachen abgetragen, wahrend die Korngrenzen stehen bleiben.
Darliber hinaus sind unterschiedlich starke Abtragsniveaus zwischen den Kornern ersichtlich, die auf
Orientierungsunterschiede, die ebenfalls das Potential beeinflussen, zuriickzufiihren sind.

Wie aus Abbildung 5-1 zu entnehmen ist, werden die Korngrenzen nicht angegriffen und sind
gegeniber der Kornflachen erhaben. Dariiber hinaus fiihren die Potentialunterschiede aufgrund
der verschiedenen Kornorientierungen ebenfalls zu einem unterschiedlich grof3en Abtrag. Diese
Erscheinungsform einer Strukturitzung ist nur eine von vielen Maglichkeiten. Je nach Atzung
konnen auch die Korngrenzen gezielt angegriffen werden, wéhrend die Korner weniger stark
abgetragen werden. Der Orientierungseinfluss auf das Potential ist schlielich auch die
Grundlage fir die Relief- oder Kornflachenatzungen. Bei der Reliefatzung kommt es zu einer

orientierungsabhangigen Reliefbildung, wahrend bei der Kornflachendtzung die Korner
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orientierungsabhangig unterschiedlich stark, aber innerhalb der Kd&rner vergleichsweise
homogen abgetragen werden. In der Praxis verlaufen die Ubergéange zwischen diesen Atztypen

zumeist flieRend oder liegen gleichzeitig vor. [18], [20]

Da die Strukturdtzungen lediglich Topographien erzeugen, sind diese durch die entstehenden
unterschiedlichen Grauschattierungen nur eingeschrankt aussagekraftig. In vielen Féllen
besteht das zu untersuchende Geftige jedoch aus mehreren Phasen. Auch die bereits genannten
Einflisse auf das Potential wie Orientierung und chemische Inhomogenitaten kénnen mit
Strukturdtzungen nur unzureichend dargestellt werden. Abhilfe schaffen fiir diese Falle die
Niederschlags- bzw. Farbatzungen ([70]). Bei dieser Gruppe der Atzungen erfolgt neben dem
selektiven Atzangriff auch eine Abscheidung eines Niederschlages auf bestimmten Gefiige-
bestandteilen. Je nach Niederschlagsatzung werden entweder die anodischen Bereiche mit einer
Deckschicht versehen (anodische Niederschlagsatzung) oder die kathodischen (kathodische
Niederschlagsdtzung). Die wéhrend der Farbdtzung entstehenden Niederschldge bestehen
zumeist aus einer schwerldslichen Verbindung aus Sauerstoff, Schwefel, Chrom oder auch

Molybdan und dem in Lésung gegangenen Metall. [18], [20], [71]

Die Niederschlage liegen bei korrekter Durchfiihrung der Atzung in einem Bereich von
40 - 500 nm. Die eigentliche Farbung entsteht schlielich durch Interferenz des einfallenden
Lichtes. Wahrend ein Teil des Lichtes am Film reflektiert wird, wird der andere Teil erst an der
Substratoberflache unterhalb der Interferenzschicht reflektiert. Den unterschiedlichen
Brechungsindex der Schicht bertcksichtigt, kommt es beim Austreten des Lichtes aus der
Schicht zur Interferenz (Abbildung 5-2).

Einfallendes Licht Reflektiertes Licht

Niederschlag/
Interferenzschicht

Substrat (Metall)
Abbildung 5-2: Prinzip der Interferenz durch die wéhrend der Niederschlagsdtzung gebildete Deckschicht. Ein Teil

des Lichtes wird an der Schicht, ein Teil an der Metalloberflache reflektiert. Beim Austritt des Lichtes kommt es zur
Interferenz. (Modifiziert nach [71].)
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Bei der Betrachtung mit weillem Licht ist die Bedingung flr destruktive Interferenz durch die
Deckschicht stets fiir eine Wellenlange erfillt, sodass diese ausgeldscht wird. Entsprechend
erscheint die Schicht in der Komplementérfarbe der ausgeldschten Wellenldnge. Die Farben der
Niederschlagsschicht durchlaufen sukzessive unterschiedliche Ordnungen, beginnend mit gelb,
rot, violett und blau. Ab der zweiten Ordnung kommt auch griin hinzu. Nach Jeglitsch et al.
nimmt die Leuchtkraft mit zunehmender Ordnung allerdings ab. Bei Erreichen einer
bestimmten Schichtdicke ist schlie}lich keine Interferenz mehr mdglich und es bildet sich eine

kompakte, dichte Schicht, die eine Gefligebewertung unmdglich macht. [71]

In mehreren Standardwerken sind fir viele Metalle Atzrezepturen hinterlegt ([18]-[20], [72];
siehe auch Anhang — Ubersicht Atzrezepte). Da diese Rezepte jedoch sehr allgemein gehalten
sind, meist empirisch entwickelt wurden und von den Umgebungs- und Versuchsbedingungen
hochgradig abhéangig sind, ist es stets notwendig, eine fur die gegebene Aufgabenstellung
passende Rezeptur auszuwéhlen und diese in geeigneter Weise anzuwenden. Die Farbatzungen
stellen dabei meist die groRere Herausforderung dar — nicht zuletzt weil die Wirkweise nicht
vollstandig geklart ist. Ein detaillierter Blick auf die Entwicklung von Niederschlags- bzw.
Farbétzungen ist daher fir einen zielgerichteten Einsatz notwendig. Generell ist zu beachten,
dass die Geschwindigkeit der ablaufenden Atzung nach [69] von der Temperatur, der
elektrischen Leitfahigkeit und dem Dissoziationsgrad des Oxidationsmittels abhangt. Auch das
Losungsmittel hat einen erheblichen Einfluss auf die Atzung. So kann grundsatzlich durch ein
organisches Ldsungsmittel ein im Vergleich zu Wasser gleichmaRigerer Angriff erreicht

werden ([61], [73]), da es die Dissoziation der Saure hemmen kann.

Die Farbétzung wurde 1951 von H. Klemm unter Verwendung von Metabisulfiten eingefiihrt
([74]). Es wurde dazu eine gesattigte wassrige Natriumthiosulfatlésung (Na.S,O3) unter Zugabe
von Kaliummetabisulfit (K2S20s) zur Kontrastierung von Zementit und Restaustenit in einer
ferritischen Matrix verwendet. Durch ihre hervorragenden Ergebnisse fand diese Atzlosung

auch in vielen weiteren Anwendungsbereichen Einzug. [74]

Auch E. Beraha verwendete Metabisulfite in seinen Arbeiten. 1966 veroffentlichte er ein Atz-
verfahren mit Kaliummetabisulfit, das bei rostfreien und hitzebestandigen Stahlen eingesetzt
wurde ([64]). 1967 entwickelte er zwei weitere Atzlosungen, die es ermdglichten, chemische
und physikalische Inhomogenitéten in Eisen, Kohlenstoff und legierten Stéhlen darzustellen

([75]). Die erste Atzung basierte auf einer wassrigen 3 %-igen Kaliummetabisulfitlosung, die
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auf den verschiedenen Gefiigebestandteilen einen Sulfidfilm erzeugte, aber z. B. Karbide,
Nitride oder Chromschichten nicht angriff. In der zweiten Atzung wurde Natriumthiosulfat
verwendet. In [76] wurde Salzsdure (HCI) verwendet, um das Kaliummetabisulfit, das zur
Bildung eines Sulfidfilms auf den ferritischen, martensitischen und austenitischen Kdrnern
verwendet wurde, zu zersetzen. Dies flhrte zu deutlich sichtbaren Korngrenzen und einer
farbigen Matrix. Mit der Entwicklung weiterer Farbdtzungen zeigte Beraha das enorme

Potenzial dieser Kontrastmethode und ihr breites Anwendungsspektrum. [77], [78]

LePera verwendete fiir seine Arbeit ebenfalls Sulfidfilme. Er nutzte jedoch eine Atzung auf
Pikrinsdurebasis (C¢H3N3O7, Abbildung 5-3) mit einer wassrigen Natriummetabisulfitlosung,
(NazS20s, auch als Natriumdisulfit oder Natriumpyrosulfit bezeichnet), um die verschiedenen

Phasen in hochfesten Dualphasenstéhlen darzustellen.

OH
O,N NO,

NO,

Abbildung 5-3: Strukturformel der Pikrinsdure. An dem Benzolring sind drei Nitrogruppen sowie eine
Hydroxygruppe gebunden.

Dies war notwendig, da die detaillierte quantitative Gefligeanalyse aufgrund des fehlenden
Kontrastes bisweilen problematisch war ([79]). Er betonte, dass die Probe keine
Verformungsschicht aufweisen darf. Um diese zu gewéhrleisten, empfahl er diese Schicht durch
abwechselndes Polieren und Atzen mit einer alkoholischen Salpetersaure (HNOs), auch bekannt
als Nital, zu entfernen. Die Atzung basierte auf einer 1 %-igen wissrigen Natriumbisulfitldsung
und einer 4 %-igen alkoholischen Pikrinsaure, die zu gleichen Teilen gemischt wurden. Die zu
kontrastierende Probe wurde unmittelbar nach dem Mischen der beiden Komponenten fur
sieben bis zwolf Sekunden in die Atzlésung eingetaucht. AnschlieRend wurde die Probe mit
Ethanol gereinigt, wonach die Oberflache blau-orange erschien. Bainit wurde demnach
schwarz, Ferrit hellbraun und Martensit weil eingefarbt, wobei die Atzzeit verlangert wurde,

wenn der erzielte Kontrast nicht ausreichend war.
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In [63] zeigte LePera die gleiche Atzung auf hochfesten, chromhaltigen Dualphasenstéhlen. Die
Deformationsschicht wurde mit einer Losung aus alkoholischer Pikrinséure (Pikral) statt Nital
entfernt und die Endpolitur mit 0,05 pm Gamma-Aluminiumoxid durchgefiihrt. Die Atzzeit
betrug nur fiinf bis sechs Sekunden, danach leuchtete die Probe gold-orange bis blau. Je nach
Zusammensetzung der Probe, z. B. bei Proben mit einem Chromgehalt von weniger als
0,1 Gew.-%, wurde gelegentlich ein unzureichender Kontrast zwischen den Phasen erzielt, der
durch eine langere Atzzeit jedoch kompensiert werden konnte. Dariiber hinaus zeigte sich, dass
die Atzung fiir Standard-Dualphasenstahle mit einem Martensitgehalt von bis zu 60 % geeignet

war. Anderenfalls ging der Kontrast zwischen Martensit und Ferrit verloren.

In der Folge wurden die Rezepturen von Klemm, Beraha und LePera meist flir verschiedene
Fragestellungen untersucht, teils leicht modifiziert und untereinander verglichen. So nutzten
Shui et al. verschiedene Atzungen, um den Bainit und Martensit eines molybdanhaltigen Stahls
zu quantifizieren ([80]). Die verwendeten Proben unterschieden sich in der Menge an Bainit,
die bei 10 % bzw. 45 % lag, und in der martensitischen Matrix. Der Erfolg der verschiedenen
Atzungen hing weitgehend von den vorhandenen Phasenverhaltnissen ab, weshalb die Auswahl
des Atzmittels stets angepasst werden sollte. Die LePera-Atzung war die einzige Atzung, die
alle Orientierungen des Ferrits in beiden Gefligezustanden sowie den gréRten Bereich des
Bainitgehaltes abdecken konnte. Der Kontrast zwischen Bainit und Martensit war jedoch nicht
immer ausreichend fir eine Unterscheidung. Dieses Problem konnte durch eine zusatzliche
Atzung mit Natriummetabisulfit gel6st werden, die den Kontrast erhohte. Fir hohe
Bainitgehalte sorgten die Klemm-Atzung und eine kochende, alkalische Natrium-Pikrat-
Ldsung (CsH2N3NaOy) fur den besten Kontrast.

Marder und Benscoter zeigten, dass auch das Ergebnis einer quantitativen Gefligeanalyse in
hohem MafRe von der verwendeten Atzung abhéngt ([81]). Der ermittelte Volumenanteil der
zweiten Phase in einem Dualphasenstahl war bei der Verwendung einer LePera-Atzung
geringer als bei der Verwendung einer 1 %-igen wassrigen Natriummetabisulfitlésung, da die

LePera-Atzung auch kohlenstoffarmen Martensit wie Ferrit farbig erscheinen lieB.

Pokorny zeigte in ihrer Arbeit den Einfluss der Oberflachenbeschaffenheit auf die Atzwirkung
von kupferhaltigen Niederschlagsatzungen nach Heyn und Oberhoffer auf Stahlproben ([82]).
Neben den mechanischen Einflissen aus der Probenvorbereitung, was auch von Ray et al. ([83])

berichtet wurde, waren die chemischen Einfliisse ein entscheidender Faktor fir den Atzerfolg.
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Zu diesen Einflussen gehorte unter anderem eine chemisch adsorbierte Schicht, die sich beim
Polieren bildete. Diese hatte keinen Einfluss auf Strukturatzungen, da sie durch den Atzprozess
entfernt wurde. Da Farbatzungen einen weniger ausgeprigten Atzangriff zeigen, reagierte die
Farbdtzung mit Natriumthiosulfat deutlich empfindlicher auf mechanische und chemische
Einflisse. Die Erkenntnisse Uber die chemisch adsorbierte Schicht wurden mittels Auger-
Elektronenspektroskopie und Sekundar-lonen-Massenspektroskopie vertieft. Die Ergebnisse
zeigten, dass die Schicht aus Sauerstoff-Metallverbindungen sowie Schwefel- oder
Ammoniumverbindungen bestand. Interessanterweise konnte ein Unterschied festgestellt
werden, ob der letzte Polierschritt in Stadt- oder Landluft stattfand. Die daraus resultierende
Erh6hung des chemischen Potentials an der Oberflache durch die adsorbierten Elemente
unterdriickte die Atzung. Dieses Phanomen konnte beim Kupferatzen beobachtet werden, da
frisch polierte Proben schlechtere Ergebnisse lieferten als Proben, die 20 Stunden lang an Luft

oder im Vakuum gelagert wurden.

Bandoh et al. entwickelten ein Atzverfahren basierend auf Natriumthiosulfat,
Natriumthiosulfat-Pentahydrat (Na;S20s - 5 H,0), Pikral und Nital, um die Struktur hochfester
Stéhle zu charakterisieren ([84]). Auch sie konstatierten, dass es eine Reihe von Faktoren gibt,
die das Atzergebnis beeinflussen. Die wichtigsten Faktoren waren die Wahl des Einbettmittels,
die Atzzeit, die Atztemperatur und die Luftfeuchtigkeit der Trocknungsluft. Nach dem Polieren
wurden die Proben mit einer relativen Luftfeuchtigkeit von maximal 45 % luftgetrocknet. Die
verschiedenen Atzkomponenten wurden mit Argon entgast und die Probe unmittelbar nach dem
Mischen in der Losung geétzt. Die Probenoberfladche wurde zunédchst braun, nach wenigen
Sekunden erfolgte die Einfarbung der verschiedenen Phasen. Nach der Reinigung der Proben
wurden sie mit warmer Luft mit einer relativen Luftfeuchtigkeit von weniger als 40 %
getrocknet. Dies war notwendig, da die Atzung sonst nicht fixiert werden konnte. Als Folge

davon erschienen der Ferrit blau, Martensit und Restaustenit gelb und Bainit braun.

Um die unterschiedlichen Bestandteile in einem TRIP-Stahl auch fir elektronenmikroskopische
Untersuchungen sichtbar zu machen, untersuchten Girault et al. ebenfalls diverse Atzungen
([85]) und erachteten auch fiir diesen Zweck die Farbatzung nach LePera fiir geeignet. Im Limi
erschien der Ferrit griin-blau, Bainit braun und Martensit sowie Restaustenit weill. Es wurde
festgestellt, dass in einigen Fallen das Verhaltnis der beiden Atzkomponenten die Farbung

bestimmt. Fir den Fall, dass die Oberflache lediglich einen blaulichen Kontrast fir alle Phasen
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zeigte, konnte durch eine erhéhte Zugabe von Pikrinsaure zur Atzlésung ein sehr gutes Resultat
erreicht werden. Wurde das Geflige hingegen lediglich braunlich kontrastiert, wurde mehr
Natriumbisulfit der Losung zugegeben. Dariiber hinaus wurde die Farbgebung maRgeblich
durch die Stahlzusammensetzung, insbesondere durch den Kohlenstoff- und Siliziumgehalt,
bestimmt. Durch den zunehmenden Kohlenstoffgehalt &nderte sich die Farbe des Ferrits von
blau nach braun. Ein Siliziumgehalt von mehr als 1 Gew% erleichterte die Unterscheidung

zwischen Ferrit und Bainit.

Wihrend die wesentlichen Entwicklungen und Untersuchungen zu Atzungen von Stihlen in
den siebziger und achtziger Jahren stattfanden, folgten zwei Jahrzehnte ohne nennenswerte
Veroffentlichungen. Auf dem Gebiet der Farbatzung setzten Fureder und Angeli erst ab 2006
wieder neue Impulse. Sie stellten u. a. Modelliiberlegungen zum selektiven Atzen und Kontras-
tieren von Struktur- und Farbatzungen an niedriglegierten Dualphasen- und TRIP-St&hlen an,
um weitere Einblicke in die Atzprozesse und die anschlieRende Phasenidentifikation zu
gewinnen ([22]). Um das Auflésungsverhalten der unterschiedlichen Bestandteile in
Mehrphasenstahlen abschétzen zu kénnen, wurden Potentialdifferenzen fir die Phasen Ferrit,
Bainit, Martensit und Restaustenit unter Vernachlassigung der Legierungselemente berechnet.
Neben der chemischen Zusammensetzung reduzieren auch Defekte der reguléren Gitterstruktur,
wie Versetzungen, das Potential. Infolgedessen wurde Martensit als weniger edel in Bezug auf
Austenit eingestuft. Um diese Theorie zu verifizieren, wurde eine Nital-Atzung durchgefihrt.
Dies filhrte zu einer leichten Atzstruktur auf der Oberflache des Martensits, die der Austenit
nicht zeigte. Bainit wurde ahnlich zum Ferrit angegriffen, jedoch ohne dass die Karbide
angegriffen wurden. Zudem konnte bei Ferrit ein Einfluss der Orientierung beobachtet werden,
da Kdrner mit einer Orientierung von (100) weniger stark angegriffen wurden als (111)-
orientierte Korner. Um die Modelllberlegungen auch fur anodische Farbatzungen zu
uberpriifen, wurden drei Atzverfahren auf TRIP-Stihle angewendet. Anodische Farbatzungen
nach Klemm und LePera sowie kathodische Farbdtzungen mit Molybdénséure (MoOs-H,0)
wurden durchgefiihrt und es wurde gezeigt, dass die Atzung nach LePera nur als reines
Farbatzen auf Proben mit einem Kohlenstoffgehalt von ca. 0,6 Gew% anwendbar ist. Fureder
et al. nutzten die Beraha-Atzung und die LePera-Atzung zur quantitativen
Gefugecharakterisierung von niedriglegierten Dualphasenstéhlen ([23]). Die erhaltene Férbung
entsprach den Ergebnissen von [22], [63], [79], [85]. Es zeigte sich jedoch, dass die

Verwendung der Beraha-Atzung den Martensit aufraute und nur eine geringe Schichtbildung
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auftrat, wahrend der Ferrit keinen Atzangriff erfuhr. Im Gegensatz dazu zeigte die LePera-
Atzung sowohl auf Ferrit als auch auf Martensit eine Schicht, die weniger entwickelt war als
auf den ferritischen Kérnern. REM-Untersuchungen zeigten, dass der Atzangriff bei beiden
Farbatzungen nur schwach ausgepragt ist. Der Abtrag war bei der Beraha-Atzung jedoch noch
ausgepragter als bei der LePera-Atzung. Daher wurde gefolgert, dass der Kontrast durch die
Beraha-Atzung hauptsachlich durch einen Atzabtrag entstand und der Kontrast durch die

Lepera-Atzung zu gleichen Teilen durch Atzabtrag und Schichtbildung verursacht wurde.

Auch Zakerinia et al. ([86]) nutzten die LePera-Atzung fiir ihre Untersuchungen, stellten jedoch
fest, dass Bainit und Martensit nicht immer eindeutig unterscheidbar waren und verwendeten
daher eine Atzlosung auf der Basis einer wassrigen Natriummetabisulfitlésung, die jedoch keine
Unterscheidung zwischen Ferrit und Austenit ermdglichte. Ahnliche Probleme hatten Hairer et
al. ([87]), die zwar mittels LePera-Atzung Ferrit und Martensit in seinen Komplexphasenstihlen

gut unterscheiden konnten, jedoch keinen angelassenen Martensit, Bainit und Restaustenit.

Durch die Kombination aus einer Pikraldtzung gefolgt von einer Kaliummetabisulfit- bzw. einer
Natriumthiosulfat-Atzung konnten Szabo et al. ([88]) den Orientierungseinfluss durch
zusétzliche EBSD-Messungen nachweisen. Dabei wurde festgestellt, dass gleiche
Kornarientierung zu gleicher Kornfarbung flhrt. In weiterfihrenden Arbeiten wurde zudem ein
direkter Zusammenhang zwischen der Farbe und der Orientierungsabweichung zur
Probennormale eines Korns zur <100>-Richtung hergestellt ([89]). Ahnliche Ergebnisse
erzielte auch Reisinger ([90]).

Aus der Literaturiibersicht und der metallographischen Praxis wird deutlich, dass die
Kontrastierung mittels Farbatzungen auch zum gegenwaértigen Zeitpunkt noch eine groRe
Bedeutung hat. Durch eine Vielzahl von Faktoren, die das Atzergebnis beeinflussen kénnen,
kann das Potential dieser Farbatzungen jedoch nicht ausgeschopft werden und fihrt zu
schlechter Reproduzierbarkeit und Fehlinterpretationen. Dariiber hinaus hat sich gezeigt, dass
es praktisch keine systematische Untersuchung dieser Einfliisse gibt. Dies ist ein mdglicher
Grund, warum die Atzergebnisse nicht immer zufriedenstellend oder reproduzierbar sind. Um
eine Charakterisierung der immer komplexer werdenden Geflige zu ermdglichen, mussen die
Farbétzungen und ihre Einflussfaktoren genauer untersucht und besser verstanden werden. Ziel
der folgenden Kapitel ist es daher, eine systematische Parameterstudie durchzufiihren, indem
ein geeigneter Aufbau zum Atzen etabliert wird. Nur so konnen die Einflusse auf das Atzen
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nach LePera und Beraha ermittelt, die auftretenden Kontrastmechanismen verstanden und
schlieRlich ein reproduzierbares Atzergebnis fir niedriglegierte Stahle erzielt werden.
Vorrangiges Ziel ist, die in den Kapiteln 2 und 4 beschriebenen Phasen bzw. Proben
bestmdglich zu kontrastieren und schlieBlich zur Quantifizierung zu separieren. Dies ist mit den
Verfahren des gegenwdrtigen Kenntnisstandes lediglich sehr eingeschrdnkt und nie

reproduzierbar moglich.

25



5. Gefligekontrastierung

5.2 Versuchsaufbau

Um die in Kapitel 5.1 dargestellten Herausforderungen in Bezug auf elektrochemische
Atzungen im Allgemeinen und Niederschlags- bzw. Farbitzungen im Speziellen systematisch
untersuchen zu kénnen, sind definierte Bedingungen sowie eine genaue Analyse der Einfluss-
parameter wahrend des Atzprozesses erforderlich. In Kapitel 5.2.1 wird zu diesem Zweck ein
kontrollierter Ablauf der Atzungen sowie ein Versuchsaufbau, der samtliche, fir den Atzpro-

zess relevante Parameter steuern und konstant halten kann, vorgestellt.

Die gangige Praxis zur Bestimmung der passenden Atzzeiten, wie sie beispielsweise in [18]
beschrieben und vorgeschlagen wird, besteht aus einer nicht ndher spezifizierten Anzahl an
Versuchen unter Variation der Verweilzeit des metallographischen Schliffes in der AtzlGsung,
bis schlieBlich ein zufriedenstellendes Ergebnis erreicht wird. In Kapitel 5.2.2 wird zu diesem
Zweck ein neuer Ansatz vorgestellt, um einerseits den Ablauf der Atzungen besser zu verstehen
und andererseits den notwendigen Aufwand zur Identifizierung der korrekten und optimalen

Atzzeit effektiv zu bestimmen.

Die entwickelten Methoden wurden weitestgehend in [53] und [57] verdffentlicht.

5.2.1 Aufbau zur systematischen Gefligekontrastierung

Farbédtzungen setzen kontrollierte Umgebungs- und Versuchsbedingungen voraus. In der
metallographischen Praxis herrschen diese Bedingungen jedoch selten vor. In
metallographischen Laboren werden die Atzungen zumeist in einem Abzug durchgefiihrt ohne
auf weitere Rahmenbedingungen zu achten. Die Ergebnisse kdnnen von inhomogenen

Atzungen Uber fehlende Reproduzierbarkeit bis hin zu Fehlversuchen reichen.

Der in der vorliegenden Arbeit entwickelte Ansatz erméglicht die Durchflihrung systematischer
Parameterstudien zur gezielten und verlasslichen Anwendung von Atzungen unter

kontrollierten Bedingungen. Der entwickelte Versuchsaufbau ist in Abbildung 5-4 dargestellt.
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Abbildung 5-4: Versuchsaufbau zur systematischen Untersuchung von Atzungen. Die Hauptkomponenten sind ein
Umlaufkdiihler, ein Kiihl-/Heizbad, ein geschlossenes System mit Argonanschluss sowie eine Gaswaschflasche fiir
den Atzstopp. Nach der Entgasung mittels Argon werden die Tropftrichter mit den Atzldsungen, die im Temperier-
bad auf Temperatur gebracht werden, auf den Dreihalskolben gebracht. Anschliefend wird die Probe, die ebenfalls
temperiert wird, in den Dreihalskolben Uberfiinrt, sodass der Atzprozess starten kann. Um die Atzung zu stoppen,
wird die Probe aus dem Kolben entnommen und in ein Behéltnis mit Ethanol (ebenfalls mit Argon gespilt) gegeben;
a) Schematische Darstellung des Aufbaus; b) Darstellung des tatsachlichen Aufbaus im Labor.!

Um das Atzen bei unterschiedlichen Temperaturen durchfiinren zu kénnen, ist ein Temperier-
bad erforderlich, das die Temperatureinstellung ermdglicht sowie in der Versuchsvorbereitung
die notwendigen Losungen Uber eine separate Halterung auf Temperatur bringt. Zusatzlich kann
die freigesetzte Reaktionswarme wahrend des Atzens iiber das Temperierbad abgefiihrt und die
Temperatur wahrend der Atzung weitestgehend konstant gehalten werden. Diese
Randbedingungen machen ein trdges System und somit ein relativ groRes Fillvolumen
erforderlich. Eine héhenverstellbare Tauchplattform sowie eine Umwaélzpumpe, die fiir eine
gute und kontinuierliche Durchmischung des Flissigkeitsvolumens sorgt, ergédnzen den
Aufbau. Die eigentliche Temperaturregelung wird Uber einen Umlaufkihler, der an eine
Kihlschlange angeschlossen ist und im isolierten Wasserbad liegt, gespeist. Fir
Atzbehandlungen bei Temperaturen (iber Raumtemperatur ist zudem eine Heizplatte mit
Temperaturregelung integriert. Argon wird benétigt, um Umwelteinfliisse wie die Atmosphare
oder die Luftfeuchtigkeit konstant zu halten. Das Atzen in der vorliegenden Arbeit erfolgt daher,
wenn nicht anders erwahnt, stets unter Argonatmosphéare und mit entgasten Atzlésungen. Die
Séauren werden in Tropftrichtern entgast, indem Argon fiir mindestens eine Stunde durch die
Gaswaschflaschendeckel geleitet wird. Dieser Schritt wird im Temperierbad durchgefiihrt, um

die Atzlosungen auf die gewiinschte Temperatur vorzubereiten. Um den gesamten Atzprozess

! Modifiziert nach [57], © ASTM International.
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ohne Sauerstoff durchfiihren zu kdnnen, wird auch das Ethanol, mit dem der Atzprozess

gestoppt wird, entgast.

Der eigentliche Atzvorgang lauft wie folgt ab. Der Dreihalskolben wird in das Temperierbad
gestellt, mit Stopfen verschlossen und tber einen Gaswaschflaschenaufsatz mit Argon gespult.
Die Proben werden nach der Préparation und einer Desoxidation mit Zitronensdure erhitzt bzw.
gekiihlt, um einen Temperaturabfall an der Probenoberfléche beim Eintauchen in die Atzlésung
zu verhindern. Die Temperaturen der Proben und Atzlésungen werden mittels
Thermoelementen Uberpruft. Bei Erreichen der gewilinschten Temperatur und nach der
Entgasung werden die Tropftrichter aus dem Temperierbad entnommen und auf den Dreihals-
kolben gesetzt. Je nach verwendeter Atzung werden die notwendigen Lésungen in den Drei-
halskolben einlaufen gelassen und die Probe wird unverziiglich in das Atzmittel eingetaucht.
Die Atzlosung wird wahrend der Atzzeit mehrmals geriihrt. Die Probe wird schlieRlich in das
entgaste Ethanol getaucht, um den Atzprozess zu stoppen, grindlich gereinigt und (ohne
weiteres Spulen) mit Druckluft getrocknet. Die Proben missen kontinuierlich getrocknet
werden, um unerwinschte Ruckstande auf der Probenoberflache zu vermeiden. Diese Riick-
stande sind schadlich und stéren das spatere Atzergebnis. Um kritische Parameter wie die
Temperatur, die Leitfahigkeit, den pH-Wert oder den gelosten Sauerstoff wahrend des
Prozesses messen zu kénnen, gibt es zudem die Méglichkeit, Giber zusétzliche Kolbendffnungen
die jeweiligen Messsonden in den Aufbau zu integrieren.

In der vorliegenden Arbeit wurden Sonden der Firma Hanna Instruments (HI 763100; HI 11310,
HI 764080) verwendet.

5.2.2 Aufbau zur in situ Betrachtung von Gefligekontrastierungen

Die gangige Praxis zur Bestimmung der richtigen Atzzeiten erfolgt durch das sog. ,,Atzen auf
Sicht“ ([18]). Eine unbekannte Probe wird demnach solange in die Atzlésung getaucht, bis mit
dem bloRRen Auge eine Féarbung der Schliffoberflache erkennbar ist. Sobald dies der Fall ist,
wird die Probe entnommen, die Atzung gestoppt, die Probe getrocknet und im Limi begutachtet.
Dieser Schritt wird beliebig oft an jeweils neu polierten Proben wiederholt, bis ein
zufriedenstellendes Ergebnis erzielt wird. Selbst bei bekannten Proben kann jedoch durch die
selten konstanten Bedingungen wihrend des Atzens eine deutliche Abweichung der zuvor

bestimmten Zeiten notwendig sein, sodass eine Anpassung der Zeit erfolgen muss.
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Dieses empirische Vorgehen ist nicht nur extrem zeitaufwendig, da jeweils eine erneute

Probenpréparation erforderlich ist, sondern liefert im besten Fall nur ein lokales Optimum.

Der im Rahmen der vorliegenden Arbeit entwickelte Ansatz 16st diese Probleme. Durch die
Konstruktion einer Durchflusszelle in Kombination mit einem Licht- bzw. Digitalmikroskop
kénnen die Atzvorgange in Echtzeit (in situ) mitverfolgt werden. Das Prinzip eines solchen
Messaufbaus ist im Bereich der Biologie etabliert, um u. a. das Wachstum von Zellkulturen zu
untersuchen ([91]). Im Bereich der Korrosionsforschung wurde ein solcher Ansatz ebenfalls

erfolgreich angewendet ([92]).

Im Laufe der vorliegenden Arbeit wurde der in situ Aufbau kontinuierlich optimiert und
weiterentwickelt. Ein Aufbau der ersten Generation ist in Abbildung 5-5 a) dargestellt und
besteht im Wesentlichen aus einer Spritzenpumpe (kd scientific), einer selbstkonstruierten
Durchflusszelle (engl. flow cell) und einem Digitalmikroskop (Keyence VHX 2000). Die
Durchflusszelle ist mit einem kleinen Glasfenster ausgestattet, welches die direkte Beobachtung
der Probenoberfliache wahrend des Atzvorgangs erméglicht (Abbildung 5-5 b)). Jede Seite der
Durchflusszelle wird Uber einen kleinen Schlauch mit einer Spritze verbunden, die die
Atzlosung enthalt (ca. 60 ml). Die Spritzen werden anschlieRend auf der Spritzenpumpe
installiert, die das Atzmittel kontinuierlich tiber die Probenoberfldche von einer Spritze zur

anderen und umgekehrt pumpt (Flussrate: 5 ml/min).

Durchfluss-
zelle
P

Abbildung 5-5: Anféanglicher In situ Aufbau: a) Gesamtanlage bestehend aus Digitalmikroskop mit Monitor,
Durchflusszelle fiir die Atzung und Spritzenpumpe fiir den kontrollierten Durchfluss der Lésung; b) Néahere
Betrachtung der Durchflusszelle, die an die zu kontrastierende Probe aufgeklebt wurde.?

Die Fixierung der Durchflusszelle an der Probe ist mit erheblichem Aufwand verbunden. Um

die Probe vor Korrosion zu schiitzen, bedarf es eines Klebstoffs, der beim Ausharten keine

2 Modifiziert nach [53], © ASTM International.
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weiteren Produkte freisetzt. HeiRRkleber eignet sich fur diese Aufgabe sehr gut. Wahrend die
Klebung der Beraha-Atzung standhalt, kénnen aggressivere Atzungen (u. a. mit Pikrinsaure) in

diesem Aufbau nicht getestet werden.

Aus diesem Grund wurde schlief3lich ein Aufbau realisiert, der universell einsetzbar ist und
samtliche Schwichen der ersten Generation beheben konnte. Um die Atzbedingungen konstant

zu halten, wurde dartiber hinaus der Aufbau aus Kapitel 5.2.1 direkt integriert (Abbildung 5-6).

iMikmsknp i
1 i
i
i { Zu-Rucklauf
{ foweelll | probe | | Kihler |
— i
/\ !
V4 AN
/ H A
VAN | =

Abbildung 5-6: Finale Version des in situ Atzaufbaus. Neben den Komponenten aus Abbildung 5-4 sind die
Durchflusszelle (flow cell), das Digitalmikroskop sowie der Zu- und Ricklauf von besonderer Bedeutung.
a) Schematische Darstellung des Aufbaus, b) und c) Darstellung des tatsachlichen Aufbaus im Labor; b) Flow cell,
¢) Atzaufbau zur systematischen Atzung.

Das Herzstiick der Anlage ist eine zweiteilige Durchflusszelle aus PVC (Anhang - Technische
Zeichnung Durchflusszelle). Sie wurde derart konstruiert, dass die zu untersuchende Probe
direkt in den unteren Teil eingelegt und fixiert werden kann. Anschliefend wird der obere Teil
der Zelle, der auch das Sichtfenster aus Diinnglas® mit einer Dicke von ca. 200 um beinhaltet,

mit einer Dichtung an den unteren Teil angeschraubt (Abbildung 5-7).

3 Sollten Atzungen mit Flusssaure durchgefiinrt werden, muss statt des Dinnglases ein transparentes
Polymer verwendet werden.
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Ablauf

Probe

Dichtungsring

Probe

Zulauf

Abbildung 5-7: a) Technische Zeichnung der Durchflusszelle. Zur Atzung wird die Probe in den unteren Teil einge-
baut und mit dem oberen Teil mit Sichtfenster verschraubt. b) Querschnitt des Aufbaus. Um ein gleichméRiges,
moglichst blasenfreies Befiillen zu gewdhrleisten erfolgt die Zufiihrung des Mediums von unten.

Das (Atz-)Medium wird schlieRlich tiber eine kleine Pumpe mit einer definierten Durchflussrate
aus dem Aufbau zur systematischen Atzung in die Durchflusszelle beférdert. Um moglichst

keine Luftblasen beim Beflillen zu erhalten, erfolgt der Zufluss des Mediums unterhalb des

Probenniveaus

Dieser Aufbau wird auf einem Mikroskoptisch platziert, um die Atzung live verfolgen zu
konnen.

Der Aufbau wurde im Rahmen einer Erfindungsmeldung bei der Patentverwertungsagentur der

Universitat des Saarlandes eingereicht ([93]).
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5.3 Gefiigekontrastierung mittels LePera-Atzung

Frank S. LePera entwickelte Ende der 1970er eine neue Atzung basierend auf Pikrinséaure zur
Kontrastierung von Dualphasenstéhlen. Wie bereits in Kapitel 5.1 erléutert, leitete sich seine
Motivation aus dem Umstand ab, dass die gangige Nital-Atzung ([18]) zur Bewertung und
insbesondere zur Quantifizierung von Dualphasenstéhlen nicht ausreichend ist. Insbesondere
sollten Martensit und Bainit in chromhaltigen Dualphasenstihlen unterschieden werden. Durch
eine zweikomponentige LOsung aus vierprozentiger, alkoholischer Pikrinséure und
einprozentiger, wassriger Natriummetabisulfitlésung gelang es ihm, eine deutliche Farbung zu
erreichen: Wéhrend der Ferrit helloraun und der Bainit schwarz erschienen, waren die
martensitischen Bereiche weil3. Eine anschlielende Quantifizierung konnte somit erfolgreich
durchgefuhrt werden. [63], [79]

Trotz der guten Ergebnisse kommt die LePera-Atzung in den meisten Metallographielaboren
nicht oder nur sehr eingeschrénkt zum Einsatz. Einerseits ist die Durchfuhrung einer LePera-
Atzung aufgrund der zweikomponentigen Losung vergleichsweise aufwendig und schwierig.
Dartber hinaus wird in der Praxis oft tber Probleme mit der erfolgreichen Kontrastierung und
von der fehlenden Reproduzierbarkeit berichtet. Die beschriebenen Herausforderungen werden
bei niedriglegierten Stahlen, wie sie in der vorliegenden Arbeit verwendet werden, noch grofier.
Andererseits liegt dies an der notwendigen Pikrinsdure, die gemal? Europdischer Kommission
nach [94] als Sprengstoff klassifiziert wird und damit in der industriellen Praxis mit hohen
Sicherheitsvorkehrungen einhergeht. Werden jedoch die folgenden MaRnahmen ergriffen, steht
einem sachgemalen Gebrauch auch in der Metallographie nichts im Wege. Generell sollte
Pikrinséure nur von fachkundigem Personal unter Berticksichtigung des Sicherheitsdatenblattes
verwendet werden. Zudem sollte keine Berthrung mit Metallen erfolgen, da sich explosive
Salze bilden konnen (entsprechend sollte bei der Entnahme der Pikrinsdure aus dem
Aufbewahrungsbehaltnis auf Polymerspatel zuriickgegriffen werden). Eine Lagerung muss
zudem immer in Lésemittel mit einem Wassergehalt von mindestens 33 % erfolgen. Alternativ

kdnnen auch angesetzte Pikrinséaurelésungen kommerziell erworben werden.

Basierend auf den Ergebnissen der Originalveréffentlichungen ist das Ziel der vorliegenden
Arbeit, die Atzung nach LePera ([63]) auf Ihre Anwendbarkeit fiir die vorliegenden Stahle zu

Uberprifen, kritische Parameter zu bestimmen, eine geeignete Mdglichkeit zur verlasslichen
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Anwendung von Pikrinsdure zu entwickeln und somit eine reproduzierbare Farbétzung an

niedriglegierten Stahlen zu schaffen.

Die Ergebnisse wurden weitestgehend in [57] verdffentlicht.

5.3.1 Versuchsgestaltung

Zum allgemeinen Verstandnis der LePera-Atzung werden zundchst in situ Untersuchungen
(Atzdauer 740 s) gemaR Kapitel 5.2.2 an der normalisierten Stahlprobe (Abbildung 4-1) durch-
gefihrt.

Zur gezielten Anwendung und tiefergehenden Untersuchung der LePera-Atzung werden die in
Kapitel 4 beschriebenen bainitischen Proben (Abbildung 4-2) genutzt. Das Gefiige besteht aus
einer ferritischen Matrix mit einem geringen Anteil an Martensit/Austenit (MA) und

bainitischen Kérnern mit Zementit-Agglomerationen.

Vor den Atzversuchen werden die Proben gemaR Tabelle 4-1 prapariert. Entsprechend der
Originalarbeit ([79]) ist darauf zu achten, dass die finale Politur mit Gamma-Aluminiumoxid
erfolgt. Fir ein reproduzierbares und homogenes Ergebnis ist es wichtig, dass die Proben nicht

eingebettet werden.

Vor der eigentlichen Atzung in dem in Abbildung 5-4 dargestellten Versuchsstand werden die
Proben fiir eine Minute in einem Ultraschallbad mit einer einprozentigen Zitronensaurelésung
desoxidiert, um die gleichen Ausgangsbedingungen fiir alle Proben zu gewéhrleisten. Um eine
abermalige Oxidation der Proben zu verhindern, missen diese unmittelbar nach diesem Schritt

geéatzt werden.

Das verwendete Atzrezept entspricht der Zusammensetzung gemaR [63] aus 4,6 %-iger
Pikrinsdure-Losung in  Ethanol (kurz  Pikral-Losung) und 1 %-iger  waéssriger

Natriummetabisulfit-Losung, die vor dem Atzen im Verhéltnis 1:1 gemischt werden.
Die eigentliche Parameterstudie wird in drei verschiedene Versuchsreihen aufgeteilt:

- Konstante Zeit (t = 135 s) und variierende Temperatur (0-60°C)
- Konstante Temperatur (T = 5°C) und langere Atzzeiten (40-420 s)
- Konstante Temperatur (T = 40°C) und variierende kiirzere Atzzeiten (20-40 s)
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Diese Parameterbereiche wurden mithilfe einer Vielzahl an VVoruntersuchungen definiert.

Das Atzverfahren wird fiir das Limi optimiert, da dies auch heute noch ein entscheidendes und
wichtiges Werkzeug zur Gefiigecharakterisierung in der metallographischen Praxis ist. Die
notwendige Phasentrennung erfolgt mittels klassischer Bildverarbeitungssoftware (Zeiss
AxioVision). Zusatzlich werden Glattungs-, Schéarfe- und Bindrbildfunktionen zur
Bildoptimierung innerhalb der Software eingesetzt. Die Phasentrennung erfolgt durch eine
Schwellwertsegmentierung. Es werden keine manuellen Korrekturen vorgenommen. Ein
maoglicher Ablauf zur Bildbearbeitung und Gefiigerekonstruktion kann dem Anhang (Mdglicher

Verfahrensablauf zur Gefuigerekonstruktion) entnommen werden.

Wie Vorversuche gezeigt haben, ist es nicht mdglich, die Konzentration der Pikral-Ldsung
durch einfache Zugabe von Ethanol oder durch Verwendung vorgefertigter Losungen so einzu-
stellen, dass ein reproduzierbarer Atzvorgang durchgefiihrt werden kann. Im vorliegenden Fall

wird daher die Konzentration der Lésung (ber eine Kalibriergerade bestimmt.

Zur Erstellung der Kalibriergerade werden zundchst Kkleine Mengen phlegmatisierter
(stabilisierter) Pikrinsdure mit Hilfe eines Teflonspatels gewogen und in einem leeren
Exsikkator mindestens zwei Tage lang mit Trockenperlen (Silica-Gel) getrocknet. Die
getrocknete Substanz der Saure wird abgewogen und sofort in Ethanol geldst. Die Lésungen
mit definierter Menge an Pikrinsdure werden schlieflich refraktometrisch ([95], [96])
(Refraktometer Atago 3T) vermessen* und die Ergebnisse zur Erstellung der Kalibriergeraden
genutzt. In Abbildung 5-8 ist der Brechungsindex (BI) gegen die Konzentration der Pikrinséure

in Ethanol aufgetragen.

Aufgrund des linearen Zusammenhangs eignet sich der Bl sehr gut zur Bestimmung der

genauen Konzentration der angesetzten Pikral-Ldsung.

4 Messungen wurden bei Standardbedingungen von T=20°C und einer Wellenlange von 2=589,3 nm
durchgefiihrt.
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Abbildung 5-8: Darstellung des Brechungsindex in Abhéangigkeit von unterschiedlich konzentrierten Pikrinséure-
Ethanol-Ldsungen, gemessen bei T=20°C und A=589,3 nm. Der Brechungsindex (Bl) steigt linear mit der
Konzentration an.5

Zum Ansetzen einer Atzlésung wird schlieBlich wie folgt vorgegangen. Phlegmatisierte
Pikrinséure wird abgewogen und in Ethanol gelost. AnschlieBend muss die Lésung mittels
Refraktometrie vermessen und der tatsdchliche Gehalt an Pikrinsdure anhand der
Kalibriergerade abgelesen werden. Je nach Konzentration muss die angesetzte Ldsung
anschlieBend entweder mit Ethanol verdunnt (falls die gemessene Konzentration hoher als die
gewunschte Konzentration ist) oder weitere Pikrinsdure hinzugegeben werden (falls die
Konzentration zu niedrig ist). Somit kann eine definierte Losung ohne aufwendiges Trocknen
der Pikrinsaure hergestellt werden.

Da die Konzentration der Atzlosung einen groRen Einfluss auf das Atzergebnis hat, muss die
Konzentration nach Ansetzen der Ldsung stets anhand der Kalibrierkurve tberpriift und nach

Auswertung der Vorversuche auf 4,6 % eingestellt werden.

° Modifiziert nach [57], © ASTM International.
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5.3.2 Ergebnisse Gefuigedarstellung mittels LePera-Atzung

Basierend auf der im vorangegangen Kapitel 5.3.1 beschriebenen LePera-Atzung nach [63],
[79] wird zunachst der generelle Ablauf des Atzprozesses im in situ Aufbau untersucht. Durch

die in der Atzung enthaltene Pikrinsaure erscheint die komplette Atzung unter einem Gelbstich.

Der prinzipielle Ablauf der Atzung wird an der normalisierten Stahlprobe (Abbildung 4-1) in
der Durchflusszelle bei einer eingestellten Temperatur von 20°C untersucht. Aufgrund der
grolRen Gefligebestandteile in dieser Probe kénnen die einzelnen Kontrastierungsschritte im
Video leicht nachvollzogen werden. In Abbildung 5-9 sind Ausschnitte aus dem in situ Video

zu bestimmten Zeiten beispielhaft dargestellt.

a) q 258 g 45s 100 s 140 s
20 s
4 4
400 um
150's 165 s 195 s 260 s 300

365's

Abbildung 5-9: a) Zeitaufgeloste LePera-Atzung an der normalisierten Stahlprobe. Bereits nach 20 Sekunden sind
eine deutliche Kontrastierung der zweiten Phase sowie unterschiedliche Schattierungen der ferritischen Matrix
erkennbar. Fur die korrelative Mikroskopie wurden Harteeindriicke (schwarze Raute) angefertigt. Das Experiment
wurde nach 740 s abgebrochen. Nach Entfernen der Durchflusszelle, Spilen und Trocknen ist im Limi (b) eine
deutliche Férbung der ferritischen Matrix erkennbar. ¢) EBSD-Darstellung der Orientierung (Inverse Polfigur
tiberlagert mit Image Quality) zur direkten Zuordnung der Korner, wobei die Messung vor der Atzung erfolgte.

Trotz des Gelbstichs durch die Pikrinsdure ist der Ablauf der Atzung gut nachvollziehbar.
Direkt zu Beginn erfolgt ein starker Angriff auf die zweite Phase. Gleichzeitig werden jedoch
auch bereits die Korngrenzen angegriffen. Ein Orientierungseinfluss der ferritischen Matrix ist
ebenfalls in Ansatzpunkten durch unterschiedliche Schattierungen erkennbar. Bereits nach
100 s ist das Gefiige voll ausgepragt dargestellt. Im weiteren Verlauf wird lediglich die
ferritische Matrix durch die Interferenzschichtbildung beeinflusst. Nach 740 s wird die Atzung
schlieBlich abgebrochen, da keine signifikanten Anderungen mehr feststellbar sind. Nach dem

Atzstopp, der Reinigung und Trocknung ist eine deutliche Unterscheidung der Matrix von der
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zweiten Phase mdglich (Abbildung 5-9 b)). Gleichwohl bleibt anzumerken, dass aufgrund der
langen Atzzeit die Schicht bereits so dick ist, dass es zu deutlichen Farbgradienten innerhalb
der Ferritkdrner und vereinzelten Rissen kommt. Zur Gefiigecharakterisierung ist eine derartige
Probe somit nicht mehr nutzbar. Dennoch ist im Abgleich mit der vorangegangen EBSD-

Messung (Abbildung 5-9 c)) noch immer ein Orientierungseinfluss erkennbar.

Wiéhrend der in situ Atzung wird zudem sowohl die elektrische Leitfahigkeit der Losung als

auch die Temperatur gemessen. Die Ergebnisse sind in Abbildung 5-10 dargestelit.

Leitfahigkeit
— Tamparatur

5400 -

5200

5000 -

Temperatur (°C)

4800 —

Leitfihigkeit (pS/cm)

4600 -

4400 4 . : : . : . .
0 200 400 600 800
Zeit (s)

Abbildung 5-10: Auftragung der Leitfahigkeit und der Temperatur wahrend der in situ LePera-Atzung. Wihrend die
Leitfahigkeit nur leicht schwankst, ist ein kontinuierlicher Abfall der Temperatur zu verzeichnen. Die Temperatur des
Kihlbades ist als blaue gestrichelte Linie bei 20°C eingezeichnet.

Demnach zeigt sich, dass die Leitfahigkeit nur leicht schwankt. Die Temperatur steigt hingegen

zu Beginn der Atzung rasant um 6°C an, und fallt schlieRlich kontinuierlich auf die

urspriingliche Temperatur der Lsungen von 20°C ab.

Der pH-Wert der AtzIésung wird unmittelbar vor und direkt nach der Atzung gemessen. In

beiden Féllen betragt er jeweils 1,82. Der Sauerstoffanteil liegt bei weniger als 1 %.

Zur tiefergehenden Analyse der Interferenzschicht sowie des Atzangriffs wird mittels FIB-
Zielpraparation eine TEM-Folie erstellt und im STEM (Scanning Transmission Electron

Microscope), wie in Abbildung 5-11 ersichtlich, untersucht.
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Abbildung 5-11: STEM-Untersuchung der Interferenzschicht der LePera-Atzung: a) Position der FIB-
Zielpréparation (rote gestrichelte Linie) an einer Stelle, an der nahezu die drei Ebenen (100), (101) und (111)
nebeneinander liegen (EBSD); b) gleiche Stelle im Limi. Die drei unterschiedlichen Farben lassen unterschiedliche
Schichtdicken vermuten; ¢) REM-Aufnahme der FIB-Zielpréparation; d) VergroRerte Darstellung der préparierten
TEM-Lamelle (e), STEM-Hellfeldaufnahme). Der Zementit wurde nicht angegriffen, lediglich der
dazwischenliegende Ferrit wurde abgetragen und bildet ebenfalls eine Schicht aus. f) Hochaufgeldste Darstellung
der Interferenzschicht auf einem Ferrit-Korn. Eine kompakte Schicht ist erkennbar.

Aus den STEM-Aufnahmen wird ersichtlich, dass die Interferenzschicht als kompakte Deck-
schicht vorliegt. Im Bereich der zweiten Phase ist auRerdem gut zu erkennen, dass der Zementit
nicht angegriffen wird, sich die Schicht aber sehr wohl zwischen den Zementitnadeln ausbildet.
Werden die Zementitnadeln als Referenz angenommen, ist auch der generelle Abtrag der
ferritischen Bereiche gut zu erkennen. Dariiber hinaus zeigen die STEM-Untersuchungen sowie
weitere FIB-Querschnitte, dass die (100)-Orientierung am wenigsten stark angegriffen wird und
die dunnste Schichtdicke aufweist. Den deutlichsten Abtrag mit der dicksten Schicht zeigen
Korner nahe (101)-Orientierung. Kérner mit einer (111)-Orientierung (nicht in Abbildung 5-11
dargestellt, sondern tber FIB-Querschnitte an anderen Stellen untersucht) sind bezogen auf den
Abtrag als auch auf die Schichtdicke nahe der (101)-Orientierungen, jedoch minimal weniger

stark ausgepragt.

Die chemische Zusammensetzung der entstehenden Interferenzschicht kann aus STEM-EDX-

Untersuchungen ermittelt werden (Abbildung 5-12).
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Abbildung 5-12: STEM-EDX Untersuchung der Interferenzschicht. a) STEM-Hellfeldbild: Die oberste Schicht aus
Platin schitzt das System vor Oberflachenverdnderungen wéhrend der Zielpréparation. Anschlielend folgt eine
dichte Interferenzschicht, welche direkt an das Stahlsubstrat angebunden ist. Die Position des EDX-Linienscans und
die Richtung des Scans wird durch einen roten Pfeil angezeigt; b) EDX-Linienscan der angegebenen Position: die
verschiedenen Bereiche kénnen den verschiedenen Bereichen in a) zugeordnet werden.

Aus den STEM-EDX-Messungen geht hervor, dass die Schicht im Wesentlichen aus Schwefel,
Sauerstoff, Eisen und einer erhohten Konzentration an Chrom besteht. Natrium ist lediglich in
einer sehr geringen Menge und lokalisiert am Ubergang zwischen Stahlsubstrat und
Interferenzschicht vorhanden. EDX-Messungen an der Oberflache bestitigen diese

Erkenntnisse.

Unter Beriicksichtigung dieser Ergebnisse und unter Auswertung einer groRen Anzahl an Vor-
untersuchungen wird schliellich eine systematische Parameterstudie an den weitaus
anspruchsvolleren, bainitischen Proben (Abbildung 4-2) mit dem entwickelten Atzaufbau
durchgefuhrt (Abbildung 5-4). Durch Variation der Parameter Temperatur und Zeit sollen
reproduzierbare Atzergebnisse erzielt werden, die anschlieRend eine zuverlassige und reprodu-
zierbare Phasendifferenzierung und Gefligecharakterisierung ermdglichen. Dazu ist es
notwendig, den Einfluss der jeweiligen Parameter auf die Atzung zu untersuchen, indem jeweils

ein Parameter konstant gehalten wird.

Zunéchst wird der Einfluss der Temperatur auf das Atzen nach LePera untersucht. Die Atzzeit
wird bei 135 s konstant gehalten. Abbildung 5-13 zeigt reprasentative Gefligeaufnahmen, wie

sie bei ausgewdhlten Temperaturen erzielt wurden.
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Abbildung 5-13: Darstellung des Einflusses der Temperatur auf die LePera-Atzung fiir eine Atzzeit von 135 s an
Gefligeaufnahmen nach Atzungen bei a) 5°C; b) 20°C; c) 30°C und d) 40°C. ([57], © ASTM International)

Bei einer Temperatur von 5°C (Abbildung 5-13 a)) ist ein deutlicher Einfluss der Orientierung
erkennbar und die Zementit-Agglomerationen erscheinen schwarz. Die Korngrenzen bleiben
deutlich kontrastiert, was eine Unterscheidung zwischen Ferrit und Zementit-Agglomerationen
erlaubt. Dieses Atzergebnis ist vergleichbar mit denen nach Atzen bei 20°C, jedoch ist der
Orientierungseffekt des Ferrits weniger ausgepragt, was in Abbildung 5-13 b) dargestellt ist.
Die bainitischen Bereiche sind nach wie vor schwarz kontrastiert und lassen sich leicht von der
Matrix unterscheiden, wahrend die Korngrenzen nicht mehr als markantes Merkmal erkennbar

sind. Die (weilRen) MAs sind hingegen gut zu erkennen.

Nach dem Atzen bei 30°C geht die Farbung fast vollstindig verloren (Abbildung 5-13c)). Dies
zeigt den Abschluss der ersten Farbordnung an ([70]). Die Korngrenzen sind deutlich sichtbar
und die bainitischen Kdrner setzen sich von der Matrix ab. Der Kontrast der MAs geht jedoch

nahezu vollstandig verloren.
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Bei 40°C erscheint die Probe deutlich liberétzt, wie in Abbildung 5-13 d) dargestellt. Die Korn-
grenzen und bainitischen Kodrner sind kaum voneinander zu unterscheiden. Der Orientierungs-
einfluss der Ferritkorner ist gering. Die Atzungen bei 50°C und 60°C sind fiir eine Charakteri-
sierung unbrauchbar, da sie ebenfalls tiberatzt sind.

Der Kontrast der MAs héngt stark von den gewdéhlten Atzparametern ab. Die Charakterisierung
von MAs in einem klassischen Limi ist dennoch zumeist schwierig. Durch den Einsatz eines
Laser-Scanning-Mikroskops (LSM) ist der Kontrast der MAs aufgrund ihres
Reflexionsvermdgens deutlich besser (Abbildung 5-14). Ein weiterer Vorteil des LSM ist seine
héhere Aufldsung (bis 125 nm ([97], [98])), sodass sich auch Vorteile flr die spatere Segmen-

tierung bzw. Phasentrennung und Quantifizierung ergeben.

o e

Abbildung 5-14: Beispielhafte und reprasentative Darstellung der MAs im LSM bei zwei verschiedenen Vergro-
Rerungen (a), b)), geatzt bei 0°C und fiir 135 s. Die MAs erscheinen strahlend weil3. ([57], © ASTM International)

Im Rahmen der ersten Messreihe (Variation der Temperatur) zeigt die Atzung bei 5°C ein sehr
gutes Atzergebnis in Bezug auf den Kontrast der Korngrenzen und der zweiten Phase bei gleich-
zeitig ausgeprégtem Orientierungskontrast der Matrix. In einer weiteren Versuchsreihe wird
daher die Atztemperatur bei 5°C konstant gehalten und die Atzzeit systematisch variiert
(Abbildung 5-15).
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Abbildung 5-15: Gefiigeaufnahmen nach der LePera-Atzung unter Variation der Atzzeit bei 5°C. Proben geétzt fiir
a) 40 s; b) 180 s; ¢) 240 s und d) 420 s. ([57], © ASTM International)

Nach einer Atzzeit von 40 s (Abbildung 5-15 a)) sind die Korngrenzen deutlich sichtbar und es
ist ein ausgepragter Orientierungskontrast erkennbar, der den Kontrast der MAs Uberlagert. Die

Zementit-Agglomerationen sind relativ schwach kontrastiert.

Eine Erhéhung der Atzzeit auf 180 s (Abbildung 5-15 b)) ergibt einen besseren Kontrast
zwischen den Korngrenzen und den anderen Gefligebestandteilen. Eine weitere Erhéhung der
Atzzeit auf 240 s fiihrt bereits zu einer leichten Uberitzung der Probe (Abbildung 5-15 c)). Die
Korngrenzen sind kaum sichtbar und es gibt einen starken Einfluss der Kornorientierung. Die
schwarzen bainitischen Kérner sind hingegen deutlich von der Matrix getrennt.

Eine Atzzeit von 420 s (Abbildung 5-15 d)) fiihrt zu einem Verlust des Orientierungskontrastes.
Eine durchgehende Blauférbung des Gefiiges schlielit eine eindeutige Phasentrennung aus. Die
Korngrenzen bleiben jedoch gut kontrastiert.

Die Proben, die bei 5°C und zwischen 120 s und 240 s geétzt wurden, eignen sich besonders fur

eine Phasentrennung mittels Schwellwertsegmentierung. Beispielhaft ist dies in Abbildung 5-16

42



5. Gefugekontrastierung

dargestellt. Eine Quantifizierung der verschiedenen Gefiigebestandteile  sowie

KorngréBenmessungen sind somit gut moglich.

Abbildung 5-16: Gefligeaufnahme der LePera-geétzten Probe bei 5°C fiir 120 Sekunden (a) sowie das zugehdrige
Binarbild nach Schwellwertsegmentierung (b). ([57], © ASTM International)

Die bisherigen Versuchsreihen (Variation der Temperatur und Variation der Zeit bei einer Atz-
temperatur von 5°C) liefern noch keine Aussagen, ob es grundsétzlich mdglich ist auch bei
vergleichsweise hohen Temperaturen ein reproduzierbares und zuverléssiges Atzergebnis zu
erreichen. Aus diesem Grund wird in einer weiteren Versuchsreihe die Atztemperatur konstant
bei 40°C gehalten und die Atzzeit systematisch variiert. Die Ergebnisse sind in Abbildung 5-17
dargestellt.

Abbildung 5-17 a) zeigt das Ergebnis der Atzung bei 40°C fiir 20 s. Das Geflige zeigt einen
deutlichen Kontrast zwischen Ferrit und MA (weil3e Bereiche). Die Korngrenzen sind jedoch
relativ schwach ausgepragt. Eine Erhéhung der Atzzeit auf 40 s erhoht den Einfluss der
Orientierung, und die Korngrenzen sind deutlich besser erkennbar (Abbildung 5-17 b)). Die
MAs sind noch ausreichend kontrastiert, wobei die bainitischen Bereiche nur schwer von der
ferritischen Matrix zu unterscheiden sind. Durch Erhdhung der Atzzeit auf 60 s sind die
bainitischen Kdrner als braune Bereiche zwischen den Ferritkérnern und den MAs erkennbar
(Abbildung 5-17 c)). Ein leichter Orientierungseinfluss ist noch sichtbar und die Korngrenzen

sind deutlich kontrastiert.
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Abbildung 5-17: Gefiigeaufnahmen nach der LePera-Atzung unter Variation der Atzzeit bei einer Temperatur von
40°C. Proben gedtzt fiir a) 20 s; b) 40 s; ¢) 60 s und d) 100 s. ([57], © ASTM International)

Mit einer Atzzeit von 100 s wird der Einfluss der Orientierung noch deutlicher, da sich einige
Ferritkdrner durch ihre blaue Farbung von der ansonsten gelblich eingefarbten Ferrit-Matrix
unterscheiden (Abbildung 5-17 d)). Die Ergebnisse liegen am Rande einer Uberétzung, die sich
durch breite und schwarze Korngrenzen &ufert. Die bainitische Phase, ebenfalls schwarz, geht
in diesen breiten Korngrenzen nahezu ganzlich verloren. Auch die MAs sind nicht langer
sichtbar.

Um den in diesen Tests erzielten Farb- und Atzangriff genauer beurteilen zu kénnen, werden
an allen Proben der drei Testreihen FIB-Querschnittsuntersuchungen durchgefihrt. Auf diese
Weise kann der Abtrag des Ferrits wahrend der LePera-Atzung bestimmt werden. Dazu wird
der relative Unterschied zwischen den Ferritkdrnern und den MAs oder den Zementit-
Agglomeraten (die beide durch einen héheren Kohlenstoffgehalt edler als Ferrit sind und daher
nicht oder nur schwach angegriffen werden) bestimmt sowie die resultierende Interferenz-

schichtdicke vermessen. Abbildung 5-18 zeigt ein Beispiel fir einen solchen FIB-Querschnitt.
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Pt-Schutzschicht

Au-Schutzschicht

Abbildung 5-18: Details eines FIB-Querschnitts, angefertigt an einer bei 50°C fur 135 s geétzten Probe. a) 52°
geneigte REM-Aufnahme der genauen Probenposition des FIB-Querschnitts. Die Korngrenzen sind deutlich
sichtbar. Der interessierende Bereich ist mit einer Schutzschicht aus Pt versehen. b) Ubersicht Giber den Querschnitt.
Es gibt eine ausgeprégte Topographie, die durch den Atzangriff entstanden ist. Der Hohenunterschied zwischen den
MAs bzw. bainitischen Bereichen und dem Ferrit ist deutlich sichtbar. Die Interferenzschicht ist an der dinnen
dunklen Schicht (rot markiert) zu erkennen. c) Detailansicht der Interferenzschicht (rot markiert) auf dem Stahl-
substrat. Bei dieser Temperatur ist bereits eine Schicht auf der zweiten Phase sichtbar. Um die Leitfahigkeit der
Probe zu gewahrleisten und eine Abgrenzung zwischen der Pt-Schutzschicht und der Interferenzschicht zu erzielen,
wurden die Proben mit einer sehr diinnen Schicht aus Gold (helle Linie uber der Interferenzschicht) besputtert. Zur
relativen Abtragsbestimmung der ferritischen Matrix wird die Hohe zwischen der erhabenen zweiten Phase und dem
Ferrit gemessen (gelber Pfeil).®

In Abbildung 5-18 ist das Ergebnis der Atzung bei 50°C fiir 135 s und stellvertretend die anhand
des FIB-Schnitts erfolgte Abtragsbestimmung zusammengefasst. Die Korngrenzen erscheinen
deutlich und heben sich von der Matrix ab. Generell ist ein starker Atzangriff erkennbar, der
eine ausgepragte Topographie erzeugt (Abbildung 5-18 b)). Es ist ersichtlich, dass die MAs
hoher als die Matrix liegen und wenig bis keinen Atzangriff aufweisen. In Abbildung 5-18 c)
ist die Interferenzschicht (rot markiert) zu sehen. Bei dieser Temperatur bildet sich auch bereits
eine dinne Interferenzschicht auf der zweiten Phase aus. Generell ist an diesen Aufnahmen
jedoch auch zu erkennen, dass diese Atzung fiir eine REM-Charakterisierung ungeeignet ist, da

die Substruktur nicht eindeutig identifizierbar ist und eine starke Topographie vorliegt.

Die Abtragsbestimmung und Schichtdickenmessung anhand der FIB-Querschnitte zeigen, dass
sowohl der Atzabtrag als auch die Interferenzschichtbildung einem linearen Trend folgen
(Abbildung 5-19). Es ist zu beachten, dass die Messungen mit erheblichen Streuungen behaftet
sind, da die Abtragsrate stets relativ zu den nur in geringem Male vorliegenden MAs bzw.
Zementit-Anordnungen erfolgt. Auf einen linearen Fit wird daher verzichtet.

® Modifiziert nach [57], © ASTM International.
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Abbildung 5-19: Vergleich von Atzabtrag und Schichtdickenmessung fiir die durchgefilhrten Messreihen.
a) Atzabtrag und Schichtdickenmessung fiir die erste Serie nach 135 s, (Temperaturanderung). b) Atzabtrag und
Schichtdickenmessungen fiir die zweite und dritte Messreihe (Zeitanderung bei 5°C und 40°C).”

Die Interferenzschichtdicke wird jeweils an den Ferritkdrnern gemessen. Die FIB-Querschnitte
an den Proben der Parameterstudie zeigen jedoch, dass lidngere Atzzeiten und hohere
Atztemperaturen auch zur Bildung von Interferenzschichten auf den Zementit-
Agglomerationen und den MAs fiihren.

Ein weiterer Grund fiir die starke Streuung ist der Einfluss der Kornorientierung des Ferrits auf
die Interferenzschichtbildung und den Atzabtrag. Um diesen Einfluss quantifizieren zu kénnen,
wird, wie bereits bei den in situ Versuchen, vor einer LePera-Atzung ein EBSD-Scan aufge-
nommen und korrelativ nach der Kontrastierung untersucht. Dazu wird die Orientierungs-

darstellung mit dem finalen Atzergebnis verglichen (Abbildung 5-20).

" Modifiziert nach [57], © ASTM International.
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Abbildung 5-20: Gegeniiberstellung der Orientierungsverteilung und des Atzergebnisses. a) Darstellung der
Orientierungsmessung mittels EBSD (Inverse Polfigur Darstellung, tberlagert mit der Image Quality). b) Ergebnis
nach der Farbdtzung im Limi. Gleiche Orientierungen zeigen dabei die gleiche Farbung (im dargestellten Fall sind
einige (100)-orientierte Kdrner rot umrandet).

Aus Abbildung 5-20 wird deutlich, dass gleiche Orientierungen gleiche Farben nach der Atzung
aufweisen. Unter Berlicksichtigung der in situ Ergebnisse kann geschlossen werden, dass (100)-
orientierte Koérner den deutlichsten Unterschied aufweisen und gemaf der auftretenden Farben

auch die geringste Schichtdicke auf diesen Kornern zu finden ist.

5.3.3 Diskussion der Ergebnisse

Ziel der vorliegenden Arbeit im Bereich der Gefiigecharakterisierung mittels LePera-Atzung
war die Etablierung einer reproduzierbaren Farbédtzung fur niedriglegierte, kohlenstoffarme
Stéhle. Die allgemeinen Erfahrungen aus der Literatur und der metallographischen Praxis mit
der LePera-Atzung hinsichtlich Anspruch, Homogenitit und Reproduzierbarkeit konnten in den
durchgefihrten Vorversuchen bestétigt werden. Neben der Konzentration der Losungen konnte
sowohl die Atztemperatur als auch die Atzzeit hinsichtlich ihres Einflusses auf das

Erscheinungsbild des resultierenden, kontrastierten Gefuges quantifiziert werden.

Es sei erwéhnt, dass geméalR [18], [70] der Probenprdparation eine entscheidende Bedeutung
zukommt. Durch ein streng eingehaltenes Praparationsprotokoll wurde im vorliegenden Fall
stets eine sehr gute Endpolitur der Probe, die frei von Artefakten und Oberflachenverformungen

ist, erzielt. Als zentraler Aspekt beim Atzen mit der LePera-Lésung konnte nachgewiesen
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werden, dass die Konzentration der Pikrinsaure-Losung einen wesentlichen Einfluss auf das
Ergebnis und die Reproduzierbarkeit hat. In der Literatur (u. a. [63]) wird die Konzentration
mit 4 % angegeben, ohne dies jedoch weiter zu diskutieren. Uber die Herstellung der Pikral-
Losung einerseits und die Messung der Konzentration andererseits wird nicht berichtet. Zudem
weicht die handelstibliche Pikrinsdure mitunter erheblich von der Nennkonzentration ab, was
refraktometrische Messungen bestatigten. Die tatsédchliche Konzentration wird nach Angaben
eines Herstellers auch bei fertig angesetzten Losungen nicht Gberpriift. Dies kann ein Grund fiir

die groRen Diskrepanzen mit der LePera-Atzung und die fehlende Reproduzierbarkeit sein.

In der vorliegenden Arbeit wurde durch Trocknung der Pikrinsdure eine konstante und
definierte Pikrinsdurekonzentration hergestellt. Das verwendete Trocknungsverfahren und die
Bestimmung der Konzentration mittels Refraktometrie sind geeignet, um eine konstante
Konzentration zu gewdhrleisten. Bei diesen Messungen ist es wichtig, die Temperatur konstant
zu halten, da der Brechungsindex temperaturabhangig ist ([99]). Es ist jedoch nicht vollig auszu-
schlieBen, dass nach der Trocknung noch geringe Mengen an Wasser in der Pikrinséure
enthalten sind, was zu einer minimalen Abweichung der angegebenen Konzentration oder der
erstellten Kalibriergerade fuhrt. Um vollstandig wasserfreie Pikrinsdure zu erhalten, miissten
weitere Trocknungsprozesse eingesetzt werden, um eine statistisch abgesicherte BI-
Kalibriergerade zu erstellen. Eine denkbare Mdglichkeit ware die Trocknung unter Schutzgas-
atmosphare bei leicht erhéhter Temperatur oder die Messung des Restwassergehaltes.

Allerdings ist es aus Sicherheitsgriinden nicht empfehlenswert, die Pikrinséure im Arbeitsalltag
zu trocknen. Vorbereitete Losungen von Pikrinsdure sind im Handel erhdltlich. Das
Refraktometer muss in diesem Fall nur noch zur Bestimmung der tatséchlichen Konzentration
verwendet werden und die Lésung eventuell verdiinnt oder aufkonzentriert werden. Basierend
auf den vorgestellten Ergebnissen ist es denkbar, zukiinftig Unterschiede in der Konzentration
der Pikral-Losung alternativ auch durch eine Anpassung der Atztemperatur oder -zeit

auszugleichen.

Durch die Sicherstellung einer konstanten und wohldefinierten Pikrinsdure-Losung konnte eine
systematische Parameterstudie zur LePera-Atzung durchgefiihrt werden. Entscheidend dafir
war der in Abbildung 5-4 dargestellte Atzaufbau, der konstante Atzbedingungen und eine
homogene Kontrastierung ermoglicht (Abbildung 5-21).
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b)

5 man

Abbildung 5-21: Darstellung der Verbesserung des Atzergebnisses durch den entwickelten Versuchsaufbau.
a) Makroaufnahme des gewdthnlich geétzten Schliffes mit deutlicher Inhomogenitét; b) Makroaufnahme des im
entwickelten VVersuchsaufbau geatzten Schliffes ohne nennenswerte Inhomogenitaten.

Neben der Temperaturkontrolle bietet der Versuchsstand die Mdglichkeit, die Atzlosungen zu
entgasen und die Atzungen unter Schutzgas durchzufilhren, um die wesentlichen
Voraussetzungen fiir die Parameterstudie zu schaffen und eine reproduzierbare Atzung zu
ermoglichen. Die Temperierung der Atzlésungen erfolgt mit Hilfe von Tropftrichtern im
Temperierbad, wobei die Temperatur der Lésungen ebenfalls sehr genau eingestellt werden
kann. Lediglich beim Aufsetzen der Tropftrichter auf den Dreihalskolben wird die
Temperaturkonstanz unterbrochen und somit kurzfristig von der Umgebungstemperatur

beeinflusst.

Um den Einfluss der Umgebungstemperatur vollstdndig auszuschlieBen wadre es entweder
notwendig einen Weg zu finden, den Atzprozess durchzufiihren ohne die Atzlésungen aus dem
Temperierbad zu entfernen, oder die Umgebungstemperatur konstant zu halten, um den Atz-
prozess durch koordinierte Erwarmung/Kuhlung der Atzlésungen entsprechend anpassen zu

koénnen.

Die Entgasung der Atzlosungen erfolgt durch eine Argon-Spiilung, welche den gelésten Sauer-
stoff physikalisch entfernt. Diese Methode der Entgasung ist als reproduzierbar anzusehen, da
dieser Prozessschritt immer gleich durchgefihrt werden kann. Es kann jedoch nicht ausge-
schlossen werden, dass nach der Entgasungsbehandlung noch eine geringe Menge an Sauerstoff
in den Atzlésungen verbleibt.

Um diesen Restsauerstoff vollstandig zu entfernen oder den Sauerstoffgehalt auf ein Minimum
zu reduzieren, missten aufwendige Verfahren wie die sog. "Freeze-Pump-Thaw-Methode"
([100]) angewendet werden. Weitere prozessbedingte Situationen fiihren zu einem nicht
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ununterbrochenen, sauerstofffreien Prozess. Die Probe muss aus dem Bad in den Dreihals-
kolben (ibergeben sowie bei der Entnahme nach der Atzung aus dem Bad entnommen werden,
was jeweils zu einem kurzen Kontakt mit der Umgebungsluft fihrt. Das eigentliche Atzen im
Dreihalskolben (der vor dem Atzen mit Argon gespilt wurde) erfolgt hingegen unter
Argonatmosphéare. Dadurch ist es moglich, die Atmosphéare wahrend des Atzens konstant zu
halten und Einflisse durch Parameter wie die Zusammensetzung der Luft oder den

Feuchtigkeitsgrad auszuschlief3en.

Alternativ konnte das Atzen in einem Handschuhkasten durchgefiinrt werden. Dies wiirde eine
vollstandig kontrollierte und sauerstofffreie Atmosphare gewahrleisten. Die Notwendigkeit
eines Temperierbades und ggf. einer Atzlosungsentgasung fiihrt jedoch zu zusatzlicher

Komplexitat und einem hohen Schwierigkeitsgrad fur den Bediener.

Der vorgestellte Versuchsaufbau wird unter Abwdagung aller Punkte als ausreichend und
praktikabel angesehen, um Atzvorgange unter definierten und gut kontrollierten Bedingungen
durchzufuhren. Umwelteinfliisse werden stark reduziert und die wichtigsten Parameter —
Atzzeit, Atztemperatur und Saurekonzentration — kénnen gezielt eingestellt und kontrolliert

werden.

Anhand der normalisierten Probe konnten zundchst einige grundsatzliche Untersuchungen zur
Wirkweise der LePera-Atzung an niedriglegierten Stihlen aufgezeigt werden. Zu diesem

Zweck wurde der in Kapitel 5.2.2 vorgestellte in situ Aufbau verwendet.

Bereits nach wenigen Sekunden ist das Geflige deutlich kontrastiert. Innerhalb der ersten
Sekunden kommt es zu einem Abtrag des Ferrits, auch und insbesondere innerhalb der zweiten
Phase, sodass lediglich die Zementit-Agglomerationen und MAs weitestgehend unversehrt
bleiben. Dies fuhrt zu einer Lichtstreuung innerhalb der Bereiche der zweiten Phase, sodass
diese im Limi dunkel erscheinen. Parallel zum Abtrag erfolgt die Ausbildung der
orientierungsabhangigen Interferenzschicht, die im Wesentlichen aus Schwefel, Sauerstoff,

Eisen und Chrom besteht.

Die Ergebnisse der Leitfahigkeits- und Temperaturmessungen (Abbildung 5-10) kdnnen mit
den Beobachtungen wahrend der in situ Messung korreliert werden. Dabei wird deutlich, dass
die zu Beginn deutliche Kontrastierung der zweiten Phase mit dem Anstieg der Leitfahigkeit

zusammenfallt. Die Erhohung der Leitfahigkeit kann mit dem in Losung gehenden Eisen

50



5. Gefligekontrastierung

korreliert werden. Die Verinderung bei Beobachtung der Atzung im weiteren Verlauf hingegen
ist weniger stark ausgepragt. Gegen Ende nimmt sowohl die Leitfahigkeit als auch die
Temperatur ab, was mit einer beobachteten, vernachlassigbaren Anderung der Kontrastierung

(Abbildung 5-9) in Verbindung gebracht werden kann.

Um die Ursache der Temperaturerhdhung zu identifizieren wurde die Atzlésung, wie in
Kapitel 5.3.1 beschrieben, angesetzt, jedoch keine Probe hinzugegeben. Es konnte eine
Temperaturerhdhung von 6,5° C beobachtet werden. Wurde anstelle der waéssrigen
Natriummetabisulfit-Losung lediglich 40 ml destilliertes Wasser hinzugegeben, kam es zu einer
Temperaturerhdhung von 7°C. Die Temperaturerhbhung kann demzufolge auf die

Deprotonierung der Pikrinsdure, die stark exotherm verlauft, zuriickgefuhrt werden.

Die Berichte aus der Literatur und der metallographischen Praxis, wonach die LePera-Atzung
stets nur kurz und unmittelbar nach Mischung der beteiligten Lésungen angewendet werden
soll ([79]), kann mit dieser Temperaturerh6hung in Verbindung gebracht werden und ist somit

nachvollziehbar.

Basierend auf diesen Erkenntnissen und den Vorversuchen wurde eine Parameterstudie

durchgefuhrt.

Die Ergebnisse bei konstanter Atzzeit von 135 s und variierender Temperatur zeigen, dass bei
Temperaturen bis 30°C je nach Ziel der Kontrastierung (Phasen- oder Korngrenzendarstellung)
zufriedenstellende Atzergebnisse erreicht werden kénnen. Die Atzdauer wich dabei erheblich
von den in der Literatur angegebenen Zeiten ab, die mit wenigen Sekunden angegeben sind
(z. B. [63], [85]). Dies kann sowohl auf das verwendete Probenmaterial (das je nach chemischer
Zusammensetzung und vorliegendem Gefiige einen wesentlichen Einfluss auf das Atzergebnis
hat), als auch auf die Pikrinsdurekonzentration zurlickzufuhren sein. Dariiber hinaus zeigte sich,
dass niedrige Temperaturen zu einem sehr guten und homogenen Kontrast des gesamten

Gefliges fihrten.

Aus diesem Grund wird eine Temperatur von 5°C zum Atzen empfohlen, da sowohl die zweite
Phase als auch die Korngrenzen der ferritischen Matrix gut sichtbar sind (Abbildung 5-15 b)).
Zudem ist der gesamte Prozess vergleichsweise langsam, was eine bessere Kontrolle der Atzung

ermoglicht. Atztemperaturen von 15°C oder 20°C filhren bei dieser Zeit zu einem Verlust des
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Korngrenzenkontrastes (Abbildung 5-13d)). Dies liegt an der zunehmend dickeren
Interferenzschicht auf den Ferritkornern, die den Abtrag durch den Atzangriff ausgleicht.

Generell ist zu beachten, dass die fiir gute Ergebnisse zur Phasentrennung erforderlichen Atz-
zeiten mit steigender Temperatur immer kiirzer werden. Dadurch wird das kontrollierte Atzen
— auch hinsichtlich der Reproduzierbarkeit und Homogenitat — immer schwieriger, auch wenn
die Ergebnisse bei 40°C unter den gegebenen Bedingungen (kurze Zeiten) sehr gute Ergebnisse
lieferten (Abbildung 5-17 b)). Temperaturen (iber 40°C werden flr niedriglegierte Stahle nicht

empfohlen, da eine Uberatzung bereits nach kiirzesten Zeiten unvermeidlich ist.

Es bleibt festzuhalten, dass lingere Atzzeiten und/oder hoheren Temperaturen zu einem
besseren Kontrast der zweiten Phase unter Verlust der scharfen Korngrenzen fiihren, bis
schlieBlich der Orientierungseinfluss der Matrix zunehmend verloren geht und schlief3lich auch

eine Darstellung der zweiten Phase schwierig bis unmdglich wird.

Ist das Ziel der Gefiigekontrastierung eine Charakterisierung der MAs, ist eine Atzung bei 40°C
und einer Zeit von 20-40 s empfehlenswert, da sich in diesem Fall die MAs als weif3e Objekte
deutlich von der Matrix absetzen (Abbildung 5-17 a) und b)). Dieser Kontrast kann generell

durch ein zusatzliches Besputtern mit Gold weiter verbessert werden (Abbildung 5-22).

Abbildung 5-22: Vergleich einer Probe nach der LePera-Atzung (a) und der gleichen Probe nach zusétzlichem
Besputtern mit einer diinnen Goldschicht (b). Der Orientierungskontrast nimmt ab, wéhrend die MAs (weil3) hervor-
gehoben werden.

In Abbildung 5-22 ist deutlich zu erkennen, dass durch die zusatzliche Goldschicht beim
Sputtern die Interferenzschicht verandert wird und der Orientierungseinfluss der ferritischen

Matrix schwacher wird. Gleichzeitig werden die MAs jedoch deutlicher hervorgehoben.
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Die Schichtdickenmessungen anhand von FIB-Querschnitten zeigen, dass sowohl der Atzabtrag
als auch die Interferenzschichtbildung einem linearen Trend folgen (siehe Abbildung 5-19). Zu
beachten ist, dass die Messungen signifikante Streuungen aufweisen. Einerseits ist die auf die
relative Messung in Bezug auf die sehr kleinen MAs bzw. bainitischen Bereiche
zuriickzufiihren. Weiterhin kann ein recht starker Einfluss der Orientierung festgestellt werden,
der zu einer Schwankung der Schichtdicke um ca. 15-25 % und damit auch zu Schwankungen
in den Messungen fuhrt. Generell weisen Kdrner nahe der (100)-Orientierung den geringsten
Abtrag und die geringste Schichtdicke auf, gefolgt von (111)- und (101)-orientierten Kornern.
Dieser Sachverhalt kann auch aus den in situ Messungen nachvollzogen werden. Weitergehende
Untersuchungen, um diesen Einfluss statistisch abzusichern und auch bei verschiedenen
Atzparametern (T, t) darzustellen sind jedoch notwendig. Die grundsatzliche Abhéngigkeit bei
Farbatzungen zwischen Orientierung und Farbung wurde u.a. auch in [88], [90], [101]
beschrieben.

Die Interferenzschichtdicken wurden nur an den Ferritkdrnern gemessen. Die FIB-Querschnitte
in der Parameterstudie zeigen jedoch, dass langere Atzzeiten und héhere Atztemperaturen auch
zur Bildung von Interferenzschichten auf den Zementit-Agglomerationen fiihren. Dieses
Ergebnis stimmt mit den von E. Fireder ([21]) veroffentlichten Ergebnissen uberein, die
ebenfalls zeigen, dass sich eine derartige Interferenzschicht auch auf den edleren
Gefligebestandteilen bilden kann. In diesen Arbeiten wird dieser Einfluss jedoch tberbewertet
und eine Abgrenzung zwischen anodischen und kathodischen Atzungen ist nicht mehr moglich.

Es soll nicht unerwéhnt bleiben, dass in den meisten FIB-Querschnitten ein hohes Mal3 an
Porositéat innerhalb der Interferenzschicht detektiert wurde (Abbildung 5-23 a)).
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Abbildung 5-23: REM-Aufnahme von zwei FIB-Querschnitten einer Interferenzschicht nach der LePera-Atzung.
a) Pordse Schicht mit einer kleinen dichten Schicht (rote Pfeile) nach dem Atzen bei 5°C fiir 300 s; b) Sehr dichte
Interferenzschicht nach dem Atzen bei 5°C fiir 420 s. ([57], © ASTM International)

In der in Kapitel 5.1 dargestellten Literaturibersicht wird diese Beobachtung fir die LePera-
Atzung nicht erwahnt. Atzungen wie Klemm und Beraha, von denen es hochaufgeldste
Querschnittsaufnahmen in der Literatur gibt (u. a. [90]), zeigen hingegen keine Porositét. Der
in den Atzlésungen verbliebene physikalisch gelGste Sauerstoff ist als mégliche Ursache fiir
derartige Poren naheliegend. Durch Entgasen der Atzl6sungen und Atzen unter
Argonatmosphdre konnten die Poren jedoch nicht reduziert oder gar vermieden werden. In der
Literatur wird lediglich von Bandoh ([84]) von einer solchen Entgasung berichtet, jedoch ohne
jegliche Begriindung. Andere mdogliche Ursachen fiir die Poren in der Interferenzschicht der
LePera-Atzung kénnen auf den beim Atzen freigesetzten Wasserstoff zuriickzufiihren sein, der
sich in der Interferenzschicht einlagert. Weiterhin ist nicht auszuschlielRen, dass Wasserstoff
trotz intensiver und mehrstufiger Probenvorbereitung und Entgasung vor dem Atzprozess an
der Probenoberflache adsorbiert.

Die Porenbildung lieBe sich moglicherweise durch Erweiterung des Aufbaus um einen Ultra-
schallfinger aufheben, der den adsorbierten Wasserstoff entfernt und die AtzIlésung deutlich
besser und gleichmaRiger vermischt. Dass eine adsorbierte Schicht generell das Atzergebnis
beeinflussen kann, zeigte Pokorny ([82]). In dieser Studie wurde eine Schicht aus Sauerstoff-
Metallverbindungen sowie Schwefel- und Ammoniumverbindungen untersucht. Pokorny
zeigte, dass diese Schichten Atzungen beeinflussen oder gar vollstandig unterdriicken kénnen.
Daher kann nicht ausgeschlossen werden, dass eine adsorbierte Schicht aus Wasserstoff oder
anderen Elementen einen signifikanten Einfluss auf das Atzergebnis hat.

54



5. Gefugekontrastierung

Bei genauer Betrachtung der portsen Schicht ist jedoch erkennbar, dass die Poren in der Inter-
ferenzschicht von einer dichten Schicht bedeckt sind (siehe rote Pfeile in Abbildung 5-23 a)).
Dies ist vergleichbar mit der Schicht aus Abbildung 5-23 b), die bei gleicher Temperatur, aber
fiir eine andere Atzzeit (420 s) hergestellt wurde. Durch die Messung dieser kompakten, diinnen
Schicht aller FIB-Querschnitte, die eine derartige Porositat aufweisen, konnte festgestellt
werden, dass sich diese kompakte Schicht ebenfalls linear mit der Zeit entwickelt. Basierend
auf diesen Erkenntnissen kann angenommen werden, dass die Farbung nur aus dem dichten
Interferenzschichtanteil resultiert und die Porositét lediglich einen Einfluss auf die Intensitét
der Farbung hat. Somit hat die Porositat keinen kritischen Einfluss auf die Atzung und soll daher

in der weitergehenden Betrachtung vernachldssigt werden.

Aus den bisherigen Erkenntnissen zum Atzmechanismus lasst sich nicht eindeutig ableiten,
inwieweit der Abtrag und die Bildung der Interferenzschicht gemeinsam wirken. Es wird
angenommen, dass beide Prozesse gleichzeitig im Gleichgewicht ablaufen. Zunachst wird beim
Eintauchen der Probe in die Ldsung die native Oxidschicht entfernt, die je nach Korn-
orientierung unterschiedlich dick ist und somit zur Potentialdifferenz beitragt. Dariiber hinaus
bilden die Eisenionen, die aus dem Probenmaterial entfernt werden, durch die Verbindung mit
Natriummetabisulfit die Interferenzschicht. Das Gleichgewicht dieses Prozesses konnte durch
Atzen mit einer hoheren Konzentration an Natriummetabisulfit, das fiir die Bildung der Schicht
verantwortlich ist, bestatigt werden (Abbildung 5-24).
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Abbildung 5-24: Darstellung des Einflusses des Anteils an Natriummetabisulfit. a) LePera-Atzung bei RT fiir 90 s
mit 1 %iger Natriummetabisulfitlosung b) LePera-Atzung mit 1,1 %iger Natriummetabisulfitlésung bei RT fiir 90s.
Bereits bei dieser geringen Konzentrationsanderung ist eine Farbung der ferritischen Matrix in verschiedenen Blau-
Nuancen erkennbar.

Bereits eine leichte Erhéhung der Konzentration flhrt demnach zu einer Erh6hung der
Schichtdicke.
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Aus diesen Erkenntnissen lasst sich schliefen, dass eine Variation der Konzentration der
Bestandteile der AtzIésung zu signifikanten Veranderungen des Kontrastes sowie der Farbung

— insbesondere der ferritischen Matrix — fiihren kann.

Zudem ist die Mitte der Probe stets etwas weniger kontrastreich als die Probenecken und
-kanten. Der Grund dafur ist wahrscheinlich eine leichte Variation der Legierungselemente im
Stahl Uber die Blechdicke oder eine stirkere Atzreaktion in diesen Bereichen, da sich die
Eisenionen leichter auflosen lassen und aufgrund der héheren Dynamik der Flussigkeit ein
besserer lonenaustausch stattfinden kann. Daher ist es sehr wichtig, Gefligeaufnahmen stets von

der gleichen Position (im vorliegenden Fall Blechviertel) aufzunehmen.

5.3.4 Fazit Gefligekontrastierung mittels LePera

Durch die Entwicklung eines Atzaufbaus, in dem samtliche Parameter gesteuert werden
kénnen, einen in situ Atzaufbau sowie durch diverse Parameterstudien konnte eine Methodik
zur reproduzierbaren Atzung von niedriglegierten Stahlen nach LePera erreicht werden. Mit
Hilfe des Versuchsaufbaus konnten die Umgebungsparameter weitestgehend konstant gehalten
und die beiden Schlusselparameter Atzzeit und Atztemperatur kontrolliert werden. Mittels
Refraktometrie wurde die genaue Konzentration der verwendeten Pikrinsdure bestimmt.
Dadurch war es moglich, diese Variable als mégliche Ursache fiir Schwankungen, wie sie in
der Literatur oft der LePera-Atzung zugeschrieben werden, auszuschlieRen. In der
Parameterstudie wurden die oben genannten Parameter schlieflich zur Optimierung des
Atzprozesses in Bezug auf Reproduzierbarkeit und Atzergebnis verwendet, um quantitative
Gefligeanalysen zu ermdglichen. Die Ergebnisse dieser Studie zeigen, dass Abtrag und
Interferenzschichtbildung im Gleichgewicht stattfinden und dass diese Mechanismen einem
linearen Trend in Bezug auf die verwendete Atzzeit und Atztemperatur folgen. Die FIB/REM-
Untersuchungen machen allerdings auch deutlich, dass die LePera-Atzung nicht fur die

Charakterisierung im REM geeignet ist.

Die Ergebnisse der in situ Atzung in Kombination mit den anschlieBenden Untersuchungen
zeigen jedoch, dass eine phasenspezifische Farbung mit Ausnahme von MAs, die weil}
erscheinen, nicht erreicht werden kann. Abhdngig von den Atzparametern durchliuft die
ferritische Matrix weite Teile des Farbspektrums. Dies steht im Widerspruch zu der Original-

arbeit von LePera ([63], [79]) wonach der Ferrit stets hellbraun, der Bainit schwarz und der
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Martensit weil nach der Atzung erscheint. Dies bedeutet, dass ein direkter Vergleich mit den
meist hochlegierten und kohlenstoffreichen Stahlproben sowie mit Proben mit anderen Gefiigen
nicht ohne weiteres mdoglich ist und eine Angabe von Farben stets unter den Eindriicken der
vorgestellten Entwicklung der Interferenzschicht zu bewerten ist.

Aufgrund der starken Abhangigkeit zwischen chemischer Zusammensetzung und Geflige sowie
dem Atzergebnis kann die vorliegende Arbeit Hinweise zur Einstellung der zu wéhlenden Atz-
parameter geben. Ein allgemeiner Zeit-, Temperatur- und Konzentrationsbereich fir die Atz-
I6sung kann jedoch nicht ohne weiteres im Vorfeld angegeben werden. Der in situ Aufbau
reduziert jedoch den Arbeitsaufwand und die Anzahl der Vorversuche auf ein absolutes
Minimum. Zudem kdnnen die gewonnenen Erkenntnisse zur systematischen Untersuchung von
Atzungen zur Darstellung ehemaliger Austenitkorngrenzen basierend auf Pikrinsaure eingesetzt
werden. Diese Aufgabe stellt seit Jahrzenten eine enorme Herausforderung in der
metallographischen Praxis ([102]-[109]) dar. Voruntersuchungen sowie die Validierung mittels
EBSD-basierter Ansétze erfolgten bereits und wurden auszugsweise in [50] verdffentlicht.

Die Ergebnisse dieser Experimente an niedriglegierten St&hlen haben gezeigt, dass es moglich
ist, auch sehr anspruchsvolle Materialien zu &tzen, die tiber eine gewdhnliche Nital-Atzung nur

unzureichend kontrastiert werden kénnen. Je nach Wahl der Atzparameter ist es somit moglich,

zuverléssige Phasenbestimmung und -quantifizierung an Limi-Aufnahmen durchzufihren
(Abbildung 5-25).

Abbildung 5-25: Vergleich zwischen Nital- und LePera-Atzung. a) Ergebnis einer parameteroptimierten Nital-
Atzung (zweiprozentig, 35 s Atzzeit). Die bainitischen Bereiche sind braun dargestellt, MAs sind nicht detektierbar.
Durch dhnliche Farbung von Korngrenzen und zweiter Phase ist eine Segmentierung und Quantifizierung allerdings
nur sehr schwierig mdglich. b) LePera-Atzung (5°C, 180 s) verbesserter Kontrast durch die Einfarbung deutlich.
Auch die bainitischen Bereiche sind in einem sehr dunklen Farbton deutlich von der Matrix und den Korngrenzen
trennbar. ¢) Um die MAs deutlicher darstellen zu kénnen, ist eine Anpassung der Parameter der LePera-Atzung
notwendig (40°C, 40 s).

57



5. Gefligekontrastierung

5.4 Gefiligekontrastierung mittels Beraha-Atzung

Emanuel Beraha gilt als einer der Pioniere der Farbdtzungen. In seinen zahlreichen Arbeiten
zur Farbatzung ([53], [64], [75]-[78], [110]-[113]) zeigte er vielféaltige Mdglichkeiten auf, um
Gefligebestandteile gezielt zu kontrastieren und somit einer Charakterisierung und
Quantifizierung zugéanglich zu machen. Seine Motivation entstand aus der Tatsache, dass
bekannte (Struktur-)Atzungen wie die Nital-Atzung lediglich einen sehr geringen Kontrast
liefern. So erarbeitete Beraha u. a. ein Atzmittel, das die Unterscheidbarkeit zwischen der Stahl-
matrix und massiven Karbid- und Nitridpartikeln ermdglichte. Dazu schlug er eine kombinierte
Atzung und Farbung von Stahlproben auf der Basis von Kaliummetabisulfit vor. Diese neue
Rezeptur zeigte nicht nur einen Atzangriff, sondern lagerte gleichzeitig einen diinnen Film auf
der Matrix ab. Der resultierende Kontrast hing von der Topographie der geétzten Oberflache
und der Schichtdicke ab ([64]). Durch die Anpassung der Konzentrationen der Bestandteile der
Atzung war es ihm maglich, den Atzangriff im Verhaltnis zur Schichtbildung zu steuern. 1967
modifizierte Beraha seine Atzl6sung. Er verwendete dazu eine Mischung aus 3g
Kaliummetabisulfit in 100 ml destilliertem Wasser, in der er die zu kontrastierende Probe fur
1 bis 15 min bei Raumtemperatur eintauchte ([75]). Damit war es mdglich, Ferrit, Martensit,

und Bainit voneinander zu trennen. Auch die Orientierung des Ferrits konnte dargestellt werden.

Lichtenegger und Bloch gaben schlieRlich weitergehende Hinweise zum Ablauf der VVorgénge
bei der Beraha-Atzung ([114]). Demnach dissoziiert das Kaliummetabisulfit (K,S,0s) in K* und
sog. Pyrosulfit (S20s)" in der Losung. In verschiedenen Zerfallsreaktionen entstehen u. a. SO;
bzw. H2SOs3, die zu einer Depassivierung der Probenoberflache flihren. Somit kann die Reaktion
der Schichtbildung fortschreiten. Daneben zerféllt das Pyrosulfit in weiteren Schritten, bis sich
schlieRlich auf den anodischen Bereichen des Gefiiges ein Sulfidfilm bildet. Wie genau der
Sulfidfilm entsteht, ist bislang nicht geklart. Laut Hemmingsen et al. ([115]) gibt es folgende
Optionen:
e Eisenionen werden mit Sulfit auf der Probenoberflache abgelagert, wo das Sulfit
schlieBlich durch das Eisen reduziert wird.
e Die Sulfitionen werden auf der Probenoberfléche adsorbiert und durchlaufen eine Viel-
zahl an verschiedenen Reduktionsschritten bis sich schlieBlich ein Sulfidfilm bildet.
e Es entstehen diverse Zwischenprodukte, die immer wieder desorbieren und erneut

adsorbiert werden.
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Ist der Film einmal gebildet, kénnen die Eisenionen durch den Sulfidfilm migrieren und eine
FeS-Schicht bilden.

Die von Beraha vorgeschlagene Atzung ist insbesondere hinsichtlich ihrer unkomplizierten
Herstellung und einfachen Anwendung noch immer eine sehr interessante Farbatzung. Zudem
eignet sie sich entgegen der Atzung nach LePera auch fiir die Gefligeuntersuchung im REM.
Nach zahlreichen Voruntersuchungen mit weiteren Atzungen nach [18], [20] zeigte die Atzung
nach Beraha ([75]) fur die in Kapitel 4 vorgestellten Proben ebenfalls sehr vielversprechende
Ansitze. Um das Potential der Atzung voll auszuschépfen und um eine weitere Alternative zur
Atzung nach LePera (Kapitel 5.3) vorhalten zu kénnen, wurde ebenfalls eine systematische
Untersuchung mit Hilfe der Aufbauten aus Kapitel 5.2.1 und 5.2.2 durchgefiihrt.

Die vorgestellten Ergebnisse wurden auszugsweise bereits in [49], [53] veroffentlicht.

5.4.1 Versuchsgestaltung

Zum allgemeinen Verstandnis der Beraha-Atzung nach [75] werden wie bereits bei der LePera-
Atzung zunachst in situ Untersuchungen gemal Kapitel 5.2.2 an der normalisierten Stahlprobe
(Abbildung 4-1) durchgefihrt.

Zur gezielten Anwendung und tiefergenenden Untersuchung der Beraha-Atzung werden, wie
bereits im Rahmen der LePera-Atzung, die in Kapitel 4 beschriebenen bainitischen Proben
(Abbildung 4-2) genutzt. Das Gefuige besteht aus einer ferritischen Matrix mit einem geringen

Anteil an MAs und bainitischen Kérnern mit Zementit-Agglomerationen.

Vor den Atzversuchen werden die Proben gemiB Tabelle 4-1 prapariert. Fir ein
reproduzierbares und homogenes Ergebnis ist es auch in diesem Fall wichtig, dass die Proben

nicht eingebettet werden.

Vor der eigentlichen Atzung in dem in Abbildung 5-4 dargestellten Versuchsstand werden die
Proben fir eine Minute in einem Ultraschallbad mit einer 1 %-igen Zitronensaurelésung
desoxidiert, um die gleichen Ausgangsbedingungen fiir alle Proben zu gewéhrleisten. Um eine

weitere Oxidation der Proben zu verhindern, erfolgt anschlieRend umgehend die Atzung.
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Das verwendete Atzrezept entspricht der Zusammensetzung gemaR [75] aus einer Ldsung
bestehend aus 3 g Kaliummetabisulfit und 100 ml destilliertem Wasser. Bei einigen Versuchen

wird dariiber hinaus gemaR [76] Amidosulfonsdure (H:NSO3H) hinzugegeben.

Der Atzstopp erfolgt in Wasser, da eine Reinigung mit Ethanol zu einer inhomogenen

Kontrastierung fihrt.

Die eigentliche Parameterstudie wird in vier verschiedene Versuchsreihen aufgeteilt:

Konstante Zeit (t = 60 s) und variierende Temperatur (5-60°C)

Konstante Temperatur (T = 5°C) und variierende Atzzeiten (20-600 s)

- Konstante Temperatur (T = 5°C bzw. T = 20°C), Zugabe von 0,5 % Amidosulfonséure,
und variierende Atzzeiten (60-600 s)

- Konstante Temperatur (T =5°C bzw. T = 20°C), Zugabe von 1 % Amidosulfonséure,

und variierende Atzzeiten (60-600 s)

Diese Parameterbereiche ergaben sich nach einer Vielzahl an Voruntersuchungen (Variation
der Zusammensetzung (Kaliummetabisulfit, Amidosulfonsdure, Salzsédure, Ammonium-

bifluorid), Atzzeiten und Temperatur).

Das Atzverfahren eignet sich sowohl zur Charakterisierung im Limi, als auch im REM. Die
notwendige Phasentrennung erfolgt mittels klassischer Bildverarbeitungssoftware (Zeiss
AxioVision). Zusatzlich werden Glattungs-, Schérfe- und Bindrbildfunktionen zur
Bildoptimierung innerhalb der Software eingesetzt. Die Phasentrennung erfolgt durch eine
Schwellwertsegmentierung. Zur Darstellung der Korngrenzen ist es teilweise notwendig,

Korngrenzen manuell nachzuzeichnen.

5.4.2 Ergebnisse Gefuigekontrastierung mittels Beraha-Atzung

Um zunéchst den Ablauf der Atzung besser verstehen zu kdénnen, wird die normalisierte Probe
(Abbildung 4-1) im in situ Aufbau mit der Beraha-Atzung nach [75] bestehend aus
3 g Kaliummetabisulfit und 100 ml destilliertem Wasser untersucht. So kann die Entwicklung

des Kontrastes bestmdéglich nachvollzogen werden.
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Einzelaufnahmen, die dem Film der in situ Atzung entnommen wurden, zeigen den Fortschritt
der Beraha-Atzung als Funktion der Zeit (Abbildung 5-26). Nach wenigen Sekunden wird aus-
schlieBlich die zweite Phase kontrastiert und es ist weder eine Farbbildung noch ein Angriff der
Korngrenzen der ferritischen Matrix sichtbar. Eine leichte Farbschattierung der Matrix ist nach
ca. 170s zu beobachten, wéhrend die zweite Phase schwarz erscheint. Eine nahezu
gleichmaRige blau-violette Farbung der Matrix ist nach ca. 300 s zu erkennen. Eine klare
Unterscheidung der verschiedenen Ferritkdrner ist nach zehn Minuten méglich und schlieBlich
erscheint die Matrix in einer Vielzahl unterschiedlicher Farben. Nach 1.800 s werden die Farben
immer unscharfer und nach 2.400 s erscheinen vertikale helle Linien, die zunehmend besser
sichtbar sind. Nach einer Atzzeit von zwei Stunden (12.000 s) gibt es schlieBlich keine Farbung
mehr und lediglich die Kérner und die hellen Linien kdnnen unterschieden werden. Nach dem
Atzstopp und dem Trocknen der Probe erscheint die Matrix mit einer von Rissen durchsetzten
Schicht bedeckt, wéhrend die zweite Phase ohne Risse dunkel geférbt ist, was im letzten Bild
(12.000 s**) in Abbildung 5-26 zu sehen ist.

& o b Sl T Ul

herausgestellt: Kontrastierung der zweiten Phase und anschliefende Einfarbung der Matrix. Fir die korrelative
Mikroskopie wurden Harteeindriicke (schwarze Raute) angefertigt. Nach 2.400 s erscheinen helle Linien (rote
Pfeile). Das Experiment wurde nach zwei Stunden abgebrochen. Das Bild nach 12.000 s (*) wurde aufgenommen,
wihrend die Atzlosung noch in der Zelle war, wihrend das Bild nach 12.000s (**) nach Entfernen der
Durchflusszelle, Spiilen und Trocknen aufgenommen wurde. ([53], © ASTM International)

Ein zweites in situ Experiment wird nach 960 s abgebrochen, um die entstandenen Farben direkt
mit der Orientierung korrelieren zu kénnen. Reprasentative Aufnahmen aus dem in situ Film
sind in Abbildung 5-27 dargestellt.
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herausgearbeitet: Kontrastierung der zweiten Phase und anschlieBende Einfarbung der Matrix. Ein Harteeindruck
(rote Raute in der rechten Ecke) dient als Referenzmarke fur die korrelative Mikroskopie. Nach 960 s wurde die
Atzung gestoppt und das Gefiige anschlieBend nach der Trocknung unter dem Limi begutachtet (960 s*).8

Aufgrund identischer Atzbedingungen ist die Kontrast- und Filmbildung identisch zu dem
Verlauf in Abbildung 5-26. Dies zeigt die grundsétzlich sehr gute Reproduzierbarkeit der
Beraha-Atzung. Nach 50 s entsteht ein guter Kontrast der zweiten Phase, wobei eine sehr leichte
Schattierung der Matrix zu erahnen ist. Nach 960 s wurde die Atzung gestoppt, um die
Abhéngigkeit der verschiedenen Farben von der Orientierung der Matrix weiter zu untersuchen.

Abbildung 5-28 zeigt die Farbentwicklung eines einzelnen Korns als Funktion der Atzdauer aus
dem in Abbildung 5-27 gezeigten in situ Experiment. Es ist erkennbar, dass der Interferenzfilm
auf dem Ferritkorn verschiedene Interferenzordnungen durchlduft. Beginnend mit einem leicht
gelben Film nach 60 s kénnen innerhalb der ersten 240 s alle Farben erster Ordnung (rot, violett
und blau) erkannt werden. Das Auftreten einer weiteren gelben Farbung nach 330 s zeigt den
Beginn des Interferenzfilms zweiter Ordnung an. Zusatzlich zu den Farben erster Ordnung ist
in diesem Fall nach 720 s ein gruner Film sichtbar. Die Interferenz dritter Ordnung zeigt nur
eine gelbe und leichte rote Farbung, nachdem das Experiment gestoppt wurde. Es soll noch
einmal erwéhnt werden, dass die gleiche Entwicklung der Farbung auch im ersten in situ
Experiment beobachtet wurde (Abbildung 5-26).

8 Modifiziert nach [53], © ASTM International.
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Abbildung 5-28: Schichtentwicklung auf einem bestimmten Korn zu definierten Zeiten des in situ Films. a) Die
Farbe wechselt von Interferenz erster Ordnung (leicht gelb (60 s) zu leicht rot (105 s), leicht violett (120 s) und leicht
blau (240 s)) zu Interferenz zweiter Ordnung (von gelb (330 s) zu rot (500 s), blau (620 s) und griin (720 s)) und
endet mit Interferenz dritter Ordnung (gelb (770 s) und rot (825 s)) mit dem Atzstopp. Das lichtmikroskopische Bild
nach dem Atzen ist in b) dargestellt.®

Die durch die Beraha-Atzung im zweiten Experiment verursachte Farbung wird ebenfalls mit
einem EBSD-Scan der gleichen Probenposition korreliert, wie in Abbildung 5-29 gezeigt. Die
korrespondierenden Korner des EBSD-Scans und dem Limi sind rot umrandet. Dartber hinaus
werden in Ferrit-Kdrnern FIB-Schnitte angefertigt, um die tatsdchliche Schichtdicke des
Interferenzfilms bestimmen zu koénnen. Die Schichtdicke wird schlieRlich in Bezug auf die
Kornorientierung des Ferrits in einer inversen Polfigur-Karte als Farbinformation (rot: dicke
Schicht, blau: diinne Schicht) aufgetragen.

c)

\ Interferenz-

Schicht

Ferrit

-
A . 154nm
(100} oy Lt

Abbildung 5-29: Untersuchung des Zusammenhangs zwischen Orientierung und Schichtbildung durch Beraha-
Atzung (rote Rechtecke): a) Korrelativer EBSD-Scan (Inverse Polfigur Darstellung iiberlagert mit Image Quality)
vor dem Atzen; b) Limi-Aufnahme nach dem Atzen; c) Représentativer FIB-Querschnitt zur Bestimmung der
Interferenz-Schichtdicke; d) Darstellung der farbcodierten Schichtdicken in einem Orientierungsdreieck mit einer
Interpolation zwischen den nach FIB-Schnitten in den entsprechenden Ferrit-Kérnern gemessenen Schichtdicken.

® Modifiziert nach [53], © ASTM International.
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Aus Abbildung 5-29 ist ein eindeutiger Zusammenhang zwischen der Ferrit-Orientierung und
der -Farbung, die durch die Dicke der Interferenzschicht bestimmt wird, erkennbar. Demnach
zeigen Korner mit einer (100)-Orientierung die dinnsten Schichten, gefolgt von (111)-
orientierten Kornern. Die dicksten Interferenzschichten sind demnach auf Kornern der (101)-

Orientierung zu finden.

Um die sich bildende Interferenzschicht tiefergehender zu untersuchen, werden auch in diesem
Fall weiterflihrende Untersuchungen mittels einer im FIB zielpréparierten TEM-Folie im STEM
vorgenommen. Dazu wird u. a. ein Bereich ausgewéhlt, in dem Kérner nahe der drei Richtungen
(100), (101) und (111) nebeneinander liegen (Abbildung 5-30).

3. Schicht

2. Schicht

i

1. Schicht

Abbildung 5-30: STEM-Untersuchung der Interferenzschicht: a) Position der FIB-Zielpraparation (rote gestrichelte
Linie) an einer Stelle, an der nahezu die drei Hauptebenen nebeneinander liegen (EBSD); b) gleiche Stelle im Limi.
Die drei unterschiedlichen Farben lassen unterschiedliche Schichtdicken vermuten; ¢) REM-Aufnahme der FIB-
Zielpréparation; d) VergroRerte Darstellung der praparierten TEM-Lamelle (e, STEM-Hellfeldaufnahme). Die Korn-
grenze wurde weniger stark angegriffen und zeigt keine Schichtbildung. f) Hochaufgeloste Darstellung der
Interferenzschicht auf einem Ferrit-Korn: drei verschiedene Schichten kénnen unterschieden werden.

Neben den orientierungsabhangigen Schichtdicken ist deutlich zu erkennen, dass die
Korngrenzen weniger stark angegriffen werden und keine Schichtbildung aufweisen. Generell
zeigt das (100)-Korn nicht nur die diinnste Interferenzschicht, sondern auch der Angriff des
darunterliegenden Ferrits ist im Vergleich zu den anderen beiden Orientierungen deutlich
weniger stark ausgepragt. Die eigentliche Schicht kann in einen sehr diinnen, hellen Bereich an
der Stahloberflache (1. Schicht), eine kompakte Zone (2. Schicht) und eine lose Schicht
(3. Schicht), die aus einzelnen Faden besteht und wahrscheinlich beim Trocknen der Probe
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entsteht, unterteilt werden. Weiterfihrende EDX-Untersuchungen an der TEM-Folie

ermoglichen eine hohe Aufldsung, da keine Riickstreuung innerhalb der Probe erfolgt.

a) b}
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Abbildung 5-31: STEM-EDX Untersuchung der Interferenzschicht. a) STEM-Hellfeldbild: Auf der Stahlprobe sind
die drei verschiedenen Schichten zu sehen. Um eine Referenzlinie zu erhalten, wurde nach dem Atzprozess eine
Goldschicht aufgesputtert; die oberste Schicht aus Platin schiitzt das System vor Oberflachenveranderungen wahrend
der Zielpraparation. Die Position des EDX-Linienscans und die Richtung des Scans wird durch einen roten Pfeil
angezeigt; b) EDX-Linienscan der angegebenen Position (Intensitét auf jeweils maximale Intensitat normalisiert):
die verschiedenen Bereiche kénnen den Bereichen in a) zugeordnet werden.

Der EDX-Linienscan zeigt qualitativ die Zusammensetzung der Interferenzschicht. In der ersten
Schicht ist eine Anreicherung von Chrom erkennbar. Auch die folgende Schicht weist eine
erhohte Konzentration an Chrom auf. In beiden Schichten ist darliber hinaus Eisen, Schwefel
und Sauerstoff vorhanden (Normierung der Intensitéat beachten). Eine genaue Beschreibung der
losen Schicht (3. Schicht) ist nicht mdglich. Eine minimale Konzentration von Kalium
(wahrscheinlich aus der Atzlosung) konnte lediglich in einigen Punktmessungen detektiert
werden. Daruber hinaus konnten keine signifikanten Mengen an weiteren Elementen

nachgewiesen werden.

Basierend auf den Erkenntnissen der VVorversuche und der in situ Messungen wird schlief3lich

die systematische Parameterstudie durchgefunhrt.

Zunéchst wird, wie bereits bei der LePera-Atzung, der Einfluss der Temperatur untersucht. Die
Atzzeit wird basierend auf den Vorversuchen auf 60 s festgelegt. Reprasentative Ergebnisse

dieser Testreihe bei bestimmten Temperaturen sind in Abbildung 5-32 festgehalten.
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Abbildung 5-32: Darstellung des Einflusses der Temperatur auf die Beraha-Atzung fir eine Atzzeit von 60 s an
Gefugeaufnahmen nach Atzungen bei a) 5°C; b) 20°C; c) 40°C und d) 60°C.

Wie bereits in der in situ Atzung festgestellt, kommt es bei diesen kurzen Zeiten bei niedrigen
Temperaturen bis 20°C lediglich zu einer Kontrastierung der zweiten Phase, ohne deutliche
Unterscheidung der Korner der ferritischen Matrix. Somit sind die bainitischen Bereiche
deutlich von der Matrix unterscheidbar. Bei hoheren Temperaturen &ndert sich das
Erscheinungsbild vollstandig und es kommt nicht nur zu einer zusétzlichen Kontrastierung der
Korngrenzen, sondern auch zu einem deutlichen Orientierungseinfluss der Matrix. Bei weiterer
Erhdhung der Temperatur auf 60°C ist die Interferenzschicht auf der Matrix bereits so dick,
dass eine weitere Kontrastierung oder Quantifizierung nicht mehr moglich ist. GemaR den
Erkenntnissen aus der in situ Atzung ist im Fall der Atzung bei 60°C bereits eine hohere Inter-
ferenzordnung erreicht, sodass die Intensitét der Interferenzschicht deutlich abgeschwacht ist.

Die Zementit-Agglomerationen erscheinen sehr dunkel.

Eine Unterscheidung zwischen den MAs und den Zementit-Agglomerationen ist im
Lichtmikroskop bei diesen VergrofRerungen nicht moglich. REM-Untersuchungen hingegen
machen das Potential der Beraha-Atzung bei kurzen Zeiten sehr deutlich. Beispielhaft ist die
Atzung bei 20°C und einer Atzdauer von 60 s in Abbildung 5-33 dargestellt.
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Abbildung 5-33: REM-Aufnahme bei 5 kV und 300 pA mit SE-Detektor (ETD). a) Das Gefiige ist sehr detailliert
dargestellt, wobei die Korngrenzen nur sehr schwach erkennbar sind. b) Bei genauer Betrachtung sind die
Zementitnadeln gut erkennbar. MAs erscheinen als glatte Flachen.

Im SE-Kontrast sind die Gefligebestandteile sehr fein herausgearbeitet, sodass die Substruktur
deutlich erkennbar ist. Die Korngrenzen sind im Vergleich zum Limi etwas deutlicher, jedoch
noch immer sehr schwach und unterbrochen dargestellt. Ein direkter Orientierungseinfluss des
Ferrits durch eine Interferenzschicht ist nicht erkennbar, wobei es leichte Unterschiede im

Niveau der Korner gibt.

Ergénzend zur in situ Messung wird in einer weiteren Versuchsreihe der Einfluss der Zeit bei
niedriger Temperatur (5°C) bestimmt (Abbildung 5-34).

Ahnlich der Ergebnisse mit variierender Temperatur nimmt auch mit zunehmender Zeit die
Kontrastierung der Matrix zu. Wird zundchst nur die zweite Phase kontrastiert
(Abbildung 5-34 a)), kommt es mit voranschreitender Zeit (Abbildung 5-34 b)) auch zu einer
deutlichen Darstellung der Ferritkdrner. Ein leichter Orientierungseinfluss ist ebenfalls
erkennbar, was sich in unterschiedlichen Schattierungen der ferritischen Matrix &uf3ert. Die
zweite Phase erscheint zu diesen Zeiten deutlich dunkel und lasst sich somit leicht von der
Matrix unterscheiden. Bei 480 s ist das Gefiige bereits tiberatzt, wobei die Bereiche der zweiten
Phase noch erkennbar sind. Im Vergleich zur Atzung bei hohen Temperaturen bzw. zur in situ
Messung kommt es jedoch nicht zu einer deutlichen Einfarbung der Matrix, sondern lediglich

zu unterschiedlichen Brauntdnen, die der Orientierung des Ferrits zuzuordnen sind.
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Abbildung 5-34: Gefiigeaufnahmen nach der Beraha-Atzung unter Variation der Atzzeit bei 5°C. Proben geétzt fiir
a) 60 s; b) 240 s; ) 480 s und d) 600 s.

Nach 600 s ist aufgrund der starken Kontrastierung (Abbildung 5-34 d)) der Matrix keine
Unterscheidung zwischen Ferrit und zweiter Phase mehr méglich. Die unterschiedlichen Braun-
téne sind, wie bereits bei kiirzeren Zeiten erwahnt, auf die unterschiedlichen Orientierungen des
Ferrits zurlckzufiihren. Insgesamt ist das Gefiige jedoch deutlich Gberatzt. Im Vergleich zu den
anderen Zeiten und Temperaturen sind nun jedoch kleine, helle Bereiche in den Kornzwickeln
deutlich erkennbar, die nach Abgleich mit den EBSD-Messungen und den REM-Aufnahmen
den MAs zugeordnet werden kénnen.

Um die ferritische Matrix deutlicher darzustellen, wird gemaR [76] Amidosulfonsédure der
Atzlosung hinzugegeben. Die Amidosulfonsédure sorgt flir eine starkere Depassivierung der
Metalloberflache und istim Vergleich zur alternativ bei hoherlegierten Stahlen einsetzbaren
Salzs&ure weniger aggressiv ([64]). Der Angriff wird somit zwar generell im Vergleich zum
Rezept ohne weitere Bestandteile stérker, die Amidosulfonséure greift den Stahl jedoch im
Vergleich zur Salzsdure langsamer und gleichméBiger an, wodurch die Atzung besser

kontrolliert werden kann.
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Zunachst werden 0,5 g Amidosulfonsaure auf 100 ml Atzlésung hinzugegeben und sowohl
bei 5 C als auch bei 20 C an den bainitischen Proben angewendet. Die Ergebnisse der
Atzung nach 60 s bzw. 600 s sind in Abbildung 5-35 dargestellt.

Abbildung 5-35: Gefiigeaufnahmen nach der Beraha-Atzung mit einem zusétzlichen Anteil von 0,5%
Amidosulfonsdure unter Variation der Atzzeit bei 5°C bzw. 20°C. Proben geétzt fir a) 60 s und b) 600 s bei 5°C;
¢) 60 s und d) 600 s bei 20°C.

Der Unterschied zwischen der Atzung mit (Abbildung 5-35) und ohne (Abbildung 5-34)
Amidosulfonséure ist direkt ersichtlich. Die Korngrenzen sind bereits nach 60 s erkennbar
(Abbildung 5-35 a)). Nach 600s ist bei 5°C (Abbildung 5-35 b)) ein deutlicher
Orientierungseinfluss der Matrix zu erkennen, wobei Brauntone tberwiegen. Trotz der langen
Atzzeit sind die einzelnen Phasenbestandteile noch unterscheidbar und MAs sind ebenfalls
erkennbar. Der Temperatureinfluss in Kombination mit der Amidosulfonséure ist sehr deutlich,
was die Ergebnisse bei 20°C verdeutlichen (Abbildung 5-35 c¢) und d)). Eine
Gefligecharakterisierung ist praktisch nicht mehr mdoglich, da die ferritische Matrix eine
deutliche Uberitzung und Farbung aufweist. Die Interferenzschicht ist dabei bereits so dick,

dass es partiell zu Rissen kommt.
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In einer letzten Testreihe wird die Menge an Amidosulfonsdure verdoppelt. Auch der
Temperatureinfluss wird dabei untersucht und in Abbildung 5-36 zusammengefasst.

Abbildung 5-36: Gefiigeaufnahmen nach der Beraha-Atzung mit einem zusétzlichen Anteil von 1%
Amidosulfonsdure unter Variation der Atzzeit bei 5°C bzw. 20°C. Proben geétzt fiir a) 60 s und b) 600 s bei 5°C;
¢) 60 s und d) 600 s bei 20°C.

Mit einem hoheren Anteil an Amidosulfonsdure wird sowohl der Atzangriff als auch die
Interferenzschichtbildung verstirkt. Bereits bei 60 s und einer Atztemperatur von 5°C ist ein
deutlicher Orientierungseinfluss des Ferrits zu erkennen (Abbildung 5-36 a)). Gleichzeitig sind
die Korngrenzen und die zweite Phase jedoch noch nicht stark ausgeprégt. Nach 600 s ist eine
deutliche Uberatzung erkennbar (Abbildung 5-36 b)) und eine Gefligecharakterisierung ist
unmaglich. Im Gegensatz zur Atzung bei 5°C ist bei 20°C nach 60 s dhnlich der Ergebnisse aus
Abbildung 5-35 zunachst nur eine Kontrastierung der Zementit-Agglomerationen und
Korngrenzen ersichtlich. Der Orientierungseinfluss wird weitestgehend unterdriickt. Nach
600 s ist ebenfalls eine Uberdtzung eingetreten (Abbildung 5-36 d)), was sich auch in der

rissigen Interferenzschicht &ulert.
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5.4.3 Diskussion der Ergebnisse

Fur ein besseres Verstandnis der Mechanismen des Farbétzens nach Beraha wurde zunéchst
mittels des in situ Aufbaus eine korrelative Mikroskopie-Studie durchgefihrt. Limi, FIB, REM
und EBSD wurden angewendet, um einen besseren Einblick in die Schichtbildung beim

Farbétzen zu erhalten.

Zu Beginn des Atzprozesses wird der Unterschied zwischen der Matrix und der zweiten Phase
deutlich. Die beiden Phasen unterscheiden sich durch unterschiedliche Helligkeitskontraste,
jedoch noch nicht durch eine Farbentwicklung. Der Kontrastunterschied ist auf die
unterschiedliche Oberflachenrauheit der beiden Phasen zuriickzufuhren. Wahrend Ferrit sehr
gleichmaRig angegriffen und entfernt wird, wird die zweite Phase, die aus Zementit-
Agglomerationen besteht, sehr unregelmaRig angegriffen. Nur der Ferrit zwischen den
Zementitnadeln wird entfernt, wéahrend die Zementitpartikel selbst nicht angegriffen werden
und somit an der Oberflache verbleiben. Durch diesen Héhenunterschied wird das Licht in
diesen Bereichen stark gestreut, was zu einem dunkleren Erscheinungsbild der Phase im
Mikroskop fiihrt. Daher kann in diesem friihen Stadium die "Farbatzung nach Beraha" als
Strukturdtzung angesehen werden. Im Gegensatz zu herkémmlichen Strukturatzlésungen wie
Nital wird jedoch nur der Kontrast zwischen Ferrit und der zweiten Phase sichtbar. Die
Korngrenzen zwischen einzelnen Ferritkdérnern werden kaum angegriffen und sind daher im

Lichtmikroskop lediglich sehr schwach sichtbar.

Mit zunehmender Atzzeit wird eine Eisensulfid-Oxidschicht auf den Ferritkérnern
abgeschieden. Diese Schicht ist nach [70] flr die Farbgebung verantwortlich. Die Reihenfolge
der mit zunehmender Atzdauer der Beraha-Atzung beobachteten Farben, d. h. zunehmende
Schichtdicke des abgeschiedenen Films, stimmt mit den Ergebnissen von Evans ([116])
Uberein, der die auf verschiedenen Metallen mit unterschiedlichen Oberflachenschichten
auftretenden Farben untersuchte. Zu Beginn der Atzung ist die Schichtdicke zu gering, um
Interferenz im sichtbaren Wellenldngenbereich zu ermdglichen. Lediglich Wellenlangen im
UV-Bereich werden ausgeléscht. Dadurch bleibt die Probenoberflache farblos. Mit
zunehmender Schichtdicke wird der Bereich destruktiver Interferenz fir das sichtbare (blaue)
Lichtspektrum erreicht. Als Folge davon ist zundchst Gelb als Komplementérfarbe von Blau zu
sehen. Der Bereich der destruktiven Interferenz durchzieht das gesamte Spektrum von Blau
uber Grin, bis hin zu Gelb und schlie}lich Rot. Entsprechend verschwindet die destruktiv
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interferierende Wellenlénge im IR-Bereich. Fir das menschliche Auge erscheint die Schicht in
gelben, dann rétlichen und schlieBlich blauen Tdnen. Grin ist nicht sichtbar, was auch mit [116]
tibereinstimmt. Die Farbfolge ist die gleiche wie bei der ersten Ordnung, nur dass alle Farben
einschliellich Grun im Film erscheinen. Gahm und Jeglitsch ([70]) haben gezeigt, dass vor
allem Farben erster Ordnung gut zu verarbeiten sind, da sie die brillantesten Farben sind. Im
Gegensatz zu diesen Ergebnissen konnte in der vorliegenden Arbeit gezeigt werden, dass

Farben héherer Ordnung heller und intensiver erscheinen als Farben erster Ordnung.

In Abbildung 5-37 sind drei Ferrit-Kdérner dargestellt, die drei unterschiedliche Orientierungen
in Bezug auf die Oberflache aufweisen. Fur diese drei Kérner wurden Aufnahmen aus dem
Video des in situ Experiments (entsprechend Abbildung 5-26) zu jeweils den Zeiten
entnommen, bei denen ein Ubergang der Interferenzordnung auftrat. Das Kriterium zur
Unterscheidung der Interferenzordnungen war die Farbdnderung des Korns durch das
Spektrum, bis wieder eine gelbe Farbe angenommen wurde. Die erste Ordnung konnte eindeutig
identifiziert werden, da wahrend des in situ Experiments in diesem Zeitraum keine griine Farbe

festgestellt werden konnte.
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EBSD 1. Ordnung 2. Ordnung 3. Ordnung 4. Ordnung 5. Ordnung

(100) 3,5 min 9,5 min 18 min 26,5 min 35 min

33 min

(111)

(101) 25 min

Abbildung 5-37: Aufnahmen ausgewéhlter Korner gemaR Abbildung 5-26 zur Darstellung der Entwicklung der
Interferenzschicht; in der ersten Spalte werden die von EBSD (1Q Uberlagert mit IPF) ermittelten Orientierungen
ausgewahlter Kérner gezeigt: jede Zeile zeigt ein Korn mit einer der drei Hauptorientierungen; in den Spalten rechts
neben den EBSD-Karten wird die Zeit und eine Aufnahme dieser Kérner mit der zugehdérigen Interferenzordnung
aufgezeigt.1°

Die kristallographische Orientierung der Korner spielt eine wichtige Rolle fir die Farbung
wahrend der Farbatzung. Abbildung 5-29 verdeutlicht, dass unterschiedlich orientierte Kérner
unterschiedlich geférbt sind und dass Korner mit der gleichen Orientierung die gleiche Farbe
haben. Die Wahrscheinlichkeit, dass zwei Kodrner mit unterschiedlichen Ausrichtungen die
gleiche Farbe haben, aber aus unterschiedlichen Interferenzordnungen stammen, kann
vernachlassigt werden, da es selbst bei den drei gezeigten Orientierungen, die die Grenzen des
moglichen  Schichtdickenspektrums  definieren, (Abbildung 5-37) keine zeitliche
Uberschneidung der verschiedenen Ordnungen gibt. Durch die Betrachtung der farbgeatzten
Oberflache kann somit ein Eindruck (ber eine mdgliche Vorzugsorientierung auf der
Probenoberflache gewonnen werden. Im Vergleich zur LePera-Atzung sind die Farben jedoch
deutlich stérker und intensiver ausgepragt. Auch der Unterschied zwischen den einzelnen

Orientierungen kommt deutlicher zum Vorschein.

10 Modifiziert nach [53], © ASTM International.
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Weiterfihrende Untersuchungen, z. B. mittels Kelvin-Probe-Rasterkraftmikroskopie ([117],
[118]) kénnten helfen, die unterschiedlichen Potentialdifferenzen der verschiedenen Phasen und
Orientierungen vor dem Atzen genau zu bestimmen und somit vorherzusagen, welche
Gefligebestandteile angegriffen werden. Weiterhin kénnten somit die gefundenen Ergebnisse

verifiziert werden.

Mithilfe von FIB-Querschnitten konnte nachgewiesen werden, dass die Schichtbildung stark
orientierungsabhangig ist. (100)-orientierte Kérner zeigen die diinnste Schicht, (101)-orientierte
Korner die dickste Schicht, wobei die Schichtdicke von (111)-orientierten Kérnern dazwischen
rangiert. Diese Reihenfolge gilt auch fur die Abtragsrate des Ferrits. (100)-orientierte Korner
werden am schwéchsten angegriffen, (101)-Orientierungen am starksten, wobei der
Unterschied zwischen dem Angriff auf (101)- und (111)-orientierte Kérner sehr gering ist. Dies
ist in Ubereinstimmung mit dem Atzangriff nach LePera. Im Verhaltnis zur Matrix ist der
Angriff auf die zweite Phase (Zementit-Agglomerationen) wesentlich geringer. Insgesamt kann
ein leichter Anstieg der Schichtdicke vom Korninneren zu den Korngrenzen auf allen Kdrnern
festgestellt werden, was durch ein unterschiedliches Potential an den Korngrenzen erklért

werden kann.

Die in der vorliegenden Arbeit prasentierten Ergebnisse zum Orientierungseinfluss des Ferrits
stehen im Widerspruch zu Szabo et al. ([88], [119]) und Bonyar ([120]), wonach behauptet
wurde, dass (100)-orientierte Korner nicht nur die dichteste Interferenzschicht aufweisen,
sondern auch den groften Abtrag erfahren. Diese Aussagen beruhen in diesen
Veroffentlichungen jedoch lediglich auf REM-Annahmen der Oberflache und nicht auf
tatsdchlichen Messungen an Querschnitten.

Eine Porositit der Interferenzschicht, wie sie bei der LePera-Atzung beobachtet wurde, konnte

bei der Beraha-Atzung nicht festgestellt werden.

Die durchgefiihrten Untersuchungen zeigen eindeutig, dass es sich entgegen der Aussage von
Fureder ([21]) bei der Atzung nach Beraha um eine anodische Farbatzung handelt, da der

Zementit nicht angegriffen wird und sich eine Interferenzschicht auf dem Ferrit bildet.

Die Schicht selbst besteht aus drei Teilschichten. Die erste und die letzte Schicht innerhalb der
Interferenzschicht sind nicht orientierungsempfindlich, lediglich die zweite hangt stark von der

Orientierung des darunterliegenden Ferritkorns ab. Die erste Schicht ist sehr diinn und kompakt
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und zeigt eine deutliche Anreicherung von Chrom. Die zweite und gleichzeitig
farbbestimmende Schicht besteht aus kleinen schwammartigen Strukturen. Diese Strukturen
sind bei der (100)-Orientierung kompakter und werden bei der (111)- und (101)-Orientierung

pordser, wobei das (101)-orientierte Korn die portseste Schicht aufweist.

Generell werden Metabisulfite in der Industrie hdufig zur Reduzierung von Restsauerstoff aus
Wasser verwendet ([121]). Unter anaeroben Bedingungen kann es demnach zu einer
Reduzierung zu Sulfid (S>") kommen. Das Eisen wird wahrend der Atzung somit oxidiert,

wéhrend das Metabisulfit (S2Os) reduziert wird und sich eine Deckschicht ausbilden kann.

Die chemische Zusammensetzung der Interferenzschicht besteht im Wesentlichen aus

Schwefel, Sauerstoff, Eisen, und Chrom. Kalium konnte nur punktuell nachgewiesen werden.

Somit ist die chemische Zusammensetzung der Interferenzschicht &hnlich der Schicht nach der
LePera-Atzung. Auch Bandoh ([84]) hat mittels Augerelektronenspektroskopie an
Farbatzungen nachweisen koénnen, dass die Interferenzschichten aus Eisen, Sauerstoff und
Schwefel bestehen. Er konnte dabei auch feststellen, dass der Anteil der Eisenkonzentration zur
Oberfl&che hin abnimmt, wahrend der Sauerstoff- und Schwefelgehalt leicht zunimmt. Dieser
Trend konnte in der vorliegenden Arbeit bestétigt werden. Eine mégliche Ursache liegt in der

zunehmend erschwerten Migration der Eisenionen durch die anwachsende Interferenzschicht.

Weiterfuhrende Untersuchungen mit einem Nano-Sekunddrionen-Massenspektrometer in
Kombination mit einer Tiefenmessung scheinen zur detaillierteren Betrachtung des
Schichtaufbaus sehr vielversprechend, da diese Methode wesentlich sensitiver fir leichte

Elemente ist.

Versuche, in denen die gleiche Probe mehrmals nacheinander gedtzt wurde, zeigen, dass,
entgegen der in der Metallographie verbreiteten Meinung und der Originalarbeit von Beraha
([75]), eine Mehrfachatzung nicht zu dem gleichen Ergebnis fiihrt wie eine Atzung ohne
Unterbrechung. Es kann weder die Brillanz erreicht werden, noch eine reproduzierbare
Kontrastierung, da es offensichtlich zu einem stets neuen Angriff (vermutlich durch Oxidation)
der Interferenzschicht kommt. In einem Versuch wurde dazu die normalisierte Probe wiederholt
(insgesamt sechs Mal) aus der Atzlésung entnommen und getrocknet. Insgesamt wurde eine
Netto-Atzzeit von 20 min gewahlt. Die entstandene Schicht wurde schlieRlich nach einer TEM-
Zielpraparation im STEM untersucht (Abbildung 5-38).
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Abbildung 5-38: a) Limi-Aufnahme der normalisierten Probe nach einer sechsfachen Farbatzung nach Beraha
(jeweils unterbrochen und getrocknet), b) Nach einer FIB-Zielpraparation zeigt die STEM-Hellfeld-Abbildung sechs
verschiedene Schichten, die den sechs verschiedenen Atzschritten zugeordnet werden kdnnen.

Die Schicht erscheint generell dichter als nach den Atzungen ohne Unterbrechungen, jedoch
auch deutlich dinner (je nach Orientierung 80 - 130 nm im Vergleich zu 120 - 240 nm und
kiirzerer Zeit). Bei genauer Betrachtung sind Grenzflachen zwischen den Schichten zu erkennen

(rote Pfeile in Abbildung 5-38 b)), die den jeweiligen Atzschritten zugeordnet werden kénnen.

Basierend auf diesen Erkenntnissen und den Vorversuchen wurde schlieBlich eine
Parameterstudie mittels systematischem Atzaufbau durchgefiihrt. Der deutliche Einfluss der
chemischen Zusammensetzung der zu kontrastierenden Proben sowie die darin auftretenden
Gefligebestandteile sind in allen Testserien sehr deutlich. War der grundsétzliche Ablauf der
Atzung gleich, so lag der Unterschied insbesondere in der unterschiedlichen Darstellung der
ferritischen Matrix. Wéhrend bei der in situ Messung der normalisierten Probe die Farbung sehr
deutlich und ausgepragt war, wurden bei gleicher Atzlésung fur die bainitischen Proben
tiberwiegend Brauntdne oder leichte Farbschattierungen beobachtet. Neben einem mdglichen
Einfluss der GroRe der Gefligebestandteile ist der deutlichste Unterschied in unterschiedlichen
Potentialen innerhalb der jeweiligen Proben zu suchen. Die bainitischen Proben weisen zudem
durch ihre Herstellungsroute eine deutlich hohere Versetzungsdichte auf, die nach [122] auch
einen wesentlichen Einfluss auf das Potential haben. Im Gegensatz dazu zeigt die normalisierte

Probe eine deutlich geringe Versetzungsdichte im Ferrit auf.

Durch die vielversprechenden Ergebnisse der in situ Atzung bei kurzen Zeiten, in denen der
Charakter der Beraha-Atzung der einer Struktur- und nicht einer Farbétzung entspricht, wurde
zunichst der Einfluss der Temperatur bei einer Atzzeit von 60 s untersucht. Bei Temperaturen

bis 30°C war es somit mdglich, die Bereiche zweiter Phase deutlich zu kontrastieren.
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5. Gefligekontrastierung

Korngrenzen werden unter diesen Umsténden nur sehr schwach angegriffen, was insbesondere
hinsichtlich Phasenseparierung mit klassischen Schwellwert-Segmentierungen interessant ist,
da die relativen Mengen einer bestimmten Phase in einem Dualphasenstahl ohne
Beeintrachtigung der Korngrenzen leicht bestimmt werden konnen. Beispielhaft ist dies in
Abbildung 5-39 aufgezeigt.
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Abbildung 5-39: Segmentierung einer Limi-Aufnahme der bainitischen Probe nach einer 60-sekiindigen Beraha-
Atzung (a). b) Ergebnis der Schwellwertsegmentierung (schwarz: Bereiche zweiter Phase, weil: ferritische Matrix).

Das Segmentierungsergebnis zeigt, dass die zweite Phase sehr gut (ber eine
Schwellwertsegmentierung erfasst werden kann. Im vorliegenden Fall wird die zweite Phase
dennoch leicht (berschatzt, da ein morphologisches Schliefen angewendet wurde, um die

Bereiche der zweiten Phase als geschlossene Bereiche vorliegen zu haben.

Ab 20°C ist ein leichter Orientierungseinfluss erkennbar, der sich allerdings nur in leichten,
braunlichen Schattierungen auf dem Ferrit duBert. Dieser Orientierungseinfluss wird ab 40°C
deutlicher, sodass auch bereits Farbgradienten erkennbar sind. Die Zementit-Agglomerationen
sind als schwarze Bereiche noch immer erkennbar. Wird die Temperatur weiter erhéht, kommt
es bereits nach kurzen Zeiten zu einer Uberatzung. Die ferritische Matrix weist eine deutliche
Interferenzschicht auf, wobei die Farben nicht intensiv erscheinen. Die Bereiche zweiter Phase

sind nur noch schwach erkennbar.

Mit dem Ziel einer ausschlieflichen Kontrastierung der Bereiche zweiter Phase ist daher eine
Temperatur von 20°C oder weniger fir niedriglegierte, bainitische Proben empfehlenswert,
wobei je geringer die Temperatur, desto langer die Atzzeiten, sodass eine bessere

Kontrollierbarkeit der Atzung gegeben ist.
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Mittels REM kann dariiber hinaus bei diesen Parametern eine genaue Betrachtung der
Substruktur erfolgen, da die Phasenbestandteile sehr detailliert dargestellt werden. Uber die
geeignete Wahl der REM-Parameter ist aulRerdem auch eine deutliche Unterscheidung zu den
MAs mdglich (siehe auch Abbildung 5-33). Fiir samtliche weiterflihrenden Schritte und

Analysen (Kapitel 6.1 sowie Kapitel 7) ist dieses Ergebnis von herausragender Bedeutung.

Im direkten Vergleich zwischen unterschiedlichen mikroskopischen Kontrastierungsverfahren
wird der Nutzen einer solchen Atzung abermals deutlich. In Abbildung 5-40 sind von der
gleichen Stelle EBSD-, Limi- und REM Aufnahmen dargestellt.

Sowohl die Darstellung im Limi (Abbildung 5-40 b)) als auch im REM (Abbildung 5-40 c))
zeigen die bainitischen Bereiche sehr deutlich. Die Substruktur ist allerdings nur im REM
mdglich. Die MAs und die Bereiche der Zementit-Agglomerationen sind mittels EBSD
(Abbildung 5-40 a)) nur indirekt (Bereiche niedriger Image Quality) erkennbar. Eine
vollstandige Gefuigebeschreibung ist daher nur aus der Kombination verschiedener Verfahren

mdglich.

Abbildung 5-40: Korrelative Darstellung der Beraha Atzung bei 20°C (Atzzeit 60s). a) EBSD-Darstellungen
(aufgenommen vor der Atzung) der Orientierungsverteilung (IPF) iiberlagert mit der Image Quality. Die Bereiche
der zweiten Phase kdnnen nicht aufgeldst werden und sind als dunkle Bereiche erkennbar. b) Limi-Aufnahme nach
der Atzung. Die Bereiche zweiter Phase sind dunkel dargestellt. Vereinzelt sind auch kleine, sehr helle Bereiche
erkennbar, die auf Restaustenit hindeuten. c) REM-Aufnahme der gleichen Position (bei 20 kV, 10 nA, SE-Kontrast).
Die Substruktur ist deutlich erkennbar. Insbesondere die MAs erscheinen deutlich erhaben und strahlend weif3.
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Um auch die Korngrenzen nach einer Beraha-Atzung fiir weitergehende Untersuchungen
zugénglich zu machen, eignet sich eine nachtragliche Nital-Atzung (2 ml Salpeterséure, 97 ml
Ethanol, 1 ml vollentsalztes Wasser, anzuwenden auf die bereits bestehende Beraha-gedtzte
Probe). Korrelativ eingesetzt kann die Segmentierung der zweiten Phase als Maske fiir die
Rekonstruktion der Korngrenzen (bestehend aus euklidischer Distanztransformation und

anschlieBender Wasserscheide) genutzt werden (Abbildung 5-41).

'{ 740 "
Al A {
Abbildung 5-41: Kombination aus Beraha und Nital-Atzung. a) Limi-Aufnahme nach der Beraha-Atzung. Die
Bereiche zweiter Phase sind deutlich erkennbar. b) Limi-Aufnahme der gleichen Stelle nach einer zusétzlichen Nital-
Atzung (35 s). Die Korngrenzen sind deutlich erkennbar, die zweite Phase erscheint dunkel aber deutlich grober als
nach der Beraha-Atzung. ¢) Ergebnis der Schwellwertsegmentierung zur Rekonstruktion der Korngrenzen.

Um die Atzung nach Beraha bestmdglich zu kontrollieren, wurde dartiber hinaus eine
Versuchsreihe bei 5°C durchgefihrt. Wéhrend es bei dieser Versuchsreihe sehr gut méglich
war, die Bereiche zweiter Phase deutlich herauszuarbeiten, konnte keine signifikante
Ausbildung eines Interferenzfilms festgestellt werden. Im Vergleich zu anderen Testreihen war
es hingegen moglich, die MAs durch ihre weiRe Erscheinung nach langeren Atzzeiten bereits

bei kleinen VergréRerungen zu erkennen.

Beraha hat je nach chemischer Zusammensetzung der zu kontrastierenden Stahle auch weitere
Atzrezepturen basierend auf der Lésung mit Kaliummetabisulfit vorgestellt ([64], [75], [76],
[112]). Nach Voruntersuchungen, bei denen Ammoniumbifluorid und Salzsaure zu einem
deutlich zu starken Angriff fiihrten und es teilweise gar zu Lochfralkorrosion kam, wurde als
Alternative die Hinzugabe von Amidosulfonsaure gewahlt. Die Amidosulfonsdure (Saureamid
der Schwefelséure) flihrt zu einer deutlich schnelleren und ausgepragten Kontrastierung der
ferritischen Matrix. Dies kann sowohl durch einen stiarkeren Atzangriff als auch durch die
Ausbildung der Interferenzschicht begriindet werden. Auch die Korngrenzen werden deutlich

dargestellt.
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Demnach sollte Amidosulfonsiure zur Atzlosung hinzugegeben werden, um eine bessere
Darstellung der Matrix und gegebenenfalls von Texturen oder Seigerungen zu erzielen. Fir eine
weitergehende Charakterisierung der zweiten Phase im Limi oder REM st eine solche

Atzlosung allerdings nicht empfehlenswert.

Zum besseren Verstandnis der ablaufenden Reaktionen wurde der pH-Wert bei allen Atzungen
bestimmt. Dabei ist erkennbar, dass der pH-Wert mit der Temperatur leicht zunimmt und vor
der Atzung stets etwas niedriger ist als nach der Atzung (Tabelle 5-1).

Tabelle 5-1: Auftragung des pH-Wertes vor und nach der Atzung bei definierten Temperaturen. Ein Anstieg mit der

Temperatur ist gut erkennbar. Generell liegt der pH-Wert nach der Atzung auch stets hoher in Bezug auf den
Startpunkt.

Versuchsreihe | pH (vorher) | pH (nachher)

5°C 3,68 4,25
10°C 3,84 4,50
20°C 4,21 5,08
40°C 4,48 5,06
60°C 4,86 521

Eine mdgliche Ursache flr die Zunahme des pH-Wertes mit steigender Temperatur liegt im
H2S-Gleichgewicht begriindet ([123]). Demnach gilt fir das aus dem Disulfit (S:Os)

entstehenden Schwefelion (S%) folgendes Gleichgewicht in der wassrigen Losung:
S +2H" ——=HS +H"' —=H,S (5.1)
Die fiir die Reaktion notwendigen Wasserstoffionen stammen aus der Dissoziation des Wassers:
H,O0——=H" +OH" (5.2)

Mit steigender Temperatur verschiebt sich das Gleichgewicht in (5.2) nach rechts und es kann
mehr Schwefelwasserstoff (H.S) entstehen. Gleichzeitig nimmt die Konzentration an OH" zu,
was wiederum den steigenden pH-Wert erkléren kann. Die exakten, wéhrend der Beraha-
Atzung ablaufenden, Reaktionen und die somit erhéhten pH-Werte nach der jeweiligen Atzung
kénnen nicht final geklart werden, da es auch in der Literatur widerspriichliche Aussagen gibt
([115], [121]). Dies sollte Ziel weiterfiihrender Arbeiten sein.
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Der pH-Wert kann dartber hinaus noch deutlicher Uber die Zugabe von Amidosulfonsaure

gesteuert werden (Tabelle 5-2).

Tabelle 5-2: Auftragung des pH-Wertes vor und nach der Atzung bei unterschiedlichen Zusammensetzungen der
Atzlésung. Demnach erniedrigt die Zugabe von Amidosulfonsaure den pH-Wert deutlich.

Versuchsreihe pH (vorher) | pH (nachher)

5°C 3,68 4,25
5°C/0,5 % Amido 2,78 3,11
5°C/1 % Amido 2,05 2,63
20°C 4,21 5,08
20°C/0,5 % Amido 2,54 2,92
20°C/1 % Amido 2,27 2,35

Durch die Hinzugabe von Amidosulfonsaure wird der pH-Wert deutlich reduziert. Auch in
dieser Konstellation zeigt sich, dass eine Temperaturerhbhung zu einer Erhdhung des pH-
Wertes flhrt. Mit Reduzierung des pH-Wertes kann nach [115] mehr Schwefel aus der
Kaliummetabisulfitldsung zur Verfugung gestellt werden, was zu einer schnelleren
Schichtbildung fuhren koénnte. Bei niedrigerem pH-Wert gehen zudem mehr Eisenionen in
L6sung, sodass auch dieser Umstand eine deutlichere Schichtausbildung begiinstigt. Dies passt
zu den Ergebnissen der LePera-Atzung, bei denen ein pH-Wert von 1,82 vorlag und somit eine
deutlich stdrkere Oxidation der Eisenionen zu erwarten ist, was sich ebenfalls in einer

deutlicheren Auspragung der Interferenzschicht bemerkbar machte.

Am Beispiel der Leitfdhigkeit kann die erhdhte Reaktivitit bei zunehmender Temperatur bzw.

mit Hinzugabe von Amidosulfonsédure ebenfalls nachvollzogen werden (Abbildung 5-42).
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Abbildung 5-42: a) Abhangigkeit der Leitfahigkeit von der Temperatur wihrend der Atzung. b) Abhéngigkeit der
Leitfahigkeit von der Zusammensetzung wihrend der Atzung.
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Wie Abbildung 5-42 a) zu entnehmen ist, bewegt sich die Leitfahigkeit wahrend einer Atzung
auf einem &hnlichen Niveau. Generell ist die Leitfahigkeit gemafR [69] Uber den
Diffusionskoeffizienten und die Viskositdt mit der Temperatur verbunden. Durch die
zunehmende Reaktivitat mit steigender Temperatur gehen aulRerdem mehr lonen aus der Probe
in die Losung, was ebenfalls zu einem Anstieg der Leitfahigkeit fiihrt. Der gleiche Effekt ist
auch bei Zugabe der Amidosulfonsdure erkennbar (Abbildung 5-42 b)). Dies lasst sich auch
direkt in den  Atzresultaten  nachvollziehen  (stirkere  Kontrastierung  bzw.
Interferenzschichtausbildung). Im Vergleich zur LePera-Atzung ist eine deutlich héhere
Leitfahigkeit gegeben. Dies kann auf die hohere Konzentration an Disulfiten bei der Beraha
Atzung (3 g Kaliummetabisulfit auf 100 ml Wasser im Vergleich zu 0,5 g Natriummetabisulfit

auf 50 ml vollentsalztes Wasser und 50 ml Pikral-Lésung) zurtickgefuhrt werden.

Eine anfangliche Temperaturerhohung bei der Atzung mit der Beraha-Losung im Vergleich zur
LePera-Atzung kann nicht beobachtet werden. Demzufolge muss eine Probe nicht zwangslaufig
unmittelbar bei Ansédtzen der Beraha-Ldsung geétzt werden.

Somit ist es durch eine angepasste Temperatur und Atzlosung moglich, den Atzangriff des
Eisens bzw. die Phasenkontrastierung zu kontrollieren. Darlber hinaus kann diese
Information genutzt werden, um gezielt nach weiteren Atzrezepten bzw. infrage

kommenden Sauren zu suchen.

5.4.4 Fazit Gefligekontrastierung mittels Beraha-Atzung

Da Farbatzungen ein groRes Potenzial zur Gefiigeanalyse haben, wurden in situ Atzversuche
mit einer Beraha-Atzung durchgefilhrt, um den Atzprozess besser zu verstehen. Mit dem
entwickelten in situ Aufbau konnte der zeitliche Ablauf der Beraha-Atzung genau verfolgt
werden. Es konnte gezeigt werden, dass zu Beginn der Atzung der Kontrast der zweiten Phase
dominiert. In diesem Stadium werden die Korngrenzen nahezu berhaupt nicht angegriffen.
Dieser Zustand ist insbesondere fiir eine Phasenseparierung interessant. REM-Aufnahmen von
Beraha-gedtzten Proben nach solch kurzen Zeiten bieten darliber hinaus beste VVoraussetzungen
zur Charakterisierung der Substruktur. Nach etwa einer Minute beginnt die Kontrastierung der
Matrix und erste leichte Einfarbungen konnen beobachtet werden. Im Laufe der Zeit werden
die Farben kréftiger und die Farbvielfalt der Matrix nimmt zu. Die Interferenzschichten der

dritten Ordnung sind am kontrastreichsten, erscheinen deutlich kréftiger und sind somit fir die
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weitere Analyse von Vorteil. Die Farbentwicklung auf den Ferritkbrnern st
orientierungsempfindlich und es konnte durch den Abgleich mit EBSD-Messungen gezeigt
werden, dass dhnlich orientierte Kérner auch anndhernd gleiche Farben haben. Die Orientierung
der benachbarten Korner scheint keinen Einfluss auf die Schichtbildung zu haben. Mittels
korrelativer Mikroskopie konnte darliber hinaus erstmalig auch die Interferenzschicht
hochaufgelost dargestellt werden. Mehrfachatzungen sind generell zu vermeiden, da sie

deutlich schlechtere Kontraste als einmalige Atzungen aufweisen.

Die absolute Notwendigkeit, derartige Atzungen anzuwenden, wird durch den Umstand
verstarkt, dass insbesondere die feinen Zementit-Agglomerationen (abgesehen von
hochaufgeldsten Analyseverfahren wie TEM) fiir eine quantitative Gefligeanalyse nur Uber

einen derartigen Ansatz dargestellt werden kénnen.

Die gewonnenen Erkenntnisse filhren zu einem besseren Verstindnis der Beraha-Atzung im
Allgemeinen und somit zu einer gezielten Anwendung der Atzung und damit zur Verbesserung

der Atzergebnisse.
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5.5 Fazit Gefligekontrastierung

Durch die exakte Steuerung von Atzungen durch die entwickelte Methodik ist es — entgegen
der allgemeinen Meinung — mdglich, Farbdtzungen kontrolliert durchzufiihren und somit ihr
enormes Potenzial in der Metallographie auszuschépfen. Mit diesem Ansatz kénnen samtliche
Arten von Atzungen systematisch eingesetzt werden, um Gefiige reproduzierbar zu

kontrastieren.

In der vorliegenden Arbeit wurden neben der methodischen Weiterentwicklung zur
Reproduzierbarkeit von Atzverfahren im Allgemeinen zwei Atzungen im Speziellen untersucht:
Die Atzung nach LePera und nach Beraha. Der wesentliche Vorteil von Farbatzungen im
Allgemeinen liegt in der besseren Kontrastierung von (Stahl-)Gefiigen durch die selektive,
phasenspezifische Einfarbung im Vergleich zu reinen Grautnen, wie sie nach einer
Strukturatzung (z. B. einer standardmaRig eingesetzten Nital-Atzung) vorliegen ([83]). Die
untersuchten Atzungen ermdglichen mit der orientierungsabhingigen Farbung der Matrix erste
Hinweise auf Texturen oder Vorzugsorientierungen oder koénnen zur Visualisierung von
Seigerungen genutzt werden. AuBerdem ermdglichen diese Atzungen bei geeigneter
Parameterwahl selbst mit klassischen Schwellwertverfahren eine sehr gute Phasenseparierung
und Korngrenzenrekonstruktion im Vergleich zur Nital-Atzung. Auch bei der Beobachtung im
REM ergeben sich durch die Verwendung der Beraha-Atzung wesentliche Vorteile im direkten
Vergleich zu anderen Atzungen. Die Substruktur ist bestens zuganglich und kann zur

Phasenidentifizierung genutzt werden.

Je nach Zielstellung der Kontrastierung und der zur Verfiigung stehenden Mikroskopie ist es
somit moglich, basierend auf den vorgestellten Parameterstudien, eine bestmdgliche
Gefugecharakterisierung zu erreichen. Die Ergebnisse ermdglichen dartiber hinaus, eine
weiterfiihrende Klassifizierung, wie sie in Kapitel 7 vorgestellt werden.

Abbildung 5-43 soll je nach Kontrastierungsziel und gewéhlter Methodik eine allgemeine
Empfehlung fiir die Auswahl einer passenden Atzung von niedriglegierten Stihlen geben.
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Abbildung 5-43: Flussdiagramm zur Auswahl der passenden Atzung fiir niedriglegierte Stahle in Abhangigkeit von
der gewdhlten Charakterisierung und dem Ziel der Kontrastierung.

Wihrend die LePera-Atzung fiir eine lichtmikroskopische Untersuchung, wie sie zumeist in der
Qualitatssicherung und Abnahme angewendet wird, sehr gute Ergebnisse liefert, da sie
gleichzeitig die ferritische Matrix und die Bereiche zweiter Phase deutlich darstellt, liegt die
Starke der Beraha-Atzung in der Darstellung der Substruktur. Ein abschlieRender Vergleich der
beiden Atzungen zur Darstellung des Anwendungsspektrums fiir die in der vorliegenden Arbeit

verwendeten, niedriglegierten bainitischen Geflige ist in Abbildung 5-44 dargestellt.
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Abbildung 5-44: Gegeniiberstellung der untersuchten Atzungen: a) LePera-Atzung (5°C, 1805s) zur
Gefligedarstellung im Limi. Die Matrix zeigt eine orientierungsabhéngige Farbung. Gleichzeitig sind die bainitischen
Bereiche in einem sehr dunklen Farbton deutlich von der Matrix und den Korngrenzen trennbar. b) Um die MAs
deutlicher darstellen zu konnen, ist eine Anpassung der Parameter der LePera-Atzung notwendig (40°C, 40s). c)
Durch eine Beraha Atzung nach kurzen Zeiten (20°C, 60 s) ist eine ausschlieRliche Kontrastierung der Bereiche
zweiter Phase mdglich. Diese Kontrastierung ist zudem bestens fir eine Gefiigecharakterisierung im REM geeignet.
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6 Bildverarbeitung

Durch die in Kapitel 5 vorgestellten Atzrezepturen ist es moglich, das Gefiige bestmoglich zu
kontrastieren. Zur quantitativen Erfassung und objektiven Bewertung des Gefliges und der darin
auftretenden Substrukturen miissen die Gefligebestandteile und Phasen im néchsten Schritt
mittels Bildanalyse aus den Schliffbildern erfasst bzw. separiert werden. Zur detaillierten
Charakterisierung ist zudem eine Extraktion der morphologischen Parameter notwendig
([124]). Mit zunehmender Komplexitat der Geflige konnen bzw. missen auch verschiedene
Abbildungsverfahren kombiniert werden, um mdoglichst vielféltige, skalenlbergreifende
Informationen zur ganzheitlichen Beschreibung des Gefliges zusammenzufiihren (siehe z. B.
Abbildung 5-40). Neben einer geeigneten Zusammenfiihrung bzw. Uberlagerung der
Abbildungen, der sog. Bildregistrierung ([125], Kapitel 6.1), ist die Segmentierung besonders
wichtig, da in diesem Schritt das Eingangsbild in ein Bindrbild umgewandelt wird, welches
weiterverarbeitet werden kann (Kapitel 6.2). Auch wenn in der taglichen Praxis im Bereich der
Materialwissenschaft diese Segmentierung nach wie vor in den meisten Fallen auf der Basis des
Graustufen-Histogramms durchgefiihrt wird und die meisten kommerziellen Softwarepakete
ebenfalls auf diesem Prinzip beruhen, gibt es eine Vielzahl an alternativen Verfahren der
Segmentierung, die erhebliche Verbesserungen versprechen.

6.1 Bildregistrierung und Merkmalextraktion

Eine Moglichkeit Geflige besser bzw. vollstdndig beschreiben zu kénnen, ist die Kombination
von Abbildungen, die mit verschiedenen bildgebenden Verfahren wie REM und Limi
aufgenommen wurden (z. B. Abbildung 4-1 bis Abbildung 4-6). Trotz vielféltiger
kommerzieller Softwarelésungen lassen sich diese unterschiedlichen Abbildungen nicht ohne
einen erheblichen Anteil an manueller Arbeit zusammenfiihren. Aus diesem Grund wird ein
Arbeitsablauf zur Kombination von Gefuigeaufnahmen verschiedener Bildquellen mittels
Bildregistrierung mit dem Open-Source-Tool FiJi ([126]) vorgestellt (Kapitel 6.1.1 und 6.1.2).
Zudem wird ein Verfahren zur Extraktion und Analyse von Einzelkdrnern hinsichtlich ihrer
Substruktur mittels Matlab dargestellt (Kapitel 6.1.3). Die vorgestellten Methoden bilden die

Voraussetzung fir die spatere Gefuigeklassifizierung (Kapitel 7).

Die Ergebnisse wurden in [55] veroffentlicht.
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6.1.1 Grundlagen Bildregistrierung

Das Limi ist nach wie vor unverzichtbar fiir die Beurteilung von Gefiigen. In Kombination mit
angepassten Kontrastierungen, wie z. B. Farbatzungen (Kapitel 5.3 und Kapitel 5.4), hilft das
Limi bei der Unterscheidung verschiedener Bestandteile im Geflige und bei der Analyse
vergleichsweise grolier Flachen. Die Auflésungsgrenze der halben Wellenlédnge des sichtbaren
Lichts reicht jedoch nicht aus, um die feinen Substrukturen bestimmter Phasen — insbesondere
der in der vorliegenden Arbeit betrachteten Stahle — darstellen zu kénnen. Aus diesem Grund
kommt dem REM, auch im industriellen Umfeld, eine zunehmend wichtigere Aufgabe zur
Gefligebeurteilung zu. Insbesondere die hohe Auflésung und die verschiedenen

Kontrastmechanismen bieten erweiterte Mdglichkeiten zur Gefiigeanalyse.

In der téglichen, metallographischen Arbeit, insbesondere in Bezug auf die
Gefligequantifizierung, bietet das REM jedoch nicht nur Vorteile. Einerseits erlaubt es die
Untersuchung kleinster Gefiigemerkmale, andererseits kann die Bildverarbeitung wesentlich
komplizierter als bei Limi-Bildern sein, da beispielsweise bei REM-Aufnahmen lediglich
Graustufenbilder erzeugt werden und Merkmale wie Korngrenzen oder Topographie innerhalb
der Matrixphase im Vergleich zum Limi je nach Vergréflerung und Auflésung deutlich
erkennbar sind. Eine anschlielende, schwellwertbasierte Segmentierung ist daher mit einer
Vielzahl von Filtern und morphologischen Operationen verbunden, die meist das Ergebnis der

Quantifizierung signifikant beeinflussen kénnen ([15]).

Um die Vorteile verschiedener Abbildungsverfahren und -kontraste kombinieren zu kénnen,
bedarf es einer Bildregistrierung. Darunter wird der Prozess der " Uberlagerung von Aufnahmen
(zwei oder mehr) desselben Bereichs, die zu unterschiedlichen Zeitpunkten, aus
unterschiedlichen Perspektiven und/oder mit unterschiedlichen Sensoren gemacht wurden"
([125]) verstanden. Fir jeden korrelativen Ansatz in der Gefiigeanalyse ist dies ein
unverzichtbarer Schritt, um die Informationen, die auf den verschiedenen Kontrasten basieren,
zu sammeln und zu kombinieren. Die groRte Herausforderung bei der Verwendung
unterschiedlicher Bildquellen besteht darin, dass die resultierenden Abbildungen nicht
zueinander ausgerichtet sind, sodass eine einfache translatorische oder rotatorische
Uberlagerung nicht méglich ist ([127]). Grund dafiir sind die grundlegend unterschiedlichen
Kontrastmechanismen (Wechselwirkung, Informationstiefe, Detektor, Eingangssignal) ([66],

[67]). Zusétzlich machen die Aufnahmebedingungen (Neigungswinkel, Rotation oder
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Ausrichtung der Probenoberfliche) die Uberlagerung der Bilder noch anspruchsvoller. Die
Effekte werden weiter verstarkt, wenn grofRe Flachen abgebildet werden und Objektdrift oder

Aufladungseffekte hinzukommen.

Neben den kommerziellen Softwarepaketen zur Bildverarbeitung bieten Open Source Tools wie
ImageJ ([128]) und FiJi ([126]) verschiedene Algorithmen, um eine prézise Bildregistrierung
zu ermdglichen. Die zugrunde liegenden Arbeiten entstammen zumeist der Biologie und
Medizin, da in diesen Bereichen sehr oft unterschiedliche kontrastgebende Verfahren eingesetzt
werden ([129]). Solche Registrierungen bestehen meist aus einer Merkmalerkennung, einer
Merkmalanpassung, einer Anpassung eines Transformationsmodells und schliellich einer

Skalierung und Transformation der Aufnahmen ([125]).

All diese Ansétze setzten eine ausreichende, flir die verschiedenen Abbildungsverfahren
geeignete, Probenkontrastierung voraus. In diesem Zusammenhang sei daher noch einmal auf
die Wichtigkeit und Unverzichtbarkeit einer ausgezeichneten Praparation (Kapitel 4) und

Gefligekontrastierung (Kapitel 5) verwiesen.

6.1.2 Konzept zur Bildregistrierung

Am Beispiel der martensitischen Proben (Abbildung 4-3) nach entsprechender Praparation
(Tabelle 4-1) und Atzung nach Beraha (Kapitel 5.4) wird im Folgenden der Arbeitsablauf der
Bildregistrierung dargestellt. Dieser Schritt ist notwendig, um korrelative Aufnahmen, wie sie
bereits in Kapitel 5 aufgefihrt wurden, fiir quantitative Auswertungen nutzbar zu machen. Fir
den spéteren Ansatz der Gefligeklassifizierung der zweiten Phase (Kapitel 7) ist ein derartiger

Ansatz zur Uberlagerung von REM und Limi-Aufnahmen gar zwingend erforderlich.

Eine schematische Darstellung des Ablaufs der Bildregistrierung zur Analyse der zweiten Phase
ist in Abbildung 6-1 dargestellt.

89



6. Bildverarbeitung

Uberlagexung

Objektextraktion

Abbildung 6-1: Schematische Darstellung des Arbeitsablaufs der Bildregistrierung zur Erfassung der Substruktur am
Beispiel eines Dualphasen-Gefiiges. a) Limi-Bild; b) REM-Bild der nahezu gleichen Position; ¢) Invertiertes 8-Bit-
Limi-Bild; d) Ausschnitt der extrahierten Merkmale (gelbe Kreuze) des bearbeiteten Limi- und REM-Bildes;
e) Ergebnis der registrierten Limi- und REM-Bilder mittels bUnwarpJ als Overlay; f) binarisiertes Limi-Bild;
g) Maskiertes REM-Bild mit der registrierten Limi-Binarisierung, die nur die zweite Phase mit ihrer Substruktur
zeigt.

Um eine genaue Registrierung von Limi- und REM-Bildern zu gewahrleisten (Abbildung 6-1 a)
und b)), ist eine Merkmalerkennung erforderlich. In dem vorgestellten Ansatz wird die sog.
Scale-Invariant-Feature-Transformation (SIFT) verwendet ([130]), um gleiche (geometrische)
Merkmale in beiden Bildern mit der Software Fiji ([126]) zu identifizieren. Dazu muss das
Limi-Bild zundchst invertiert und in ein 8-Bit-Graustufenbild umgewandelt werden
(Abbildung 6-1 c)), um eine korrekte Zuordnung verschiedener Merkmale zu ermdglichen. Die
zweite Phase erscheint schliellich sowohl im Limi als auch im REM hell (Abbildung 6-1 d)).

Die tatsachliche Registrierung wird mit einem Algorithmus namens bUnwarpJ ([131])
durchgefuhrt. Dieser Algorithmus basiert auf den Arbeiten von Sorzano et al. ([132]), der sog.
B-Splines ([133]) zur Berechnung der Deformationen zwischen zwei Bildern nutzt. Die mittels

SIFT-Algorithmus extrahierten Merkmale aus dem REM- und invertierten Limi-Bild kénnen

11 Modifiziert nach ,,Zeitschrift Praktische Metallographie, Vol. 50, Issue 10, Seiten 685-696, D. Britz, J.
Webel, J. Gola, and F. Mucklich © Carl Hanser Verlag GmbH & Co.KG, Miinchen*
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direkt in diesen Bildregistrierungsalgorithmus @bernommen werden. Eine derartige

Registrierung mikroskopischer Abbildungen wurde bereits in [134] vorgeschlagen.

Nach der Berechnung der Transformationsmatrix kann diese Transformation gespeichert und
auf die verschiedenen Bilder angewendet werden (z. B. Abbildung 6-1 a), Abbildung 6-1 b)
oder Abbildung 6-1 c)).

Nach der Registrierung gibt es verschiedene Mdoglichkeiten, die Bilder weiter zu verarbeiten.
Eine einfache Uberlagerung von Limi und semitransparentem REM-Bild ist madglich

(Abbildung 6-1 €)), um beide Kontraste zur Visualisierung des Gefliges zu kombinieren.

Eine weitere Moglichkeit, die Daten zu nutzen, ist die Schwellwertsegmentierung mit dem Ziel,
die Substruktur der zweiten Phase im REM-Bild zu quantifizieren (weitere Ausfiihrungen zur
Segmentierung in Kapitel 6.2.1). Die Schwellwertsegmentierung des REM-Bildes kann wegen
stérender Artefakte oder Korngrenzen der Matrix selbst mit angepassten Atzungen schwierig
bis unmdglich sein (Kapitel 5.4). Notwendige Filter zur Entfernung der Korngrenzen kdnnen
die urspriingliche Morphologie dabei stark verfalschen. Aus diesem Grund wird das invertierte
Limi-Bild (Abbildung 6-1 c)) als Maske zur Segmentierung der Substruktur in der REM-

Aufnahme verwendet.

Dazu wird zunéchst das invertierte und registrierte Limi-Bild (Abbildung 6-1 f)) segmentiert.
Alternativ kann die Segmentierung auch an der registrierten Original-Aufnahme erfolgen.
Durch eine einfache Bildarithmetik (logisches UND), angewendet auf dieses Binarbild sowie
die REM-Aufnahme (Abbildung 6-1 d)), wird schlieflich ein REM-Bild erzeugt, das nur die
zweite Phase (Abbildung 6-1 g)) beinhaltet und hinsichtlich der Quantifizierung der Substruktur

weiterverarbeitet werden kann.

Das Bild mit der niedrigeren Auflosung sollte stets auf das Bild mit der hoheren Auflésung
registriert werden, da es nach der Transformation zu Artefakten und einer reduzierten

Auflésung kommen kann.

6.1.3 Konzept zur Merkmalextraktion

Weit interessanter als die allgemeine Angabe von Phasenanteilen ist die Auswertung jedes
einzelnen Objektes hinsichtlich Morphologie und Substruktur (Kapitel 4). Fir eine

Klassifizierung ist es je nach Ansatz ebenfalls notwendig, diese objektbezogenen Informationen
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aus der Gefiigeabbildung zu extrahieren. Um die Substruktur der einzelnen Objekte separat
analysieren zu kdnnen wurde ein Programm in Matlab geschrieben, welches jedes Objekt der

zweiten Phase automatisch extrahiert.

Limi- und REM-Abbildungen, die wie im obigen Abschnitt 6.1.2 beschrieben, registriert und
segmentiert wurden, kdnnen somit verarbeitet werden (Abbildung 6-2). Generell kann dieses

Verfahren auf jegliche Art von registrierten Bildern angewendet werden.

3 Objektextraktion

'mit Substruktur

Abbildung 6-2: Darstellung des Ablaufs zur Separierung von Objekten aus einem segmentierten und registrierten
Limi-Bild (a): Die Limi-basierte, registrierte bindre Maske eines einzelnen Objekts (b) wird logisch mit dem REM-
Bild (c) multipliziert und das resultierende Objekt mit Substruktur (d) zur weiteren Analyse in einen quadratischen
schwarzen Rahmen gesetzt (e).1?

Durch die Detektion und Nachverfolgung der isolierten Objektgrenzen im segmentierten Limi-
Bild (vgl. Abbildung 6-1 f)), extrahiert der Algorithmus jedes Objekt und speichert es jeweils
als separates Bild (Abbildung 6-2 b)). Objekte, die die Bildgrenzen schneiden, werden von der
weiteren Analyse ausgeschlossen, da deren Objektmorphologie fur die weitere Klassifizierung
nicht genutzt werden kann und die Substruktur nicht vollstdndig dargestellt wird. Das
registrierte REM-Bild (Abbildung 6-2 c)) wird mit dem bindren Objektbild (Abbildung 6-2 b))
tberlagert. Die kombinierten Limi-REM-Bilder der einzelnen Objekte (Abbildung 6-2 d))
werden schlieBlich mittig in einen schwarzen und quadratischen Rahmen eingefligt
(Abbildung 6-2 e)). Um die Bereiche mit dem Grauwert 0, die sich innerhalb der Substruktur
befinden, vom schwarzen Rahmen zu unterscheiden, wurden die Grauwerte jedes Pixels in den
ursprunglichen REM-Bildern um eins erhoht. Dazu muss das 8-Bit-Bild erweitert werden,

sodass auch Pixel, die einen maximalen Grauwert von 255 haben, erfasst werden konnen.

2 Modifiziert nach ,,Zeitschrift Praktische Metallographie, Vol. 50, Issue 10, Seiten 685-696, D. Britz, J.
Webel, J. Gola, and F. Micklich © Carl Hanser Verlag GmbH & Co.KG, Miinchen*
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AnschlieBend kdnnen die Substrukturmorphologie sowie die Graustufentextur (wie bereits in
[51] verdffentlicht) jedes Objektes separat analysiert werden. Derartige Informationen kénnen
dartiber hinaus die Basis fur Klassifizierungsansétze, wie sie in Kapitel 7 beschrieben werden,
bilden.

6.1.4 Ergebnisse und Diskussion der Bildregistrierung

Der vorgestellte Arbeitsablauf zur Bildregistrierung liefert gemaR Abbildung 6-1 verschiedene
Ergebnisse. Zur besseren Visualisierung von Gefligen ist es beispielsweise hilfreich, die
korrelativen Gefugeaufnahmen in einem Bild darzustellen. In Abbildung 6-3 wird das

registrierte Limi-Bild dem REM-Bild tberlagert, welches auf 50 % Transparenz eingestellt ist.

Abbildung 6-3: Ergebnis der registrierten Limi- und REM-Aufnahme eines Beraha-geétzten Dualphasenstahls:
Durch eine semitransparente Uberlagerung dieser beiden Aufnahmen konnen die Vorteile beider Kontraste
kombiniert werden. 3

Durch die Uberlagerung beider Bilder werden die Substruktur der martensitischen Phase sowie
die Korngrenzen mit einer leichten Féarbung der ferritischen Matrix, die aufgrund des
Orientierungseinflusses des Ferrits auf die Atzung hervorgerufen wird (Kapitel 5.4.2), sichtbar.
Dies kann z.B. zur besseren Identifizierung, Kontrastierung und Visualisierung von

Gefugebestandteilen genutzt werden.

13 Modifiziert nach ,,Zeitschrift Praktische Metallographie, Vol. 50, Issue 10, Seiten 685-696, D. Britz, J.
Webel, J. Gola, and F. Miicklich © Carl Hanser Verlag GmbH & Co.KG, Miinchen*
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Zur weiteren Quantifizierung des Gefliges ist eine Segmentierung der zweiten Phase
einschliellich der Substruktur erforderlich. Wie in Abbildung 6-1 beschrieben, wird das REM-
Bild mit dem binarisierten Limi-Bild maskiert, um die ferritische Matrix auszublenden
(Abbildung 6-4). In einem zweiten Schritt kann das maskierte REM-Bild fiir die
Quantifizierung der Substruktur der zweiten Phase durch Schwellwertsegmentierung binarisiert

werden. Somit kann eine quantitative Analyse der Substruktur erfolgen.

Abbildung 6-4: Ergebnis des maskierten REM-Bildes nach der transformierten und segmentierten Limi-Aufnahme.
Eine gezielte Weiterverarbeitung wie Segmentierung und Quantifizierung oder Objektextraktion der zweiten Phase
ist nun moglich. 4

Durch den vorgestellten Ansatz wird ein Bild ohne stérende Artefakte der Matrix und ohne
Korngrenzen erzeugt, wobei alle Informationen tber die Substruktur der zweiten Phase erhalten
bleiben. Auch Bereiche innerhalb der zweiten Phase, die keine Substrukturen aufweisen,
werden mit einbezogen. Es ist zu beachten, dass nur Bereiche, die im Limi sichtbar sind, als
Masken verwendet werden kénnen. Eine sorgfaltige Uberpriifung und ein Vergleich mit Hilfe

von Abbildung 6-3 sollte daher stets im Vorfeld erfolgen.

6.1.5 Ergebnisse und Diskussion der Merkmalextraktion

Ein moglicher Ansatz zur objektiven Gefugeklassifizierung ist eine Zuordnung von
Gefligebestandteilen auf Grundlage ihrer morphologischen und Substruktur-Merkmalen

(Kapitel 7.2). Keines der kommerziell verfugbaren Programme in der Materialwissenschaft

14 aus der Zeitschrift Praktische Metallographie, Vol. 50, Issue 10, Seiten 685-696, D. Britz, J. Webel, J.
Gola, and F. Miicklich © Carl Hanser Verlag GmbH & Co.KG, Miinchen
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kann diese Substruktur-Daten bisher jedoch zuverldssig liefern. Eine Extraktion jedes einzelnen
Objekts mit der Quantifizierung seiner Substruktur ist allerdings von herausragender
Bedeutung. In der vorliegenden Arbeit kdnnen derartige Daten durch die Verwendung des
korrelativen Ansatzes (Kapitel 6.1.2 ) sowie durch das entwickelte Matlab-Skript
(Kapitel 6.1.3) erstellt werden (Abbildung 6-5).

Abbildung 6-5: Auswahl der extrahierten Objekte durch das Matlab©-Skript. Zur besseren Visualisierung in dieser
Abbildung werden die extrahierten Objekte neu skaliert und durch einen roten Pfeil ihrem Ursprung zugeordnet.®

Mit einem derartigen Datensatz ist es mdoglich, die Substruktur der Objekte hinsichtlich
Morphologie, Erscheinung und Textur weiter zu analysieren und fur Data-Mining-Prozesse,

wie sie im weiteren Verlauf vorgestellt werden (Kapitel 7), zu nutzen.

15 aus der Zeitschrift Praktische Metallographie, Vol. 50, Issue 10, Seiten 685-696, D. Britz, J. Webel, J.
Gola, and F. Miicklich © Carl Hanser Verlag GmbH & Co.KG, Miinchen
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6.1.6 Fazit der Bildregistrierung und Merkmalextraktion

Durch die Kombination des SIFT-Algorithmus und des Bildregistrierungsalgorithmus
bUnwarpJ im Rahmen der Open Source Software Fiji ist es mdglich, REM- und Limi-Bilder
nach angepasster Kontrastierung gemall Kapitel 5 einfach zu registrieren. Durch diesen
korrelativen Mikroskopieansatz werden die Vorteile beider Kontraste in einem Bild verfiigbar.
Mit Hilfe der Registrierung ist eine Nachbearbeitung der Bilder hinsichtlich Segmentierung,
Bildanalyse oder Klassifizierung ohne weiteres mdglich. Zudem konnen die so erzeugten
Aufnahmen als Filter fur ein adaptives Abtastkonzept im REM verwendet werden, wie in [135]
beschrieben, um die Scanzeit zu reduzieren, indem nur die Bereiche mit Substruktur gescannt

werden.

Das entwickelte Matlab-Skript ermdglicht dartiber hinaus eine objektbezogene, automatische
Extraktion und Analyse der Gefligebestandteile. Derartige Daten sind insbesondere fir eine

spatere Klassifizierung (Kapitel 7) von hoher Relevanz.

Der vorgestellte Ansatz kann ohne weiteres auf andere Aufnahmeverfahren tibertragen werden.
Lediglich die Auswahl der verwendeten Darstellung (im Fall von EBSD-Aufnahmen eignen
sich zur Berechnung der Transformationsmatrix zur Registrierung auf REM-Bilder z. B. die
Verwendung von Image Quality- oder Korngrenzen-Karten) und die Bild-Vorverarbeitung
missen gegebenenfalls angepasst werden, um die Merkmalextraktion zu gewahrleisten. Auch

das entwickelte Matlab-Skript kann beliebig auf andere Abbildungen angewendet werden.

Die vorgestellten Programme liefern den Ausgangspunkt fiir alle Klassifizierungsansétze, wie

sie in Kapitel 7 vorgestellt werden.

96



6. Bildverarbeitung

6.2 Neue Mdglichkeiten der Gefligesegmentierung

Der erste Schritt einer Gefuigeanalyse oder Klassifizierung nach der Kontrastierung und der
Bildaufnahme — eine mogliche Uberlagerung verschiedener Abbildungen, wie im
vorangegangen Kapitel 6.1 beschrieben, auler Acht gelassen — ist die Separierung von
Gefligebestandteilen. Dies wird (blicherweise Uber eine Segmentierung erreicht. Im
Allgemeinen wird unter Segmentierung eine Operation verstanden, die ein Bild in verschiedene
Regionen mit spezifischen Eigenschaften unterteilt ([136]). Trotz der enormen Entwicklungen
auf dem Gebiet der Bildsegmentierung ist die gangige Praxis in der Materialwissenschaft noch
immer eine schwellwertbasierte Trennung der Phasen basierend auf der Grauwertverteilung.
Dieser Ansatz stoRt zunehmend an seine Grenzen. Selbst eine angepasste Atzung (siehe
Kapitel 5.4 und Kapitel 5.3) liefert nicht immer eine ausreichend gute Ausgangslage zur
Phasenseparierung mittels Schwellwertsegmentierung, was wiederum die Grundlage fiir eine
Quantifizierung und — je nach Ansatz — auch fir eine Klassifizierung, ist. Korrelative Ansétze
(Kapitel 6.1) sind daher sehr vielversprechend, setzten jedoch stets entsprechende
Gefugeaufnahmen und eine Merkmalserkennung voraus. Aus diesen Griinden werden neue

Segmentierungsalgorithmen dringend benétigt.

Mit diesem Ziel wird der Segmentierungsansatz nach Chan und Vese (CV) "Aktive Konturen
ohne Kanten" ([137]) firr eine genaue, automatisierte und unvoreingenommene Segmentierung
von Gefiigen angepasst. Besonders inhomogene, verrauschte Gefligeaufnahmen kénnen damit

ohne zusétzliche Filter, was die weitere Auswertung beeintréchtigen kénnte, analysiert werden.

Die im Folgenden dargestellte Implementierung hilft auch Bestandteile und Phasen mit
inhomogenen Substrukturen zu segmentieren. Die Vorfaktoren der Integralgleichungen des
CV-Algorithmus zeigen dabei einen deutlichen Einfluss auf das Segmentierungsergebnis.

Der in der vorliegenden Arbeit dargestellte Ansatz wird derzeit zur Verdffentlichung vorbereitet
([58]) und entstand in Zusammenarbeit mit dem Lehrstuhl ,,Mathematical Image Analysis*,
uds, von Prof. Weickert im Rahmen der gemeinsam betreuten Masterthesis von A. Chouikhi

([138]).
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6.2.1 Grundlagen der Segmentierung

Eine Klassische Schwellwertsegmentierung von Gefligeaufnahmen zur Separierung von
Gefligebestandteilen ist nicht immer méglich oder teils mit erheblichem Aufwand verbunden.
Jedoch werden stdndig neue Segmentierungsansatze vertffentlicht und die Vielzahl der
verfugbaren Algorithmen ist nur schwer (berschaubar. Bei der Anwendung dieser Ansétze ist
die medizinische Segmentierung eine der treibenden Krafte ([139]). Nischen wie die
Materialwissenschaft werden aufgrund des vergleichsweise geringen Marktanteils in der Regel
jedoch vernachléssigt und daher werden zumeist alte, etablierte Methoden eingesetzt. In der
Gefligeanalyse ist eine Separierung von Geftigebestandteilen jedoch zwingend erforderlich, um
Quantifizierungen, Klassifizierungen oder Gefilige-Eigenschaftskorrelationen herstellen zu

konnen.

Grundsatzlich gibt es mehrere Konzepte fur die Segmentierung: pixelbasierte, kantenbasierte,

modellbasierte und regionsbasierte Methoden ([140]).

Die Schwellwertsegmentierung gehort zu den pixelbasierten Methoden und ist die am weitesten
verbreitete Methode in den Materialwissenschaften. Dies ist der einfachste Weg, die Regionen
von Interesse (engl. Region of Interest, ROI) vom Hintergrund zu trennen, indem jedes Pixel
einzeln Gberpriift wird. Bezogen auf die Rechenzeit ist dieser Ansatz sehr schnell und liefert fiir
Standardanwendungen zumeist ausreichende Ergebnisse, solange die Aufnahmen ohne oder mit
lediglich geringen Uberlappungen in den Grauwerten der verschiedenen Bestandteile vorliegen

und die Aufnahme homogen ausgeleuchtet ist.

Neben weiteren Ansatzen zur Automatisierung und Optimierung der reguldren Schwellwert-
segmentierung ([141]), schlug Otsu einen Weg vor, den Schwellwert automatisch und
unbeaufsichtigt einzustellen ([142]). Dieses Verfahren beruht auf der Auswertung des
Grauwerthistogramms eines Bildes. Dazu wird einerseits die Streuung der Grauwerte innerhalb

der Klasse minimiert und zwischen den Klassen maximiert.

Dennoch bendtigen alle pixelbasierten Verfahren sehr homogene Aufnahmen und deutliche
Unterschiede in den Grauwerten der verschiedenen Bestandteile. Um aussagekraftige
Ergebnisse fur die weitere Analyse zu erhalten, sind in den meisten Féllen z. B. morphologische
Filter notwendig, die im Nachhinein einen groRen Einfluss auf die gemessenen Parameter haben

konnen.
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Kantenbasierte Methoden beruhen zumeist auf der Grauwertdnderung an Kanten ([143]). Durch
die Anwendung bestimmter Tracing-Algorithmen kann der Gradient der Objekte gefunden und
segmentiert werden. Die Sobel-Erkennung ([144]) und der Canny-Algorithmus ([145]) sind die
bekanntesten Beispiele fur kantenbasierte Methoden. Um ein geschlossenes Objekt zu
erreichen, kann das Konzept der Wasserscheide ([146]) verwendet werden. Bei diesem Ansatz
wird eine virtuelle Topographie des Bildes, die z.B. aus einer euklidischen
Distanztransformation gewonnen werden kann, geflutet. Die Schnittpunkte der verschiedenen
Becken werden schlieBlich als Grenzen angenommen. Dieser Ablauf wird insbesondere zur

Rekonstruktion von Korngrenzen eingesetzt.

Auch aktive Konturmodelle wie "Snake" konnen den kantenbasierten Methoden zugeordnet
werden. Indem sie das Minimum der Energie zwischen verschiedenen Kraften berechnen,

nahern sich die Konturen Objekten auch bei verrauschten Bildern an ([147]).

Weitere Ansidtze wie modellbasierte Segmentierungen eignen sich, wenn Objekte eine
definierte Geometrie haben, aber unvollstidndig sind. Ein Beispiel fiir diese modellbasierte
Segmentierung ist die Hough-Transformation ([148]), die gerade Linien sehr genau erkennen

kann.

Bei regionsbasierten Methoden wird nicht ein einziges Pixel betrachtet, sondern verknipfte
Regionen ([149]). Ein Beispiel dafur ist der ,,Region Growing“ Algorithmus, zu Deutsch
Regionenwachstum, bei welchem Konturen Uber das Bild verteilt werden und iterativ bis zu

einem Abbruchkriterium (z. B. unterschiedliche Grauwerte) wachsen kénnen.

Zunehmend finden auch sog. ,soft computer* Ansédtze ([143], [150]) Einzug in die
Segmentierung. Der aktuellste und vielversprechendste Ansatz in diesem Gebiet ist die
Segmentierung basierend auf maschinellem Lernen. Deep Learning Algorithmen ([151]-[153])

sind in diesem Bereich der aktuelle Stand der Forschung.

Auch in der Materialwissenschaft finden Methoden des maschinellen Lernens Einzug, um
Bilder zu segmentieren oder gar die Segmentierung direkt in die Klassifikation zu integrieren
([56], [154]-[156] — Dieses Thema wird in Kapitel 7.3 tiefergehend behandelt). Derartige
Ansitze bendtigen jedoch initial eine groRe Anzahl von Trainingsbildern, sodass es immer noch
nicht moglich ist, diese Methoden im Alltag oder flr individuelle Fragestellungen einzusetzen,

bei denen die Segmentierung einem bestimmten Zweck folgt, wie z. B. der Extraktion
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bestimmter morphologischer Parameter. Daher besteht nach wie vor ein Bedarf an neuen
Segmentierungsalgorithmen zwischen maschinellen Lernalgorithmen und traditionellen

Schwellwert-Segmentierungen.

Neben histogrammbasierten Ansétzen, die auf der Methode von Otsu ([157]) und einigen
kommerziellen Tools wie eCognition oder MiceoGOP (weiterfiihrende Beschreibung unter
[15]) basieren, zeigen insbesondere Methoden der aktiven Kontursegmentierung sehr gute
Ergebnisse ([158]).

6.2.2 Segmentierung mittels Chan-Vese-Algorithmus

Wihrend viele Segmentierungsverfahren auf Intensitdten oder Kantenerkennung beruhen,
ignoriert die Methode "Aktive Konturen ohne Kanten" von Chan und Vese ([137]) Kanten?®.
Stattdessen passt das Verfahren ausgehend von einer initialen, zweiphasigen Kontur diese

iterativ optimal an das gegebene Bild an.

Das Chan-Vese Modell (CV) mit aktiven Konturen ist eine leistungsfahige und flexible
Methode, die in der Lage ist, viele Arten von Bildern zu segmentieren, einschlie3lich einiger,
die im Vergleich zu anderen Segmentierungsmethoden — d.h. mit Schwellwert- oder
Gradienten-basierten Methoden — recht schwierig zu segmentieren wadren. Somit ist sie
pradestiniert fir Gefligeaufnahmen. Das verwendete Modell basiert auf der sog. Mumford-

Shah-Funktion zur Segmentierung ([159]).

Ein Objekt kann generell durch die Eigenschaften seiner Pixel-Grauwerte ,,Diskontinuitat”
(d. h. starke Anderungen des Grauwertes) und ,,Ahnlichkeit“ (bzw. Homogenitat) beschrieben
werden. Pixel innerhalb eines Objektes bzw. einer Region haben daher meist eine Ahnlichkeit

hinsichtlich ihrer Grauwerte.

Unter dieser Annahme kann gemaf [137], [159] eine Energiefunktion definiert werden, die es

hinsichtlich der Kontur C sowie der mittleren Intensitaten ci und c; zu minimieren gilt:

16 Trotz des Titels ,aktive Konturen ohne Kanten* wird der Algorithmus zu den kantenbasierten
Segmentierungsansatzen gezahlt.
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F(c,,c,,C) = n-Lange(C) + v - Flache(innerhalb(C))

6.1
[ ey -ofddyta, [ Ju Gy - fady P

innerhalb(C) auferhalb(C)

Die Variablen c1 und c; sind die mittleren Intensitaten innerhalb bzw. aul’erhalb der Kontur C.
Die Intensitat des Ausgangsbildes wird mit upangegeben. Die Konstanten p, v, A1 und A2 sollten
stets positiv sein und werden vom Nutzer parametrisiert. Als Ausgangspunkt wird empfohlen,

v=0und A1 =X, =1 zu setzten.

Der erste Term der Gleichung reguliert die Lange der Kontur, sodass p als Strafterm fiir die
Konturldnge angesehen werden kann. Je grofler p gewahlt wird, umso glatter wird die Kontur
angepasst. Uber den Parameter v wird die von der Kontur umschlossene Flache gewichtet. Je
groBBer v wird, umso kleiner werden die Objekte. Die beiden Integralterme gleichen schlieB3lich
die Grauwerte innerhalb und aufRerhalb der Kontur mit der initialen Kontur ab. Das erste
Integral, das im Folgenden F1(C) benannt wird, versucht die Kontur stets zu verkleinern,
wéhrend der zweite Term F»(C) die Kontur stets auszuweiten versucht. Wird einer der beiden
Vorfaktoren der Integrale im Verhaltnis zu dem jeweils anderen gedndert, wird die wirkende

Minimierungskraft zugunsten der von auBen oder der von innen wirkenden Kraft gedndert.

Die Krafte werden in der Gleichung so lange angepasst, bis sie im Gleichgewicht liegen, d. h.

die Kontur das Objekt umschlossen hat.

Das Energieminimierungsproblem wird schlieBlich in der sog. Level-Set-Formulierung
ausgedrickt ([160]). Bei einer Level-Set-Formulierung wird der Wert einer multivariablen
Funktion auf einen konstanten Wert gesetzt, sodass z. B. flir eine Funktion mit zwei Variablen
x und y eine Kontur entsteht. Im konkreten Fall wird die Funktion ¢(x,y) folgendermalien

gewahlt:

>0, wenn ( X,y ) innerhalb Kontur C
d(x,y)4 =0, wenn (x,y)auf der Kontur C (6.2)
< 0,wenn (Xx,y) auerhalb Kontur C

In der folgenden Abbildung 6-6 wird das Prinzip der Konturanpassung dargestellt. Umfasst die
Kontur C (weiller Kreis in Abbildung 6-6) sowohl Hintergrund als auch das Objekt oder nur

einen Teil des Objektes, ist einer der beiden Konturterme in Gleichung (6.1) ungleich 0. Nur
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wenn die Kontur das zu segmentierende Objekt vollstdndig umrandet, sind beide Terme der
Integralgleichung F1(C) und F»(C) gleich 0 (Abbildung 6-6 d)).

F1(C)>0, F5(C)=0 F1(C) =0, F,(C)>0
3) b)

“« %

Fi(C)>0,F,(C)>0 F(C)=0,F,(C)=0
o) d)

c %

Abbildung 6-6: Prinzip der Segmentierung mittels Chan-Vese. Der weie Kreis stellt die Kontur da. a) Die Kontur
liegt vollstdndig auerhalb des Objektes, sodass der Term Fi(C)>0 ist, wéhrend F2(C)~0.b) Die Kontur liegt
vollstandig innerhalb des Objektes, sodass F1(C) ~0 ist, wahrend F2(C)>0. c) Die Kontur liegt teilweise innerhalb,
teilweise auBerhalb der Kontur, sodass beide Terme F1(C) und F2(C)>0 sind. Im Fall von d) umschliet die Kontur
das Objekt vollstandig, sodass F1(C)=F1(C)~0 ist. Abbildung modifiziert nach [137].

Die weitere Formulierung der Gleichung mit der notwendigen numerischen Anndherung kann

aus [137] entnommen werden.

Der Ansatz nach Chan und Vese erlaubt somit eine beliebige Initialisierung der Ausgangskontur
und ist sehr robust gegeniiber Rauschen, inhomogener Beleuchtung oder ungleichmaRigen und
unebenen Merkmalen innerhalb eines Bildes. Diese Vorteile sind daher im Zusammenhang mit
Gefligeaufnahmen sehr interessant — sowohl im Limi als auch im REM. In einigen
Publikationen wurden bereits die Mdglichkeiten und das Potenzial des CV-Algorithmus in
Bezug auf mikroskopische Bilder aufgezeigt. Im Jahr 2008 haben De Santis et. al. den CV-
Ansatz genutzt, um morphologische Parameter von Graphit in Sphéroguss zu extrahieren
([161]). Es zeigte sich eine hohe Robustheit, die eine sehr zuverlassige Quantifizierung der
Graphitteilchen ermdglichte. Auch fiir die Detektion von Korngrenzen in atomar aufgeldsten
Bildern konnte der CV-Algorithmus erfolgreich eingesetzt werden ([162]). Eine weitere sehr
anspruchsvolle Aufgabe war die Quantifizierung der Porositat in FIB-Querschnitten, die mit
dem gleichen Ansatz geldst werden konnte ([163]). Im Folgenden wird daher eine Mdglichkeit
dargestellt, den Chan-Vese Algorithmus zur Segmentierung von Gefugeaufnahmen

anzuwenden.
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6.2.3 Konzept zur Gefligesegmentierung mittels Chan-Vese-Algorithmus

Die wesentlichen Aspekte der Segmentierung mittels Chan-Vese flr die gegebene

Aufgabenstellung der Phasenseparation sind:

e Auswahl eines Grauwertbildes;

o Definition der initialen Level-Set-Funktion (d. h. der Kontur);

e Festlegung der Parameter 2 und A (v wird geméaR [137] auf O gesetzt);

e Berechnung der mittleren Grauwerte innerhalb und auf3erhalb der gegebenen Kontur;
e Anpassung und erneute Initialisierung der Kontur;

e Wiederholung der vorangegangenen beiden Schritte bis die Losung stationdr ist.

Nach mehreren Voruntersuchungen mit unterschiedlichen initialen Konturen hat sich eine
Kontur bestehend aus kleinen Kreisen (Abbildung 6-7) als besonders geeignet erwiesen, da die
Anzahl an Iterationen bis zur Erreichung des Abbruch-Kriteriums im Vergleich zu anderen

Konturen deutlich geringer ist.
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Abbildung 6-7: Darstellung der initialen Kontur als Ausgangspunkt fiir die Segmentierung mittels Chan-Vese. Das
zu segmentierende Bild wird mit Kreisen (berlagert und bildet schlielich den Ausgangspunkt fiir die Berechnung
gemaR Gleichung (6.1).

Als Erweiterung wird auBerdem basierend auf [164] eine Mdglichkeit implementiert, auch
Farbbilder zu segmentieren. Danach wird der CV-Algorithmus auf alle drei RGB-Kandle eines

Bildes separat angewendet und am Ende die jeweilige Binarisierung zusammengefugt.

Um auch REM-Aufnahmen mit teils komplexen Substrukturen erfassen zu kdénnen, wird

dartber hinaus ein Textur-Term ergénzt. Zu diesem Zweck wird basierend auf [165], [166] ein
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Ansatz gewéhlt, bei dem die Varianz mit einflieBt. Wé&hrend der Standard-Ansatz nach CV
ausschlieBlich die Nahe zu einem dynamisch bestimmten Grauwert betrachtet und der Grauwert
das Gleichheitsmal ist, wird in diesem Ansatz dartiber hinaus die Kovarianzmatrix ([167])
beriicksichtigt. Im Falle eines Grauwertbildes entspricht dies der Varianz. Dazu wird eine
zufallige Verteilung der Farb- bzw. Grauwerte modelliert. Durch Beriicksichtigung dieses
stochastischen Males wird eine Segmentierung von texturierten Bildern erméglicht, sofern sich
die Texturen innerhalb der jeweiligen Segmente durch die Varianz beschreiben lassen.

Insbesondere wird angenommen, dass eine GauB3-Verteilung der Werte vorliegt.

Die weiteren Details zur Implementierung und technischen Umsetzung sowie die
mathematische Umsetzung der notwendigen Approximationen und Definitionen der

Abbruchkriterien kénnen [138] entnommen werden.

6.2.4 Ergebnisse der Segmentierung mittels Chan-Vese-Algorithmus

Um zunéchst den Parameterraum von p und A abschitzen zu kdnnen, wird zunéchst eine
Parameterstudie an einer beispielhaften  Gefligeaufnahme (martensitische  Probe
(Abbildung 4-3), geétzt nach Beraha (Kapitel 5.4)) durchgefiihrt. Dazu werden die beiden
Parameter jeweils schrittweise variiert, um sinnvolle Wertebereiche definieren zu kénnen. Es
wird jedoch nicht gewartet, bis das definierte Abbruchkriterium erreicht wird, sondern die
Anzahl an Iterationen auf 2000 Schritte festgelegt. Zur Abbildung von Tendenzen in einem

zeitlich sinnvollen Rahmen ist dieser Schritt notwendig.

Der Einfluss der Parameterwahl auf das Segmentierungsergebnis ist in Abbildung 6-8
dargestellt. Da A als Vorfaktor fiir die beiden Integralterme agiert, ist es lediglich sinnvoll, das
Verhéltnis zwischen A1 und A, zu dndern. Aus diesem Grund wurde lediglich A; gedndert,

wihrend A2 = 1 gesetzt wurde.

Eine Erh6hung von u fuhrt demnach zu einer zunehmend glatten Kontur — die segmentierten
Bereiche werden grofer und es werden weniger Bereiche innerhalb der zweiten Phase
ausgespart, die weniger Substruktur aufweisen. Durch zunehmendes A1 kommt dem Inneren der
Kontur ein groReres Gewicht zu, was eine deutlichere Abbildung der Substruktur innerhalb der

zweiten Phase bewirkt.
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Abbildung 6-8: Ergebnis der Parameterstudie der Chan-Vese-Segmentierung. Ausgehend von einer Limi-
Gefligeaufnahme eines martensitischen Stahls (a) wird der Parameterraum von x und A variiert. Der Einfluss von A
ist in b) und c) dargestellt. Durch Erhéhung von x wird die Kontur zunehmend glatter (d) und e)), sodass auch
innerhalb der zweiten Phase weniger Substrukturen erfasst werden.

Die Parameterstudie gibt nach Auswertung aller Segmentierungsergebnisse einen sinnvollen
Parameterraum vor. Demnach gilt fiir p der Wertebereich

02<p<15

als praktikabel. Jedoch kann dieser Wertebereich nicht losgeldst von A betrachtet werden. Wird
A kleiner als 0,7 konnten keinerlei sinnvolle Ergebnisse erzielt werden. Wie bereits in der

Originalarbeit angemerkt, wird daher flr alle folgenden Ergebnisse A1 =2, = 1 gesetzt.

105



6. Bildverarbeitung

Am Beispiel der folgenden Abbildung 6-9 wird der Ablauf der Segmentierung verdeutlicht. Die
unbearbeitete Gefiigeaufnahme (Abbildung 6-9 a)) wird mit der initialen Kontur
(Abbildung 6-7) Gberlagert (Abbildung 6-9 b)). SchlieRlich werden die Konturen bis zum
Erreichen des Abbruchkriteriums iterativ angepasst. Bei korrekter Wahl der Parameter (im
vorliegenden Fall .1=A>=1, v=0, n=0,9) legt sich die Kontur sehr gut um die zweite Phase
(Abbildung 6-9 c)).

Abbildung 6-9: Segmentierung mittels Chan-Vese. a) Zu segmentierendes Ausgangsbild. b) Uberlagerung des
Ausgangsbildes mit der initialen Kontur, bestehend aus Kreisen gemaR Abbildung 6-7. ¢) Visualisierung der
angepassten Kontur (A=22=1, v=0, u=0,9) an die zweite Phase nach Erreichen des Abbruchkriteriums (keine
signifikante Anderungen nach mehreren Iterationen). d) Binarbild als Ausgabe, in dem die zweite Phase (weif) von
der Matrix (schwarz) getrennt ist.

Das Ergebnis der Segmentierung ist ein Binarbild, in dem die zweite Phase weil und die Matrix
schwarz dargestellt wird (Abbildung 6-9 d)). Eine weitere Bearbeitung der Bilder (z. B. im
Sinne morphologischer Operationen) ist nicht mehr nétig. Dies ist insbesondere dann von

Vorteil, wenn die zweite Phase nicht kompakt vorliegt bzw. die Korngrenzen kontrastiert sind.

Um die Robustheit des Ansatzes weiter zu erhdhen, wird nicht nur ein Kanal des Bildes (was
einer Grauwert-Aufnahme entspricht) verarbeitet, sondern alle drei Farbkanéle (RGB) werden
berticksichtigt (siehe Kapitel 6.2.3).
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Die Einsatzmdglichkeiten des Ansatzes werden insbesondere bei Farbdtzungen deutlich. In
Abbildung 6-10 ist eine Limi-Aufnahme eines nach Klemm ([74]) farbgedtzten, martensitischen
Gefuges dargestellt. Die zweite Phase (rote Pfeile in Abbildung 6-10) ist farblich nur schwer
von der Matrix zu unterscheiden. Durch den gewéhlten Ansatz (A\1=A2=1,v =0, u=0,9) kann
jedoch auch im vorliegenden Fall die zweite Phase sehr gut erfasst werden.

Abbildung 6-10: Segmentierung einer nach Klemm geétzten Gefiilgeaufnahme. Die zweite Phase ist mit roten Pfeilen
in a) hervorgehoben. Eine CV-Segmentierung mit pu = 0,9 flihrt dennoch zu sehr guten Ergebnissen (b).

Um auch inhomogenere Strukturen zu erfassen, wird in der vorliegenden Arbeit zudem eine
einfache Erweiterung nach [165] ergéanzt, die die Varianz innerhalb und auf3erhalb der Kontur
beriicksichtigt (siehe Kapitel 6.2.3). Dies kann als einfacher Ansatz zur besseren

Beriicksichtigung von ,, Texturen* verstanden werden.

Die Verbesserung, die dadurch erreicht werden kann, ist in der nachfolgenden Abbildung 6-11
dargestellt. Da es sich um eine Probe mit einem bainitischen Gefiige handelt, bei der die zweite
Phase nicht kompakt vorliegt, ist es schwer die bainitischen Bereiche als Ganzes zu erfassen.
Durch die Textur-Erweiterung kann die bereits gute Segmentierung (Abbildung 6-11 b)) noch
einmal verbessert werden (Abbildung 6-11 c)). In beiden Fallen werden bis auf die Varianz-
Erweiterung die gleichen Parameter genutzt (A1 =X>=1,v =0, p=0,9).
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Abbildung 6-11: Darstellung der Verbesserung des Segmentierungsansatzes nach CV durch Erweiterung des
Ansatzes um einen Textur-Term. a) Das Geflige weist eine sehr inhomogene zweite Phase auf. b) Der Standard-
Ansatz weil3t einige Bereiche innerhalb der zweiten Phase auf, die nicht erfasst werden (rote Pfeile und rote Box). c)
Durch Hinzunahme der Varianz wird die zweite Phase geschlossener segmentiert.

Sind die Verbesserungen der Segmentierung durch Hinzunahme des Varianzterms fur die Limi-
Aufnahmen noch tberschaubar, wird der eigentliche Mehrwert an REM-Aufnahmen wesentlich
deutlicher.

Am Beispiel einer REM-Aufnahme eines ferritisch-martensitischen Gefiiges wird der Einfluss
der Textur-Erweiterung besonders deutlich (Abbildung 6-12). Abermals wurden fir die
Gleichung ansonsten dieselben Parameter (A\1=A>=1,v =0, p=0,9) gewahlt.

Abbildung 6-12: CV-Segmentierung von REM-Bildern. a) Die zu segmentierende REM-Aufnahme besteht aus einer
ferritischen Matrix und einer martensitischen zweiten Phase. b) Ergebnis der CV-Segmentierung mit u =0,9. Die
martensitischen Bereiche werden nicht vollsténdig erfasst. ¢) Durch Hinzunahme des Texturterms werden die
martensitischen Bereiche besser segmentiert.

Der Vergleich von Abbildung 6-12 b) und Abbildung 6-12 c) zeigt, dass durch den Textur-Term
die martensitischen Bereiche deutlich besser umschlossen werden. Die Grauwerte der Matrix

und der martensitischen Bereiche einerseits sowie die Korngrenzen und die martensitische
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Substruktur andererseits sind identisch, dennoch ist es (iber den vorgestellten Ansatz méglich,

die martensitischen Bereiche zu segmentieren.

6.2.5 Diskussion der Ergebnisse

Der vorgestellte Algorithmus nach Chan und Vese bietet fir die Segmentierung von
zweiphasigen Gefligen, im speziellen Fall von Stahlgefligen, eine vielversprechende
Alternative zur klassischen Schwellwertsegmentierung, wie sie in der Materialwissenschaft und
Werkstofftechnik nach wie vor standardméRig zum Einsatz kommt. Die Vorteile dieses
Ansatzes kommen besonders dann zum Tragen, wenn die Kontrastierung nicht eindeutig ist.
Darunter fallt einerseits eine nicht vollstandige Kontrastierung der zweiten Phase, wie
beispielsweise bei bainitischen Gefugebestandteilen. Andererseits bietet die Segmentierung
nach CV enorme Vorteile, wenn unterschiedliche Objekte die gleichen RGB- oder Grauwerte
aufweisen (z. B. Kérner zweiter Phase und Korngrenzen). In beiden Fallen kann Gber die Wahl
der Parameter der Integralgleichung ein sehr gutes Segmentierungsergebnis erreicht werden,
ohne, dass eine aufwendige oder eine das Ergebnisbild manipulierende Bildbearbeitung (z. B.
tiber morphologische Operationen) notwendig ist. Zur Visualisierung dieses Sachverhaltes ist
in Abbildung 6-13 das gleiche Bild aus Abbildung 6-9 ohne weitere Bearbeitung Uber einen

Standardschwellwert segmentiert.
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Abbildung 6-13: Schwellwertsegmentierung einer Limi-Gefugeaufnahme. a) Eingangsbild und b) dazugehériges
Histogramm (0-255). Basierend auf diesem Histogramm wird ein Schwellwert gesucht, bei dem die Matrix von der
zweiten Phase getrennt werden kann. c) Binarbild, wenn die Schwelle bei 127 gelegt wird. d) Bindrbild, wenn die
Schwelle bei 167 festgelegt wird.
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Wihrend in Abbildung 6-13 c¢) bei einem Schwellwert von 127 die zweite Phase nicht
vollstandig erfasst wird, werden in Abbildung 6-13 d) bei einem Schwellwert von 167 auch
Korngrenzen mit erfasst. Zudem ist in den Bildecken erkennbar, dass es aufgrund
ungleichmaRiger Ausleuchtung (Shading) ebenfalls zu einer deutlichen Uberschitzung der
zweiten Phase kommt. Um auch fur die Binarbilder aus einem Schwellwert-basierten Verfahren
quantifizierbare Aufnahmen zu generieren, sind diverse morphologische Operationen (z. B.
Offnen) oder Filter (z. B. Glattung) notwendig. Diese Filter, die in den meisten Fallen auch zu
Anderungen der tatsachlichen Struktur fiihren, sind im CV-Ansatz nicht nétig. Uber die
passende Auswahl der Parameter in der Integralgleichung konnen die Korngrenzen
vernachlassigt, ungleichmalige Ausleuchtung ignoriert und die Bereiche zweiter Phase trotz

Artefakten oder helleren Positionen kompakt dargestellt werden.

AbschlieBend sei daher noch einmal die Segmentierung mittels CV  der
Schwellwertsegmentierung gegentbergestellt (Abbildung 6-14).

T T A STIRE e

Abbildung 6-14: Gegeniiberstellung der Segmentierung eines zweiphasigen Stahlgefiiges (a). b) Binarbild, wenn die
Schwelle bei 127 gelegt wird. c) Binérbild, wenn die Schwelle bei 167 festgelegt wird. d) Ergebnis nach CV
(M=%2=1,v=0,p=0,9).

Die Bindrbilder in Abbildung 6-14 zeigen sehr deutlich den Unterschied der
Segmentierungsansatze nach Schwelle (Abbildung 6-14 b) und ¢)) und nach CV
(Abbildung 6-14 c)). Die zweite Phase wird nach der CV-Segmentierung flachig dargestellt und

Korngrenzen wurden nicht miterfasst. Bezogen auf das Originalbild (Abbildung 6-14 a))
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erscheint die Segmentierung etwas geglattet, was jedoch Uiber den Parameter p gesteuert werden

kann.

Hinsichtlich der ferritischen Matrix ist eine Segmentierung der einzelnen Kdrner bislang nicht
maoglich. Ein Ansatz, dies zu erreichen, wére ein zweistufiges Verfahren: Zunéchst misste die
zweite Phase segmentiert und vom Rest des Bildes abgezogen werden. In einem zweiten Schritt
konnten schlieSlich mit einem geédnderten Parametersatz (i als Strafterm fiir die Konturlénge)

die Korngrenzen erfasst werden, sodass die Ferrit-Kdrner segmentiert werden kénnen.

In der Implementierung des Algorithmus sind generell zwei Abbruchkriterien vorgesehen: Uber
eine manuelle Eingabe von lterationen oder Uber eine zu definierende Schwelle bezogen auf die
Flachenanderung zwischen zwei lterationen. Der erste Fall ist lediglich zu wahlen, um eine
Vorauswahl der zu wéhlenden Parameter der Integralgleichung festzulegen. Ein Ergebnis, das
vollstdndig konvergiert, kann mit dem zweiten Abbruchkriterium erreicht werden. Die zu
definierende Flachenanderung ubt einen groRen Einfluss auf das finale Ergebnis einerseits und
auf die Rechenzeit andererseits aus. Eine kritische, manuelle Begutachtung des Ergebnisses ist
daher unumganglich. In weiterfiihrenden Arbeiten wird das Abbruch- und Konvergenzkriterium

ausfuhrlich betrachtet werden missen.

Die Initialisierung der Segmentierung ist sowohl fir das Segmentierungsergebnis als auch fir
die Rechenzeit entscheidend. In der vorliegenden Arbeit, die in diesem Fall als Konzeptstudie
im Bereich der Segmentierung mittels Chan-Vese Segmentierung zu verstehen ist, spielt die
eigentliche Zeit zur Binarisierung, da sie vollstandig automatisch lauft, keine Rolle. Fiir spatere
Routineanwendungen hingegen sind die Robustheit und Rechenzeit des Ansatzes jedoch ein
wichtiger Faktor zur Nutzung und Akzeptanz des Programms. Aus diesem Grund werden in
weiterflihrenden Arbeiten alternative Initialisierungen gepruft. Einen vielversprechenden
Ansatz bietet dazu die Segmentierung nach Otsu ([142]). Die so erzielte Binarisierung kann als
Initialisierung fir die eigentliche Segmentierung mittels CV genutzt werden. Im Vergleich zu
einer hierarchischen Initialisierung, wie sie in Abbildung 6-7 dargestellt ist, liegen die

Strukturen bereits im Bereich und in der Grof3e der zu segmentierenden zweiten Phase vor.

Als Parametersatz fir die vorliegenden zweiphasigen Stahlgefiige haben sich folgende Werte
als gut herausgestellt: .1=X>=1, v=0, u=0,9. Eine jeweilige manuelle Anpassung der

Parameter fUr ein bestmdgliches Segmentierungsergebnis ist jedoch unumgénglich. In
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zukunftigen Arbeiten ware eine automatische Auswahl der Parameter basierend auf objektiven
Kriterien sehr hilfreich. Mit der Erweiterung des Algorithmus hinsichtlich Farbkanéle und der
Varianz zur besseren Erfassung von Objekten mit starker Substruktur ist der Algorithmus auch
flr Farbétzungen oder aber auch fir REM-Aufnahmen sehr interessant. Dartiber hinaus ist eine
Erweiterung des Ansatzes hin zu mehrphasigen Gefligeaufnahmen denkbar. Ein entsprechender
Ansatz, in dem allgemein mehr als zwei Klassen in einem Bild zu separieren sind, wurde bereits

von [168] vorgestellt.

6.2.6 Fazit der Gefligesegmentierung mittels Chan-Vese-Algorithmus

In der vorliegenden Arbeit konnte basierend auf dem Ansatz von Chan und Vese ([137]) ein
vielversprechender Ansatz zur Segmentierung von zweiphasigen Gefiigeaufnahmen im

Rahmen einer Konzeptstudie ausgearbeitet werden.

Dieser Ansatz bietet die Mdglichkeit, ohne weitere bildanalytische Filter, wie beispielsweise
Shading oder morphologische Operationen wie Offnen/SchlieRen, auch bei komplexer
Morphologie ein gutes Binarbild zu erzielen. Der Fokus liegt dabei in der vollstandigen
Erfassung von Bereichen zweiter Phase, ohne die Substruktur zu beachten. Somit ist es u. a.
mdglich, Phasenanteile objektiv und reproduzierbar abschatzen zu kdnnen. Anhand einer
Parameterstudie wurde flr den in der Materialwissenschaft weitestgehend unbekannten Ansatz

auch der Raum sinnvoller Parameter fiir die zugrundeliegende Integralgleichung festgelegt.

Durch eine Erweiterung tber einen Varianzterm konnten dariiber hinaus auch komplexe REM-
Aufnahmen segmentiert werden. Um den Algorithmus zukinftig standardmaRig einsetzten zu
kénnen, bedarf es im néchsten Schritt einer Optimierung hinsichtlich Abbruchkriterium,
Initialisierung und insbesondere Rechenzeit. Neben einer Erweiterung auf mehrphasige Geflige

ist zudem eine explizite Optimierung der Parameter zur Erfassung von Korngrenzen sinnvoll.
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6.3 Fazit Bildverarbeitung

Die vorgestellten Arbeitsabldufe und Algorithmen sind die Voraussetzung fiir eine
Merkmalextraktion, die ihrerseits wiederum die Grundlage fir eine Gefiuigeklassifizierung
bildet. Die Bildverarbeitung ist dabei stets eng mit der Gefiigekontrastierung verknupft — je
besser die Darstellung der jeweiligen Phasen gelingt (Kapitel 5), umso geringer ist der Aufwand
zur Bildverarbeitung. Trotz erheblicher Fortschritte ist es jedoch nicht immer moglich, derartige
Verbesserungen zu erzielen, dass eine direkte Phasentrennung maglich ist. Darliber hinaus ist
stets zu beachten, dass sowohl die zweite Phase in ihrer Gesamtheit (Kapitel 6.1.2), als auch in
ihrer Substruktur erfasst werden muss. Mit dem dargestellten Ansatz der Bildregistrierung ist
dies sehr gut moglich, da Informationen aus verschiedenen, bildgebenden Verfahren
zusammengefasst werden kdnnen. Bezogen auf den Begriff ,,korrelative Mikroskopie* ist somit
eine reibungslose  Uberlagerung und  Weiterverarbeitung von  unterschiedlichen
mikroskopischen Aufnahmen in Verbindung mit angepassten Kontrastierungsverfahren
moglich (Kapitel 6.1.3).

Mit dem vorgestellten Segmentierungsansatz nach Chan-Vese (Kapitel 6.2.2) wird daruber
hinaus ein weiteres Werkzeug bereitgestellt, um eine mdéglichst automatische und objektive
Segmentierung von Gefiigeaufnahmen zu erzielen, selbst wenn die Gefuigekontrastierung nicht
optimal ist oder sehr inhomogene Geflige vorliegen. Auch REM-Aufnahmen sind mit diesem
Ansatz gut segmentierbar. Die vorgestellten Ergebnisse sind zundchst als Konzeptstudie zu
sehen, da der Algorithmus erhebliche Rechenzeiten aufweist und in diesem Zusammenhang
auch nur niedrige Bildauflosungen verarbeiten kann. Generell kénnen zweiphasige Geflige
bereits sehr gut segmentiert werden, wobei die ferritische Matrix noch nicht in einzelne Kérner
unterteilt werden kann. Perspektivisch kdnnte es jedoch somit mdglich sein, auf den
Bildregistrierungsprozess, wenn er lediglich als Maske zur Segmentierung der Substruktur
dient, ganzlich zu verzichten und damit den Arbeitsaufwand flr eine Gefligecharakterisierung

weiter zu reduzieren.

Zusammenfassend ist in Abbildung 6-15 ein Flussdiagramm dargestellt, das je nach
vorliegender Kontrastierung und gegebenen Daten den passenden Segmentierungsansatz
darstellt.
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Abbildung 6-15: Flussdiagramm zur Unterstitzung der Auswahl der geeigneten Segmentierung in Abhéangigkeit der
zugrunde liegenden Daten.

Die dargestellten Ansdtze und Ergebnisse flieBen direkt in das folgende Kapitel 7
(Gefiigeanalyse) ein.
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7 Gefligeanalyse

Eine ausreichende Kontrastierung und Quantifizierung, wie in den vorangegangenen Kapiteln
dargestellt, ist notwendig um einerseits die Qualitdt von Stihlen zu gewéhrleisten und
andererseits bewusst die Entwicklung neuer oder modifizierter Stahle zu erméglichen. Eine
mdoglichst exakte Klassifizierung der Stahlgeflige ist zu diesem Zweck unabdingbar.
Insbesondere die Klassifizierung moderner Stdhle mit ihrer groRen Variantenvielfalt und den
immer komplexeren Gefiigen ist dabei von groBem Interesse, um den steigenden
Anforderungen an enge Toleranzen und hohe Qualitatsstandards gerecht zu werden. In der
industriellen Praxis obliegt diese Klassifizierung in der Regel jedoch noch immer ausgebildeten
Experten, die meist anhand Nital-geatzter, lichtmikroskopischer Schliffaufnahmen und
zunehmend auch mit elektronenmikroskopischen Aufnahmen diese Aufgaben bewadltigen.
Diese Einschatzungen sind stark fehlerbehaftet und unterliegen einer beachtlichen Streuung,
was im Rahmen von diversen Ringversuchen dokumentiert wurde ([169], [170]). In Bezug auf
Stahl kommen nicht einheitliche Klassifizierungsschemata ([12], [13], [15], [16]) erschwerend

hinzu.

Das maschinelle Lernen (engl. Machine Learning) bzw. Data Mining bietet in diesem Kontext
neue und vielversprechende Ansdtze, um die Gefuigeklassifikationen reproduzierbar und

objektiv zu gestalten.

7.1 Gefugeklassifizierung mittels Data Mining

Die Vielzahl an Daten, die im Rahmen der Gefiligecharakterisierung gesammelt werden, bringt
menschliche Experten zunehmend an ihre Grenzen ([171]). Data-Mining-Konzepte kénnen in
diesem Zusammenhang Abhilfe schaffen. Data-Mining bezeichnet einen Prozess zur Suche
nach Korrelationen oder Mustern in einer groRen, bestehenden Datenmenge, mit dem Ziel, diese
derart aufzubereiten, dass relevante Informationen herausgefiltert und bereitgestellt werden
kénnen ([172]). Diese Daten werden dann unter anderem mit den Methoden des maschinellen
Lernens weiterverarbeitet. W&hrend Machine Learning und Data Mining im Allgemeinen zur
Defekterkennung ([173]-[178]) sowie zur Materialentwicklung und Eigenschaftsvorhersage
([179]) bereits vielfach zum Einsatz kommen, ist dieser Ansatz im Kontext der komplexen und

anspruchsvollen Gefiigebewertung und -klassifizierung bisher nur sehr eingeschrankt
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angewendet worden ([154]-[156], [180]-[185]). Im Folgenden werden zwei Ansatze zur
Klassifizierung mittels Data Mining bzw. Machine Learning vorgestellt: Eine Klassifizierung

mittels Support Vector Machine (Kapitel 7.2) und mittels Deep Learning (Kapitel 7.3).

7.2 Klassifizierung mittels Support Vector Machine

Maschinelles Lernen stellt neben weit verbreiteten Verfahren wie den Entscheidungsbdumen
und kunstlichen neuronalen Netzen, auch das sogenannte Stiitzvektorverfahren (engl. Support
Vector Machine, SVM) bereit, um basierend auf gegebenen Datenmengen Klassifizierungen
durchzufuhren ([186]).

Das Prinzip einer SVM beruht auf einer linearen Klassenseparation mit dem Ziel eine

Hyperebene zu definieren, die die zu unterscheidenden Klassen bestmdglich voneinander trennt

([187]).

Wie in Abbildung 7-1 dargestellt, wird dazu die optimale Trenn- bzw. Hyperebene (engl.
Hyperplane) gemal einer Minimierungsfunktion bestimmt ([188]). Die Daten, die am nachsten

zu dieser Ebene liegen und diese somit auch beschreiben, werden als Stiitzvektoren bezeichnet.

Klasse A

[]

Klasse B

[] []

Abbildung 7-1: Schematische Darstellung einer Separation zweier Klassen A und B. Die beiden Klassen werden
tiber eine Hyperebene linear getrennt. Die Ebene wird Uber sog. Stiitzvektoren beschrieben.

Ist die Datenmenge nicht linear separierbar, kann eine Transformation der Daten in einen
hoherdimensionalen Merkmalraum (engl. Feature-Space) mittels unterschiedlicher Kernel-
Funktionen (ber eine sog. Kernel Machine erfolgen (Abbildung 7-2), in dem die Daten

anschlielend linear trennbar vorliegen ([189]).
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Abbildung 7-2: Schematische Darstellung der Datentransformation. Wéhrend die Daten im Eingaberaum nicht linear
trennbar sind, kénnen sie nach einer Transformation Uber eine Kernel-Funktion in einen hoherdimensionalen
Merkmalraum (engl. Feature-Space) linear separiert werden.

Die Generalisierbarkeit kann tber das Prinzip der Maximum Margin Hyperplane realisiert
werden ([190]). Die Hyperebene wird dazu mit dem gréRtmaglichen Abstand zu den jeweiligen
Datenpunkten aus den verschiedenen Klassen konstruiert, sodass eine gréRere Verschiebung
der Hyperebene nicht notwendig ist ([191]).

Schlechte Hyperebene
Klasse A

/,thimale Hyperebne

Wimale Spanne
_~(maximum margin)

HEN

Klasse B

[]

Abbildung 7-3: Prinzip der Maximum Margin Hyperplane. Es wird die Hyperebene ausgewahlt, die den maximalen
Abstand (margin) zu den Datenpunkten aufweist.

>

In vielen Fallen wird es jedoch nicht méglich sein, alle Daten durch eine Hyperebene eindeutig
zu trennen, wie in Abbildung 7-4 dargestellt. Das Konzept der sog. Soft Margin Hyperebene
erlaubt Ausreiler, die Uber fehlergewichtete Schlupfvariablen  beschrieben werden ([192]).
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Klasse A

Klasse B
[] []

Abbildung 7-4: Darstellung der Soft Margin Hyperplane. Das Konzept erlaubt Datenpunkte, die jenseits der
Trennebene liegen. Diese werden Uber fehlergewichtete Schlupfvariablen ¢ beriicksichtigt.

>

Meist sollen Daten jedoch in weit mehr als zwei Klassen unterteilt werden. Neben Ansétzen,
mehrere SVMs zu kombinieren (one versus one; one versus all), bietet die sog. LibSVM
verschiedene Variationen und Kombinationen daraus fir die Multi-Klassen-Klassifikation. Fir

deren tiefergehende Beschreibung sei auf die einschldgige Literatur ([193], [194]) verwiesen.

7.2.1 Gegenwartiger Kenntnisstand

Roberts ([184]) nutzte erstmalig Data-Mining Verfahren zur Gefiigeklassifizierung. Mittels
Stlitzvektorverfahren  klassifizierte sie die unterschiedlichen  Ausprdgungen von
Lamellengraphit in Gusseisen, indem sie die stereologischen Parameter ([195]) sowie die
Texturparameter nach Haralick ([196]) aus den Gefugeaufnahmen extrahierte. Somit konnte
nicht nur eine objektive Gefugeklassifizierung mit einer Prazision von Uber 80 % erreicht
werden, sondern auch die Signifikanz einzelner Parameter bestimmt werden. Velichko ([182])
und Richter ([197]) erweiterten den Ansatz von Roberts et. al auf andere Graphit-Morphologien
in Gusseisen und erreichten ebenfalls beachtliche Ergebnisse. Sie konnten die Prazision der
Klassifizierung durch einen teilchenbasierte Ansatz auf (iber 90 % verbessern. Lediglich fir
kleine Objekte waren die extrahierten Merkmale nicht ausreichend, um eine gute
Klassifizierung zu erreichen. Das entwickelte Verfahren wurde schlielich in einer Software
namens POCA implementiert ([198]). Auch Gajalakshmi et. al nutzten die SVM zur

Klassifizierung von Gusseisen ([180]) und erreichten gar eine Genauigkeit von tiber 90 %.

Daruber hinaus werden SVM hdufig als Klassifikatoren fur Merkmale verwendet, wie sie
mittels Convolutional Neural Networks (CNN) ([155], [156]), sog. ,,bag of visual features*
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([154]), Haralickparametern und Local Binary Patterns (LBP) extrahiert werden ([180]). Im
Rahmen des Kapitels 7.3 wird auf die CNN naher eingegangen.

7.2.2 Versuchsgestaltung

Als Ausgangspunkt fur eine solide Kilassifizierung missen zunachst eindeutige
Gefligeaufnahmen verwendet werden. Aus diesem Grund werden die in Kapitel 4 vorgestellten,
zweiphasigen Stahlgefiige genutzt. Eine Ubersicht iiber die verwendeten Proben ist in Tabelle
7-1 dargestellt. Nach einer entsprechenden Préparation (Tabelle 4-1) werden die Proben geman
der unter Kapitel 5.4 beschriebenen, angepassten Beraha-Atzung kontrastiert.

Tabelle 7-1: Aufstellung der Probenbezeichnung und der vorliegenden zweiten Phasen gemdl} Kapitel 4. Diese
Proben wurden als Datenbasis fur die Gefugeklassifizierung genutzt.

Probenbezeichnung Zweite Phase
1318
1319
1450 .
1452 Martensit
A061
Z21A
25188 Martensn/Ange_Iassener
Martensit
01543 .
60510 Perlit
C858
C863 Bainit
2272

Um sowohl Limi- als auch REM-Aufnahmen der gleichen Position auswerten zu kénnen,
werden die zu untersuchenden Bereiche (Blechviertel und/oder Blechdreiviertel) mit
Hérteeindriicken (HV1) im Abstand von 300 um versehen. AnschlieRend wird jeweils ein, aus
mehreren Einzelbildern bestehendes, zusammengesetztes Kachelbild erstellt, wobei die
einzelnen Kacheln je nach Strukturgrofle mit einem 50-fachen bzw. 100-fachen Objektiv

aufgenommenen werden und jeweils eine Auflésung von 1388 x 1040 px besitzen.

Die REM-Aufnahmen innerhalb dieser Limi-Aufnahmen werden mit einer Spannung von 5 kV,
einem Strom von 10nA und einer Einzelbildauflosung von 4096 x 3072 px mittels

Sekundarelektronen (ber einen Everhart-Thornley-Detektor (ETD) aufgenommen. Die
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Einzelbilder werden schliellich mittels Microsoft Image Composite Editor zu einer

Gesamtaufnahme zusammengesetzt.

Nach einer Bildregistrierung und Segmentierung (Kapitel 6.1), die einerseits ein komplettes
Korn und andererseits die Substruktur beinhaltet, werden schlieBlich folgende Parameter
(Tabelle 7-2) aus der Quantifizierung mittels AxioVision, a4i und Mavi objektweise extrahiert:

Tabelle 7-2: Extrahierte Gefligeparameter aus AxioVision, a4i und Mavi. Diese Parameter werden als Attribute fiir
die Klassifizierung tibernommen.

Ellipse Ellispe Achsen-
Durchmesser ] Faserlange )
(grofl3e Halbachse) (kleine Halbachse) verhaltnis
) ] o Flache gefillt
Max-Feret Min-Feret Feret-Verhaltnis Flache (Limi) o
(Limi)
Flache konvex Flache zu Formfaktor Max. einge- Radi
adius
(Limi) Gesamtflache (Limi) (AxioVision) schriebener. Kreis
Umfang Mittlerer Feret Umfang konvex Max. Grauwert Min. Grauwert
Normierter Streckung D Streckung F Eulerzahl
o ) Eulerzahl (REM) o
Grauwert (Feretverhéltnis ad4i) | (Kreisflache/MaxFeret?) (Limi)

Daraus abgeleitet wird des Weiteren das Verhéltnis aus der mittels Limi und REM ermittelten
Flache. Dieser Wert dient als Anhaltspunkt fur die Dichte der Substruktur. Weitere Details zu

den in Tabelle 7-2 aufgefiihrten Parametern kénnen [199], [200] entnommen werden.

Alle Daten werden schlieRlich in einer Tabelle zusammengefasst. Dabei werden alle
Gefligeparameter als sog. Attribute mit einem Label, was der jeweils zugeordneten Phase
entspricht, sowie einem Objekt-lIdentifikator versehen. Generell muss bei allen Angaben auf

den korrekten Wertetyp geachtet werden.

Die eigentliche Klassifizierung erfolgt innerhalb des Programms RapidMiner ([201]). Zur
Multi-Klassen-Klassifizierung wird eine LibSVM mit einem sog. radial basis function-Kernel
(kurz RBF-Kernel) gewahlt, wie von Hsu et. al beschrieben ([202]). Das eigentliche Modell
wird mittels der beiden Parameter C (Maf fiir die Morphologie der Klassengrenze) und y
(Einfluss einer einzelnen Messung) definiert und (ber eine sog. Grid Search festgelegt. Der

Prozessablauf zum Trainieren ist in Abbildung 7-5 dargestellt.
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Abbildung 7-5: Darstellung des Ablaufs zum Training einer Klassifizierung mittels SVM. In dem Hauptprozess
werden zun&chst die Daten aus der Liste, die sémtliche Objekte mit Attributen enthdlt, eingelesen und normalisiert.
Dem schliefit sich die Parametersuche fir die SVM an. Dazu werden die Trainingsdaten aufgeteilt und mittels
Kreuzvalidierung die passenden Parameter bestimmt. Alle Ergebnisse werden mitgeschrieben (Log). Die ermittelten
Parameter werden schlie8lich in einem Sub-Prozess zum Training der SVM genutzt und auf die Trainingsdaten zur
Uberpriifung der Performance angewendet. Als Ausgabe wird schlieBlich die Klassifizierung fiir jedes Objekt mit
den mitgeschriebenen Daten zu den Parametern und der Performance tibergeben.

Der Trainingsprozess fur die Klassifizierung, wie er in Abbildung 7-5 dargestellt ist, hat die

folgende Struktur:

e Import und Erstellung des Datensatzes aus der gelabelten Parametertabelle.
e Normalisierung der Wertebereiche der Attribute mittels Operator ,range
transformation®.
e Grid-Search fur die Bestimmung von C und y innerhalb des Operators ,,Optimize
Parameter*. Dieser Operator beinhaltet weitere Subprozesse:
o0 Kreuzvalidierung der in der Grid-Search bestimmten Parameter mittels
Operator ,,Validation (Split/X-Validation). Dazu werden die Proben in 80 %
Trainings- und 20 % Testdaten aufgeteilt. Die Zusammenstellung dieser Daten
wird mittels einer geschichteten Zufallsstichprobe (Operator: ,stratified
sampling®) derart ausgelegt, dass eine reprasentative Aufteilung gewahrleistet

ist.
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0 Mittels Log-Operator werden alle Ergebnisse mitgeschnitten und kdnnen
schliellich zur Evaluierung und Auswertung genutzt werden.
= Die finale Modellbildung wird auf Basis der Validierung ausgefiihrt.
Die Trainingsdaten werden schliellich fiir das Klassifizierungsmodell
mittels LibSVM genutzt.
= Das so trainierte Modell wird schliefflich auf die Testdaten mittels
Apply Modell Operator angewendet.
= Die Ergebnisse werden anhand des Operators ,Performance*
ausgewertet, sodass Konfusionsmatrizen mit all ihren Kennwerten

ausgegeben werden kénnen.

Zur Darstellung der Klassifizierungsergebnisse wird eine sog. Konfusionsmatrix verwendet. In
dieser Matrix wird die Referenzklasse, wie sie durch die Experten festgelegt wurde, gegen die
vom Kilassifikator zugeordnete Klasse aufgetragen. Somit ist nachvollziehbar, ob
beispielsweise Objekte der Klasse A auch tatséchlich der Klasse A zugeordnet wurden. Aus

dieser Darstellung konnen diverse Guteparameter einer Klassifizierung abgeleitet werden:

o Treffsicherheit (Accuracy): Beschreibt die Treffsicherheit des gesamten Models, d. h.
wie hoch der Prozentsatz an richtigen Klassifizierungen ist.

e Genauigkeit (Precision): Gibt die Genauigkeit der Klassifizierung und damit wie viele
der Objekte richtig klassifiziert wurden, an. Sie wird Uber den Quotienten aus der Zahl
der korrekt als Klasse A klassifizierten Objekte und der Gesamtzahl der als Klasse A
klassifizierten Objekte berechnet, unabhéngig davon, wie viele Objekte der Klasse A
von der SVM félschlicherweise einer anderen Klasse zugeordnet wurden. Eine niedrige
Precision bedeutet, dass viele als Klasse A klassifizierte Objekte in Wahrheit einer
anderen Klasse angehdren.

o Trefferquote (Recall): Stellt die Trefferquote hinsichtlich Anteil der Objekte einer
Klasse, die auch als solche klassifiziert wurden, dar. Sie ergibt sich aus dem Quotienten
der Anzahl der korrekt als Klasse A klassifizierten Objekte und der Gesamtzahl der
tatsachlich zu Klasse A gehorigen Objekte. Ein niedriger Recall bedeutet, dass viele

Objekte der Klasse A einer anderen Klasse zugeordnet wurden.
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7.2.3 Ergebnisse der Klassifizierung mittels Support Vector Machine

Die Support Vector Machine wird im Wesentlichen tber die beiden Parameter C und y
gesteuert, wie sie im vorangegangen Kapitel (7.2.2) beschrieben wurden. Um fiir den gegebenen
Datensatz die beste Kombination dieser beiden Parameter zu identifizieren, ist zundchst geman
Abbildung 7-5 eine sog. Grid-Search notwendig. In Tabelle 7-3 sind die Parameterrdume sowie
die jeweils besten Kombinationen nach einer vorangegangenen, groben Grid-Search, um den
Zielbereich unter Berticksichtigung der Literatur ([202]) etwas einzugrenzen, aufgefihrt.

Tabelle 7-3: Darstellung des Parameterraums fiir den Operator ,,Optimize Parameter* zur Identifizierung der beiden,
eine SVM beschreibenden, Parametern C und y . Angeben sind die Wertebereiche sowie die Schrittweite, mit denen

die sog. Grid-Search durchgefiihrt wird. Die Berechnungszeit sowie die jeweils besten Parameterkombinationen mit
der entsprechenden Performance sind ebenfalls angegeben.

Einstellungen ,,Optimize Parameter*
Parameter ,,C* Parameter ,,y*
Min Max S\S;ﬂg Min | Max S\f\/';ﬂg (ﬁint) B"eét‘.es Bf;.t‘e * | Accuracy
1 | 200.000 300.000 1000 0,02 0,04 0,002 468 230.000 0,04 86,70 %
2 | 300.000 | 400.000 1000 0,02 0,04 0,002 785 327.000 0,028 86,64 %
2 | 800.000 900.000 125 0,02 0,04 0,002 3.267 890.910 0,03 83,13 %

Als Ergebnis dieser Parameteranalyse aus Tabelle 7-3 ist die Kombination aus C = 230.000 und
vy =0,04 mit 86,70 % — wenn auch nur minimal — am besten geeignet. Auch unter anderen
Gesichtspunkten ist diese Kombination jedoch zu préferieren. Je niedriger der Parameter C ist,
umso weniger stark werden falsche Klassifizierungen bestraft, was gleichzeitig eine bessere
Generalisierbarkeit mit dem positiven Nebeneffekt, dass die Rechenzeiten deutlich kirzer sind,
bedeutet. Auch unter diesen Gesichtspunkten ist diese Parameterkombination mit dem

niedrigsten C zu bevorzugen.

Nach weiteren Voruntersuchungen hinsichtlich des Kernels der LibSVM ergibt sich eine
merklich héhere Treffsicherheit (accuracy) des RBF-Kernels im Vergleich zum linearen Kernel
von 7 % bei deutlich geringeren Rechenzeiten. Alle weiteren Ergebnisse beziehen sich daher
auf eine LibSVM mit einem RBF-Kernel und den beiden Parametern C = 230.000 und y = 0,04.

Im Folgenden werden die Ergebnisse der Klassifizierung der Testdaten, die aus 429

Testobjekten der Martensitklasse, 89 Testobjekten der Klasse angelassener Martensit, 113
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Testobjekten des Perlits sowie 265 Testobjekten der Bainit-Klasse bestehen, in Form einer
Konfusionsmatrix in Tabelle 7-4 dargestellt. Zundchst werden lediglich die Parameter aus der

Limi-Quantifizierung (Tabelle 7-2) beriicksichtigt.

Tabelle 7-4: Konfusionsmatrix der Klassifizierung der Limi-Gefligeaufnahmen. Insbesondere der angelassene

Martensit konnte nicht korrekt klassifiziert werden. Die Accuracy fiir alle Daten betréagt 55,25 %.

Referenz
Martensit Angel.. Perlit Bainit Precision
e . Martensit
Klassifizierung

Martensit 379 74 92 161 54 %

Angel. Martensit 0 0 0 0 0%

Perlit 0 0 13 1 93 %

Bainit 50 15 8 103 59 %
Accuracy

0, 0, 0, 0,

Recall 88 % 0% 12 % 39 % 55.25 %

Die korrekten Zuordnungen sind auf der Diagonalen dargestellt und grau eingefarbt. Mit
55,25 % ist die Accuracy sehr niedrig, was insbesondere durch die schlechten Ergebnisse der
Objekte aus der angelassenen Martensit-Klasse zu erkléren ist. Bei genauerer Betrachtung der
zugeordneten Objekte dieser Klasse ist erkennbar, dass der (berwiegende Anteil der
Objekte (74) dem Martensit zugeordnet wird. Dies ist insofern nachvollziehbar, als dass sich
der Martensit und der angelassene Martensit nicht in der Kornmorphologie, welche mittels der
Limi-Quantifizierung erfasst werden kann, unterscheiden, sondern lediglich in der
Ausscheidung von Zementitpartikeln, die sich im Limi generell und mit den gewdhlten
Parametern im Speziellen nicht erfassen lassen. Unter diesen Gesichtspunkten ist eine
Zusammenfassung dieser beiden Klassen fir eine Limi-Bewertung sinnvoll. Auch der Perlit
liefert mit der bestehenden SVM eine sehr niedrige Trefferquote (Recall), wohingegen die
Genauigkeit (Precision) bereits sehr gut ist. Der Bainit wird Uberwiegend dem Martensit
zugeordnet, was aus materialwissenschaftlicher Sicht ebenfalls nachvollziehbar erscheint, da es
sich in beiden Féllen um eine diffusionslose Umwandlung handelt ([10]). Zudem kommt die
sehr inhomogene Zusammensetzung der Proben innerhalb dieser Klasse erschwerend hinzu.

Auf diesen Punkt wird in den Kapiteln 7.2.4 und 7.3.4 ndher eingegangen.
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In Tabelle 7-5 ist die Konfusionsmatrix fiir die Klassifizierung der Limi-Gefligekennwerte
dargestellt, wobei die Klassen Martensit und angelassener Martensit zusammengefasst werden.

Demnach wéchst die Martensit-Klasse auf 517 Testobjekte an.

Tabelle 7-5: Konfusionsmatrix der Klassifizierung der Limi-Gefligeaufnahmen, wobei die martensitischen und
angel. Martensit-Proben zusammengefasst sind. Die Accuracy fiir alle Daten betragt 73,85 %.

Referenz
Martensit Perlit Bainit Precision
Klassifizierung

Martensit 470 57 126 72 %

Perlit 14 54 2 77 %

Bainit 33 2 137 80 %
Recall 91 % 48% | 5206 | Accuracy
73,85 %

Durch die Zusammenfassung des angelassenen Martensits und des Martensits kann eine
deutliche Performance-Steigerung erzielt werden. Die Accuracy steigt fir die gegebenen
Testdaten auf 73,85 %. Wahrend der Martensit einen hohen Recall aufweist, wird jedoch nur

die Halfte sowohl des Perlits als auch des Bainits korrekt erkannt.

Um mit dem bestehenden Klassifizierungsvorhaben héhere Erfolgsraten erzielen zu kénnen, ist
die Beriicksichtigung der Substruktur von zentraler Bedeutung. Aus diesem Grund werden die
im Abschnitt 7.2.2 in Tabelle 7-2 aufgefuhrten Parameter ,Eulerzahl REM* sowie das
Verhéltnis aus der mittels Limi und REM ermittelten Objektflache, was als Mal fiir die

Substrukturdichte angesehen werden kann, zu den Attributen hinzugefiigt (Tabelle 7-6).

125



7. Gefiigeanalyse

Tabelle 7-6: Konfusionsmatrix der Klassifizierung der Limi-Gefiigeaufnahmen mit zuséatzlichen Informationen aus
dem REM (Eulerzahl und Substrukturdichte). Der angelassene Martensit kann trotz REM noch nicht ausreichend gut
klassifiziert werden. Die Accuracy fir alle Daten betrégt 64,74 %.

Referenz

Martensit Angel._ Perlit Bainit Precision
. Martensit
Klassifizierung

Martensit 373 75 58 103 61 %

Angel. Martensit 4 6 1 2 45 %

Perlit 6 0 52 2 87 %

Bainit 46 8 1 158 74 %
Accuracy

0, 0, 0, 0,

Recall 87 % 7 % 46 % 60 % 64.74 %

Die Hinzunahme dieser beiden Parameter fuhrt zu einer signifikanten Steigerung der Accuracy

auf 64,74%. Bei genauer Betrachtung féllt jedoch auf, dass der angelassene Martensit nach wie

vor sehr unzureichend klassifiziert werden kann. Werden wiederum die beiden Martensit-

Klassen zusammengefasst, ergibt sich ein wesentlich besseres Bild, was der Konfusionsmatrix

in Tabelle 7-7 entnommen werden kann.

Tabelle 7-7: Konfusionsmatrix der Klassifizierung der Limi-Gefiigeaufnahmen unter Einbeziehung der REM-
Informationen, wobei die martensitischen und die angel. Martensit-Proben zusammengefasst sind. Die Accuracy fiir

alle Daten betragt 82,35%.

Referenz
Martensit Perlit Bainit Precision
Klassifizierung

Martensit 482 48 70 80 %

Perlit 8 62 2 86 %

Bainit 27 3 193 87 %
Recall 93 % 5500 | 7306 | Aceuracy
82,35 %

Mit 82,35% wird eine sehr gute Klassifizierungs-Treffsicherheit erzielt. Sowohl die

Martensitklasse als auch die Bainitklasse zeigen zufriedenstellende Recall- und Precision-

Werte. Lediglich der Recall des Perlits fallt im Vergleich deutlich ab.

126



7. Gefiigeanalyse

7.2.4 Diskussion der Ergebnisse

Die Ergebnisse aus Kapitel 7.2.3 erfordern eine tiefergehende Betrachtung und Untersuchung

der Klassifizierungsergebnisse. Unter Berticksichtigung des Datensatzes fallen zundchst die

teils sehr

unterschiedlichen Erscheinungsformen der jeweiligen zweiten Phase der

unterschiedlichen Proben auf (Abbildung 7-6). Um diesen Aspekt systematisch untersuchen zu

kénnen, wird statt der vorgegebenen Klassen gemaR ihrer zweiten Phase (Tabelle 7-1) eine

Klassifizierung mit der bereits trainierten SVM nach Probennummer durchgefihrt. Das

Ergebnis ist in Tabelle 7-8 als Konfusionsmatrix aufbereitet.

Tabelle 7-8: Konfusionsmatrix der Klassifizierung nach Probe. Zur besseren Ubersicht sind die zugeordneten Phasen

in Klammern angegeben (M = Martensit, a = angel. Martensit, P = Perlit, B = Bainit).

Referenz

Klassifizierung EREREYES £ 2|z T T E =
1318 (M) 26 5 0/0 0 06|01 0 3| 10 51
1319 (M) 2 26,0 1,01 41,0 0 0 3 68
1450 (M) 5 0166 9 11|31 4 1 0 1 72
1452 (M) 0 3|9 41 16|51 4 8 0 0 0 47
A061 (M) 0O 6 (317500 | 2 4 7 1 0 0 56
z21AM |1 /35 5 118 3|10 0 |0 7 58
75188 |7 /06 4 1/61/52 0|2 0 |0 14 59
01543 (P) 1,0/0/0/0|0| 031 10| O |O| O 66
60510 (P) 23/ 0|74 ,0|6 13629 1 O 1 57
Z272 (B) o(o0j0/0|0fO0O|0|1 0 2 0 1 50
C858 (B) 02022 |0|0|0|0| 0 56 O 98
C863 (B) 03 /0/1|10{0|0| 3]0 0 |0O]1l64 75
Recall (%) 40 | 54 |69|49 |62 |66 64 60 48| 40 |95 | 82
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Wahrend wiederum die korrekten Zuordnungen auf der Hauptdiagonalen dunkelgrau eingefarbt
sind, sind auch die Proben, die urspriinglich einer Klasse zugeordnet wurden, jeweils leicht grau
hinterlegt. Im vorliegenden Fall bedeuten Eintrdge im grau eingefdrbten Bereich, dass das
Modell sehr gut verallgemeinert. Werden lediglich Eintrage auf der Hauptdiagonalen erzielt, ist
neben der Problematik der ausbaufdhigen Objektanzahl grundsétzlich auch die Mdglichkeit
einer Uberanpassung (engl. Overfittings) in Betracht zu ziehen. Demnach sind die Proben mit
der Bezeichnung 1318 bis Z21A der Klasse Martensit zuzuordnen, Z518B gehort zur Klasse
des angelassenen Martensits, 01543 sowie 60510 entsprechen der Klasse Perlit und die drei
Proben Z272, C858 und C863 werden in die Bainit-Klasse eingeordnet. Mit einer Ausnahme
bei Probe 1318, bei der falschlicherweise 23 Testobjekte der Klasse C858 (also Bainit)
zugeordnet wurden, sind die Ergebnisse (iberwiegend innerhalb der Martensitklasse korrekt
identifiziert worden. Die Probe mit angelassenem Martensit (Z518B) zeigt wiederum viele
Treffer fir Martensit sowie einige Treffer bei der bainitischen Probe C863. Auch die
perlitischen Proben werden sehr gut erfasst und werden zumeist — mit wenigen Treffern beim
Martensit — innerhalb der Perlitklasse zugeordnet. Bei den bainitischen Proben sind die
Ergebnisse generell probenweise sehr zufriedenstellend zugeordnet, jedoch zeigen die
fehlenden Zuordnungen innerhalb der Bainitklasse (hellgrau unterlegte Eintrage), dass die
Varianz innerhalb dieser Gruppe sehr gro scheint. Neben der geringen Anzahl an Objekten
kommt bei Probe Z272 erschwerend hinzu, dass es sich bei genauer Betrachtung um eine
bainitische Probe handelt, die nachtraglich normalisiert wurde. Dieser Umstand erschwert die
Klassifizierung zusétzlich. Zur besseren Verstandlichkeit ist in Abbildung 7-6 jeweils ein Korn

aus den drei bainitischen Proben dargestellt.

C863 C865 2272

Abbildung 7-6: Ausschnitte aus den Bildern des bainitischen Probensatzes. a) C863, b) C865 und c) Z272.
Inshesondere der Unterschied von Probe Z272 ist herauszustellen und liegt in der nachtréglichen Normalisierung
dieser Probe.
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Bedingt durch die gewihlte Kontrastierung (Beraha-Atzung) erscheint die Substruktur der
Probe C863 durchaus dhnlich zu einer martensitischen Probe. Probe C865 weist dariiber hinaus
viele MAs (homogene, glatte graue Bereiche in Abbildung 7-6 b)) auf. Die groften
Unterschiede sind jedoch in Probe Z272 zu erkennen, da es sich um eine normalisierte Probe
handelt. Die Notwendigkeit, insbesondere die Bainit-Klasse mit all ihren Unterklassen gemaR
[12], [13], [15] tiefergehender zu beleuchten, wurde erkannt und wird in einer anschlieenden
Promotion mit dem Titel ,Quantifizierung und Klassifizierung von bainitischen
Geflgestrukturen weiterverfolgt. Auf die Mdglichkeiten der Erweiterung der Datensatze wird

im Kapitel 7.3.2 unter dem Begriff ,,Data Augmentation* naher eingegangen.

Im direkten Vergleich mit der erfolgreichen Klassifizierung von Gusseisen ([182], [184]) bleibt
festzuhalten, dass im Fall des Stahls ein deutlich hoherer Aufwand zu betreiben ist, da die
wesentlichen Unterschiede der Klassen bzw. Phasen in der Substruktur und nicht ausschlieRlich
in der Kornmorphologie zu suchen sind. Da es sich im vorliegenden Fall um einen sog.
supervised learning-Ansatz handelt, bei dem die Klassen manuell vorgegeben werden miissen,
kommt den initialen Bewertungen menschlicher Experten eine empfindliche Rolle zu. Da in
diesem Bereich bereits bei der Klassendefinition noch erheblicher Forschungsbedarf besteht
([203]), was zudem Inhalt vorwettbewerblicher Arbeitskreise (z. B. VDEh — Fachausschuss
Metallographie, Geflige- und Werkstoffmikroanalytik — Arbeitskreis Erweiterung der
Gefligeanalyse mit dem Rasterelektronenmikroskop) ist, stellt dieser Punkt die Schwachstelle
des gesamten Systems dar. Mdglichkeiten des unsupervised learning ([186]) sollten daher in

Zukunft ebenfalls betrachtet werden.

Eine allgemeine kritische Diskussion des Verfahrens ist ebenfalls notwendig. Zunéchst sei dazu
generell neben der vergleichsweise geringen Objektanzahl und den teils inhomogenen und
unausgewogenen Klassen die Datenerfassung mittels REM aufzufiihren. REM-Aufnahmen sind
sowohl hinsichtlich der Datengrole, -verarbeitung und Zeit als Nadeléhr der gesamten
Klassifizierung anzusehen. Ein hoherer Automatisierungsgrad, wie er von einigen
Mikroskopherstellern angeboten wird oder intelligente Scanalgorithmen (J135]) waére
dahingehend in der Zukunft ein Ansatzpunkt und ist Bestandteil eines eingereichten DFG-
Antrages (,,An Automated and Adaptive Image Acquisition Pipeline for the Classification of

Microstructures*).
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Als entscheidender Punkt im gesamten Prozess ist die Auswahl der Trainingsdaten zu sehen. In
der vorliegenden Arbeit wurde der komplette Datensatz zur eigentlichen Modellbildung
verwendet. Demnach wurden auch alle Objekte innerhalb der Kilassifizierung einer
Normalisierung und vollstdndig einer Kreuzvalidierung unterzogen. Dies birgt die Gefahr eines
sog. Overfittings in sich, sodass das Modell (iberangepasst ist und die Klassifizierung, statt einer
Verallgemeinerung, innerhalb der Klassengrenzen auswendig lernt. Ebenso kritisch ist die
Validierung zu sehen. Auch fir diesen Zweck wurde der gleiche Datensatz wie zum Trainieren
verwendet und lediglich mit einer einfachen Split-Validierung, die die Trainings- zu Testdaten
im Verhéltnis 80:20 aufteilt, versehen. Da die Testdaten jedoch bereits zur Bestimmung der
beiden Parameter C und y herangezogen und normalisiert wurden, sind bereits
Vorinformationen in die finale Entscheidung mit eingeflossen. Dieser Punkt wird unter dem
Stichwort Datenaufteilung auch im folgenden Kapitel 7.3 genauer adressiert. Generell bedarf

die Datenvorverarbeitung weiterer systematischer Uberlegungen.

Im vorgestellten Ansatz werden bisweilen viele morphologische Parameter ohne weitere
Gewichtung und tiefergehende Betrachtung zur Klassifizierung herangezogen. Neben einer
Reduzierung und dem Ld&schen einzelner bzw. redundanter Parameter (Tabelle 7-2) sollten
mittels Signifikanzanalyse die wichtigsten morphologischen Parameter identifiziert werden, um
das Modell effizienter und schneller zu gestalten. Dartiber hinaus birgt die Substrukturerfassung
— insbesondere im vorliegenden Fall der Stahlklassifizierung — enormes Potential. Neben
klassischen Parametern, die in der Gefiigeanalyse bereits bekannt sind, sind abstrakte,
pixelbasierte Parameter wie die LBP-Features, die eine Pixelnachbarschaft auswerten ([204]),
oder auch Methoden des Deep Learnings ([205]), die im Kapitel 7.3 n&her beschrieben werden,

zu diesem Zweck denkbar.

Kleine Objekte stellen die Schwachstelle bei jeder Klassifizierung dar. Flr derartige Félle
scheint daher entweder die Angabe einer Mindestobjektgrofle oder die Einbindung von

Kontextinformationen (z. B. sog. Max-Voting-Ansatze [171]) sinnvoll.

Auf die Informationen einer REM-Untersuchung zur Kilassifizierung kann unter
Berticksichtigung aller genannten Aspekte nicht verzichtet werden.
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7.2.5 Fazit der Klassifizierung mittels Support Vector Machine

Es konnte erfolgreich ein Konzept zur Klassifizierung mittels SVM anhand morphologischer
Parameter etabliert werden. Die LibSVM mit einem RBF-Kernel lieferten dabei die besten
Ergebnisse und mit den gefunden Parametern C =230.000 und y = 0,04 konnten bereits mit
dem gegebenen Datensatz, besonders fur den Martensit, sehr gute Ergebnisse erzielt werden.
Die deutliche Verbesserung der Kilassifizierung durch die sehr rudimentéren
Substrukturinformationen tber die registrierten REM-Aufnahmen zeigen, dass ein zukinftiger
Schwerpunkt bei der gezielten Erfassung der Substruktur (z. B. Haralick [51], [196]) liegen
muss. Insbesondere die bainitische Klasse bedarf jedoch noch tiefergehender Untersuchung.
Auch Informationen, die Uber weitere korrelative Verfahren erfasst werden, kénnen zur
Verbesserung der Klassifizierung herangezogen werden. EBSD-Daten sind dabei besonders
hervorzuheben, da sie beispielsweise durch Informationen Uber die Missorientierungen einen
enormen Mehrwert liefern konnen (siehe Kapitel 7.4). Eine Erweiterung der Klassifizierung auf

3D-Geflgeinformationen ist ebenfalls denkbar.

Die Ergebnisse untermauern das Potential des vorgestellten Ansatzes. Die genaue Betrachtung
der Klassifizierung zeigt, dass jedoch umfangliche, weitere Arbeiten auf dem Weg zu einer
verlasslichen, automatischen Klassifizierung von Stahlgefiigen notwendig sind. Aus diesem
Grund wird basierend auf den vorgestellten Ergebnissen in einer weiteren Promotion mit dem
Thema ,,Verfahren zur objektiven Gefiigeklassifizierung® der Ansatz weiterverfolgt. Erste
Ergebnisse wurden ebenfalls bereits gemeinsam veréffentlicht ([52]). Die Klasse des Bainits
stellt sich daruiber hinaus als grofite Herausforderung dar. Eine weitere Promotion, die sich mit
der Klassifizierung des Bainits mittels SVM widmet, wird daher im Anschluss an die
vorliegende Arbeit durchgefiihrt.

Basierend auf den Erkenntnissen aus dem Klassifizierungsansatz tber morphologische
Parameter mittels SVM wird im Folgenden ein alternativer Ansatz vorgestellt, der gezielt auf
die Substrukturen der zweiten Phase abzielt, die Problematik der GroRe des Datensatzes

aufgreift und die Segmentierung und Klassifizierung intelligent zusammenfihrt.
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7.3 Klassifizierung mittels Deep Learning

Neben den diskutierten Ansatzen der Klassifizierung mittels SVM sind die Erfolge von Deep
Learning Methoden ([206]) allgegenwaértig. Neben den rasanten Fortschritten im Bereich der
Objekt- und Gesichtserkennung war es der Sieg eines Deep Learning Algorithmus (AlphaGo)
im hochst komplexen Brettspiel ,,Go* gegen den gegenwartig besten menschlichen Spieler im
Jahr 2016, der diesen Ansatz in die breite Offentlichkeit brachte ([207]).

Das Prinzip von Deep Learning beruht auf kinstlichen neuronalen Netzen ([208]), einer
Nachempfindung biologischer Neuronen. Dabei werden Eingangssignale mit einer
entsprechenden Gewichtung zu einem Ausgangssignal verarbeitet und sind dabei untereinander
vernetzt ([205]). Eine schematische Darstellung eines neuronalen Netzes®’ ist in Abbildung 7-7

aufgefihrt.

Input-Layer  Hidden-Layer  Output-Layer
O; Oy

Abbildung 7-7: Darstellung eines einfachen neuronalen Netzes bestehend aus drei Ebenen (Layern): Dem Input-,
Hidden- und Output-Layer. Jedes Eingabesignal wird von allen Neuronen im Input-Layer aufgenommen und
verarbeitet. Jeder Output eines Neurons (dargestellt als Kreis) wird anschlieBend gewichtet (wnj) an den néchsten
Layer, der wiederum aus vollstandig vernetzten Neuronen besteht, (ibergeben. In der letzten Ebene (Output-Layer)
wird schlieRlich das Ausgangssignal (zum Beispiel eine Klassifizierung) erzeugt.

Die Anwendung traditioneller neuronaler Netze mit vollstandig verbundenen Neuronen im

Bereich der Bildverarbeitung wirde allerdings zu einer Vielzahl trainierbarer Parameter fiihren.

Aulerdem sind die klassischen neuronalen Netze nicht in der Lage, die natlrlichen Strukturen

17 Eine weiterfihrende und grundlegende Beschreibung zu neuronalen Netzen kann [186] entnommen
werden.
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in Bildern, wie beispielsweise die Korrelation zwischen benachbarten Pixeln, zu

beriicksichtigen.

Eine Weiterentwicklung der klassischen neuronalen Netze sind die sog. Convolutional Neural
Networks (CNNSs), ([209]). Das Grundkonzept der CNNs wurde bereits in den 1980er Jahren
vorgestellt ([210]), mit der Zunahme von Rechenressourcen, verfiigbaren Datenbanken und
besseren Lernalgorithmen haben sie in jlngerer Vergangenheit jedoch ein neues
Qualitatsniveau in einer Reihe von Domaénen erreicht. Daher sind CNNs die modernsten
Ansitze in vielen Bildverarbeitungsanwendungen. Typische CNNs bestehen aus mehreren, sich
wiederholenden Komponenten, die in Schichten (engl. Layer) angeordnet sind. Die
wesentlichen Bestandteile dabei sind: Faltung (engl. Convolution), Bundeln (engl. Pooling) und

vollstdndig verbundene Klassifizierungsschichten (engl. fully connected layers).

Die primare Aufgabe der Convolution Layer ist die Extraktion von Merkmalen. Dazu werden
die Eingangsdaten mit einem linearen Faltungsfilter bearbeitet. Das Ergebnis sind sog. Feature
Maps. Die ,, Tiefe* des Layers wird durch die Anzahl an angewendeten Filtern bestimmt. Jeder
Filter erzeugt eine Feature Map. Da es sich bei den Filtern um lineare Operationen handelt, die
meisten Klassifizierungsprobleme jedoch nicht-linear sind, werden sog. Rectified Linear Units
(kurz: ReLu)-Funktionen verwendet. Dabei werden alle negativen Werte der Feature Map auf
null gesetzt ([206]).

Um die Dimensionalitat der einzelnen Feature Maps zu reduzieren (x und y stellen die Pixel-
auflosung des Bildes bzw. der Feature-Map dar, z wird Ober die Tiefe des Layers, d. h. die
Anzahl der angewendeten Filter, bestimmt), wird das Pooling eingesetzt. Im Fall des sog. Max-
Pooling wird dazu lediglich der groRte Wert innerhalb einer zu definierenden
Pixelnachbarschaft verwendet ([211]). Dementsprechend reduziert sich die Dimension in x und
y, d. h. es werden lediglich die relevanten Signale weitergegeben. Auch die Gefahr der
Uberanpassung wird gemindert und das gesamte System wird weniger anfallig fur kleine
Abweichungen. Gleichzeitig kann die Rechenzeit schrittweise minimiert werden. Mit diesem
Schritt werden die Merkmale auch gréRen- und positionsinvariant, unabhéngig davon, wie grof3
das zu klassifizierende Objekt ist oder wo es im Bild liegt.

Diese beiden Schritte werden tblicherweise mehrfach hintereinander ausgefihrt. Daran schlie-

Ren sich die fully connected layer an, die wie klassische kiinstliche neuronale Netze ([186])
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angeordnet sind und mehrere Layer beinhalten, die jeweils vollstdndig miteinander verkniipft
sind. Dieser Schritt ist fir die Klassifizierung notwendig. In diesem Layer werden die
extrahierten Merkmale fir die Klassifikation unterteilt und auch mit verschiedensten
Gewichtungen kombiniert. In der letzten Ebene des fully connected layers erfolgt schlielRlich
die eigentliche Klassifizierung, die die extrahierten Merkmale bzw. Features tber verschiedene
Ansédtze wie die SVM (siehe Kapitel 7.2) oder die sog. Softmax-Funktion — eine
Normalisierungsfunktion, die aus den jeweils aktivierten Neuronen Kilassen-
wahrscheinlichkeiten berechnet ([212]) — verarbeitet und darauf basierend eine Klassifizierung

vornimmt.

Das eigentliche Trainieren wird tber eine sog. Rickprojektion (engl. Backpropagation) reali-
siert ([213]). Zu Beginn werden alle Filter, Parameter und Gewichtungen zuféllig festgelegt.
Mit Trainingsdaten wird schlieflich das Netz durchlaufen und mit der bekannten Referenz
(ground truth) verglichen. Die Abweichung wird schlieBlich berechnet und zurick in das
Netzwerk zu samtlichen Filtern, Parametern und Gewichtungen Uber einen Gradienten
eingepflegt. Dieser Schritt wird solange wiederholt, bis die Trainingsdaten korrekt klassifiziert
sind. AnschlieRend wird die Leistung anhand von Testdaten bewertet.

Damit das System nicht auswendig lernt (engl. overfitting) wird zuséatzlich ein sog. Dropout
Layer in das Netz eingefiigt. Dieser Ansatz erhoht merklich die Generalisierbarkeit, in dem es

zuféllig einzelne Neuronen wahrend des Trainingsprozesses ausblendet. [214]

Die folgenden Ergebnisse wurden in Nature Scientific Reports verdffentlicht ([56]) und
entstanden in Zusammenarbeit mit dem Max Planck Institut fir Informatik in der Gruppe von

Dr. Mario Fritz im Rahmen der gemeinsam betreuten Masterthesis von Seyed Majid Azimi.

7.3.1 Gegenwartiger Kenntnisstand

Generell werden Deep-Learning-Methoden bei der Objektklassifikation und der semantischen
Segmentierung von Bildern fiir verschiedene Anwendungen bereits seit geraumer Zeit einge-
setzt. AlexNet, ein CNN mit sieben Layern, das von Alex Krizhevsky et al. ([215])
vorgeschlagen wurde, war der Gewinner der ,,ImageNet Large Scale Visual Recognition
Challenge* (ILSVRC) im Jahr 2012, die eine der bekanntesten Aufgaben der
Objektklassifikation in der Computer Vision Community ist ([216]). Dies ist der Hauptgrund

dafiir, dass die Deep-Learning-Methoden in der Wissenschaft viel Aufmerksamkeit erregt
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haben. AlexNet verbesserte die Genauigkeit bei der ILSVRC 2012 um zehn Prozent. Durch
VGGNet, eine von Simonyan et al. ([217]) vorgeschlagene CNN-Architektur, die eine weitere
Zunahme an Layern beinhaltet, konnte die Klassifizierungsgenauigkeit noch einmal gesteigert
werden. Die Fully Convolutional Neural Networks (FCNNs) Architektur, vorgeschlagen von
Long et al. ([218]), ist eine der ersten und bekanntesten Arbeiten zur Anpassung der
Objektklassifikations-CNNs an semantische Segmentierungsaufgaben. FCNNs und ihre

Erweiterungen des Ansatzes sind derzeit Stand der Technik in der semantischen Segmentierung.

Im Bereich der Gefligeklassifizierung erscheinen die Deep-Learning-Methoden ebenfalls sehr
vielversprechend, da sie in der Lage sind, abstrakte Merkmale (sog. High-Level-Features) aus
Rohdaten zu extrahieren. Diese CNNs koénnen fiir Erkennungs- und semantische, pixelweise
Segmentierungsaufgaben trainiert werden. Im Gegensatz zu traditionellen Methoden, wie sie
bereits in Kapitel 7.2 beschrieben wurden, bei denen Merkmalextraktion bzw. Quantifizierung
und Kilassifikation getrennt voneinander erlernt werden und auf pixel- und kontextbasierten
Bildanalyseschritten beruhen, werden bei Deep Learning Methoden diese Teile gemeinsam er-

lernt.

Masci et al. nutzen beispielsweise CNNs, um Defekte in Stahl zu detektieren ([178]). Erste
Klassifizierungsaufgaben fir verschiedene Materialien ([154]), einzelne Gefligebestandteile
wie Dendriten ([155]) oder auch fiir ultrahochfeste Stahle ([156]) wurden ebenfalls mittels Deep
Learning Algorithmen erfolgreich bearbeitet.

Im Folgenden werden Deep Learning Ansatze verwendet, um einen segmentationsbasierten An-
satz auf Basis von Fully Convolutional Neural Networks gemaf ([218]) sowie eine Erweiterung
von CNNs, die auf einem sog. Max-Voting-Schema beruhen, zur Klassifizierung von Stahlge-

fligen am Beispiel des gegebenen Datensatzes aus Tabelle 7-1 anzuwenden.
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7.3.2 Versuchsgestaltung

Als Datenbasis dienen die Aufnahmen von zweiphasigen Stahlgefiigen (Kapitel 4), wie sie
bereits fur die Klassifizierung mittels SVM (Tabelle 7-1) verwendet wurden. Im Vergleich zu
Kapitel 7.2 werden jedoch nicht nur die Blechviertel-Positionen verwendet, sondern fiir die
Proben 1318, 1319, 1450, 1452, 1543, A061, Z518B, 60510 und C863 auch die Position bei
dreiviertel der Blechdicke, die als &quivalent anzusehen ist. Demnach ergeben sich 21
zusammengesetzte Aufnahmen die sich in martensitische (elf Aufnahmen), angelassene
martensitische  (zwei Aufnahmen),  perlitische  (vier Aufnahmen) und  bainitische
(vier Aufnahmen) Proben unterteilen. Die Datenaufteilung (engl. data split) ist bildbasiert mit
elf Trainingsbildern und zehn Testbildern, was zu insgesamt 2831 Trainings- und 2262
Testobjekten fuhrt. Auch an dieser Stelle sei noch einmal auf die Besonderheit bei Probe 2272
hingewiesen, die nachtraglich normalisiert wurde und daher ein unterschiedliches
Erscheinungshild zu den anderen bainitischen Proben aufweist, obwohl sie zur selben Klasse
zugeteilt wurde und damit stellvertretend fir die Vielfalt innerhalb des Bainits im Allgemeinen
steht ([10]).

Da insbesondere die Anzahl an annotierten REM-Bildern limitiert ist, und es somit wahrschein-
lich zu einer Uberanpassung (overfitting) des Modells kommen kann, werden Netzwerke, die
bereits mit grolen Trainingsdatenséatzen wie ImageNet ([215]) trainiert wurden, auf dem neuen
Datensatz trainiert. Dieser Ansatz wird als "Feintuning" bezeichnet. Mit dieser Technik kénnen
die Gewichte der Neuronen effektiver initialisiert werden. Es kann daher davon ausgegangen
werden, dass das Netzwerk bereits in der Ndhe eines guten lokalen Minimums liegt und weitaus
weniger Trainingsdaten zur Konvergenz bendtigt. Von vorab trainierten CNNs kdnnen
Merkmale auch ohne Feintuning extrahiert werden. Stattdessen wird die Ausgabe der fully
connected Layer vor der Klassifizierungsebene als Merkmalsvektor betrachtet. Diese
Merkmale, die als DeCAF ([219]) bekannt sind, kdnnen z. B. mit SVMs klassifiziert werden.
Der einzig verfuigbare Datensatz, der in der Literatur aufgefiihrt ist ([220]), ist insofern fur die
vorliegende Arbeit unbrauchbar, als dass er keine annotierten Daten enthélt und durch den
hohen Kohlenstoffgehalt der verwendeten Stahle ganzlich andere Geflige beinhaltet.

Eine weitere Option bei kleinen Datensatzen, wie sie in der vorliegenden Arbeit vorhanden sind,
ist die kiinstliche VergréRerung des Trainingssatzes, z. B. durch Drehen oder Spiegeln unter
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Beibehaltung der Klassenbezeichnungen. Dies wird als Datenvervielfaltigung (engl. Data
Augmentation) bezeichnet ([221]).

Die in der vorliegenden Arbeit verwendeten CNN-Architekturen sind:

e CIFARNet: CNN mit drei Convolution- und Max-Pooling-Layern und zwei fully
connected Layern. Es handelt sich um eine modifizierte Version des LetNet mit einem
ReLU-Aktivierungs-Layer und einem Dropout-Layer ([209]).

e AlexNet: CNN mit 60 Millionen Parametern ([215]). Im Vergleich zu CIFARNet
besteht es aus acht Layern, darunter fiinf Convolution Layer, drei Max-Pooling-Layer
und drei fully connected Layer.

e VGGnet: CNN mit 13 Convolution-, fiinf Pooling- und drei fully connected Layern,
bekannt als VGG16 mit insgesamt 138 Millionen Parametern. Eine Erweiterung dieser
CNN Version ist VGG19 mit insgesamt 19 Layern, was mit deutlich weniger Parame-
tern bei gleicher Leistung auskommt und somit deutlich effizienter ist als CIFARNet
und AlexNet. [217]

Zwei Ansétze werden fur die Klassifizierung mittels Deep Learning verfolgt. Zunéchst erfolgt,
basierend auf den in Kapitel 7.2.2 beschriebenen, um die Matrix geméaR Kapitel 6.1 bereinigten
REM-Aufnahmen, eine objektbasierte Gefuigeklassifizierung der zweiten Phase mittels CNNs.
Da CNNs eine feste Bildgrofie bendtigen, miissen die Bilder zundchst normalisiert und an-
schlielend objektweise getrennt werden, bevor sie schlieBlich auf die notwendige Grolie fur das

Netzwerk (im vorliegenden Fall fir VGG16) transformiert werden.

In der folgenden Abbildung 7-8 ist der schematische Ablauf der Klassifizierung dargestellt.
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Ausgeschnittenes Objekt

Softmax/
= = SVM

14x 14 x512 7x7x512 1x1x4096 1x1x4

28 x28x512
56 x 56 x 256

112 x 112 x128 .
224 x 224 x 64 Convolution MaxPooling Fully Connected At_)bruch
+ ReLU +ReLU ) (Trainingsphase)

Abbildung 7-8: Darstellung der objektbasierten Klassifizierung. Als Eingangsbild dient ein ausgeschnittenes Objekt
aus der maskierten REM-Aufnahme, welches auf eine fixe GréRe von 224 x 224 px transformiert wird. Das Netz-
werk zur Klassifizierung besteht aus mehreren Convolution- und ReLu-Layern, jeweils mit Max-Pooling-Layern.
Die jeweilige GroRe des Layers wird stetig reduziert, wéhrend die Tiefe des Layers stetig zunimmt. Die Merkmale
werden schlieflich an vollstandig vernetzte (fully connected) Layer mit ReLu-Layern tibergeben, an deren Ende die
Klassifizierung mit Softmax bzw. mittels SVM steht.

Ausgehend von den um die Matrix bereinigten REM-Aufnahmen wird jedes Objekt der zweiten
Phase extrahiert (Ablauf siehe 6.1.3) und automatisch an das Netzwerk tbergeben. Anschlie-
Rend wird das Objekt auf eine GroRe von 224 x 224 px verzerrt (engl. Warping). Dieser Aus-
schnitt dient schliellich als Eingangssignal fur das CNN. Sdmtliche erzeugten Objekte werden
schliellich zufallig in Training- und Testdaten aufgeteilt, sodass sie als identisch, unabhangig
verteilt angesehen werden koénnen. Die Klassifizierung mittels CNN erfolgt anschlieRend

basierend auf drei unterschiedlichen Ansétzen:

e Vollstandig trainiertes CNN und Klassifizierung mittels Softmax-Layer (zufallig initi-
ierte Netzwerk-Parameter)

e Feintuning eines bestehenden CNNs und Klassifizierung mittels Softmax-Layer

e Bestimmung von DeCAF-Merkmalen aus einem vortrainierten VGG16 Netzwerk und

Klassifizierung mittels einer Multi-Klassen SVM mit RBF-Kernel.

Das Netzwerk besteht im Detail aus mehreren Layern (Convolution + ReLu, Max-Pooling, fully
connected + ReLu, drop out (bzw. Abbruch-Layer), Softmax bzw. SVM), wie sie in

Abschnitt 7.3 beschrieben wurden.

Dieses Verfahren ist demnach vergleichbar zu der Klassifizierung, wie sie in Kapitel 7.2 be-
schrieben worden ist, jedoch mit unterschiedlichen Parametern, die der Klassifizierung zu

Grunde liegen.
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Der zweite Ansatz erfolgt pixelbasiert und bedarf daher im Vergleich zur objektbasierten Klas-
sifizierung keiner Verzerrung der zu klassifizierenden Objekte. Dazu wird ein FCNN in Kom-
bination mit einem Max-Voting-Schema verwendet, sodass jedes Objekt einheitlich klassifiziert
wird. In Abbildung 7-9 ist der max-voted FCNN (kurz MVVFCNN) Prozess schematisch darge-
stellt.

H/16 X WIL6 x 512 H/32 x W/32 x 4096 H/16 x W/16 X 512

H/8 x W/8 x 512 H/8 x W/8 x 512

H/4 X W/4 X 256 m
HI2 X Wi2 x 128 m HXWx5

HxW x64 HxW

5 Convolution . MaxPooling @ Upsampling o  Abbruch . Softmax
+ReLU (Trainingsphase)

Abbildung 7-9: Darstellung des Prozessablaufes zur pixelbasierten Klassifizierung. Uber die sog. Schiebefenster-
technik werden jeweils REM-Ausschnitte an das Netzwerk (ibergeben. AnschlieRend erfolgt eine Reihe von Convo-
lution- mit ReLu-Layern, jeweils mit einer Max-Pooling-Schicht. Am Ende schlieen sich Upsampling Layer an, die
als Ergebnis eine pixelweise Klassifizierung mittels Softmax beinhaltet. Objektweise erfolgt schlielich ein Max-
Voting, nachdem die einzelnen Fenster wieder zu einem Gesamtbild zusammengesetzt wurden. Um die Generali-
sierbarkeit zu erhdhen sind sog. Skip-Layer (A und B) eingebaut, die zuféllig einzelne Neuronen entfernen.

Mit dieser Methode kénnen sowohl die REM- als auch die Limi-Aufnahmen pixelweise klassi-
fiziert werden. Der generelle Aufbau entspricht dem von Long et. al ([218]) und basiert auf
VGG16, allerdings wird statt eines fully connected layers ein convolutional layer verwendet
und es werden dartber hinaus ein Upsampling- sowie sog. Skip-Layer (A und B in
Abbildung 7-9) eingefugt. Die Skip-Layer dienen der Verbesserung der Klassifizierung durch
die Verschmelzung von groben und feinen Informationen. Dartber hinaus werden die bereits

beschriebenen Layer Convolution + ReLu, Max-Pooling, drop out und Softmax verwendet.

Da die zusammengesetzten REM- und Limi-Aufnahmen, wie sie im Abschnitt 7.2.2 beschrie-
ben wurden, nicht als Gesamtaufnahme verarbeitet werden konnen, wird die sog.
Schiebefenster-Technik ([222]) eingesetzt. Die tatsachliche BildgroRe, die verarbeitet werden
kann, hangt im Wesentlichen vom Grafikkarten-Speicher ab. Der jeweilige Ausschnitt wird
schlieflich an das FCNN Ubergeben. Das Ergebnis besteht aus einer Matrix, in der jeder Pixel
die Wahrscheinlichkeit fur die Klassen beinhaltet. Die Klasse mit der hdchsten
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Wahrscheinlichkeit wird Gbernommen. Um innerhalb eines Objektes nicht unterschiedliche
Phasen vorliegen zu haben, kommt das sog. Max-Voting zum Einsatz, das einem Objekt die
Klasse zuordnet, die den meisten Pixeln zugeordnet wurde. Wurden alle Ausschnitte
segmentiert und Klassifiziert, werden sie wieder zu einem Gesamt-Ergebnisbild

zusammengeflgt.

Weitere Informationen zur Implementierung beider Ansétze kénnen der entsprechenden Verof-

fentlichung ([56]) entnommen werden.

7.3.3 Ergebnisse der Klassifizierung mittels Deep Learning

Im Folgenden werden die Ergebnisse der Klassifizierung mit den beiden beschriebenen
Ansatzen aufgefihrt. Eine Zusammenfassung aller Klassifizierungsergebnisse ist in Tabelle 7-9
dargestellt. Neben der verwendeten Klassifizierung und den Eingangsdaten ist sowohl die
Trainingsstrategie als auch die finale Treffsicherheit (Accuracy) angegeben.

Tabelle 7-9: Zusammenfassung aller verwendeten Klassifizierungen mit unterschiedlichen Eingangsdaten (REM und
Limi-Aufnahmen), Trainingsstrategie und der finalen Accuracy.

Art der

Klassifizierung e Mikroskop Training Accuracy
Klassifizierung

CIFAR-Net Objektbasiert Limi Von Grund auf 51,27 %
CIFAR-Net Objektbasiert REM Von Grund auf 57,03 %
vortrainiertesV GG19 Objektbasiert Limi : 56,56 %
vortrainieriesy GG19 Objektbasiert REM : 64,84 %
VGG16-Net Objektbasiert Limi Feintuning 60,02 %
VGG16-Net Objektbasiert REM Feintuning 66,50 %
MVFCNN Pixel-basiert Limi Feintuning 70,14 %
MVFCNN Pixel-basiert REM Feintuning 93,94 %

Wie der Tabelle 7-9 entnommen werden kann, kann selbst fir die Limi-Aufnahmen Uber den
pixelbasierten Ansatz mit einem Feintuning eine Treffsicherheit von bis zu 70,14 % erreicht
werden. Jedoch ist, wie bereits im vorangegangen Kapitel 7.2 gezeigt, deutlich zu erkennen,
dass die REM-Daten eine signifikante Verbesserung der Klassifizierung fir samtliche Ansétze
liefern. Die objektbasierten Ansatze liefern generell eine schlechtere Leistung als der
pixelbasierte Ansatz. Besonders kritisch im objektbasierten Ansatz ist die Tatsache zu
bewerten, dass die Objekte durch die Vorgabe des verwendeten Netzwerkes stets mitunter stark

transformiert werden und somit viele Informationen der Substruktur und Morphologie verloren
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gehen. Die finale Klassifizierung mittels SVM schneidet insgesamt besser ab als die
Klassifizierung mittels Softmax-Funktion im CIFAR-Net, jedoch etwas schlechter im Vergleich
zum VGG16-Net.

Tabelle 7-10 zeigt die Konfusionsmatrix des MVFCNN-Ansatzes (Feintuning mit ausgegliche-
nen und erweiterten REM-Trainingsdaten) als besten Klassifizierungsansatz fur die zweite
Phase. In dieser Darstellung werden fehlende Objekte aus dem Segmentierungsschritt nicht be-
ricksichtigt (insgesamt 48 Objekte werden tber den kombinierten Segmentierungsschritt nicht
erkannt). Aus diesem Grund liegt die Treffsicherheit bei 95,23 % und damit etwas hoher als die
beste Klassifikationsgenauigkeit von 93,94 %, die in Tabelle 7-9 fiir diesen Ansatz angegeben
wird.

Tabelle 7-10: Konfusionsmatrix fiir den pixelbasierten Klassifizierungsansatz nach Feintuning unter VVerwendung
der REM-Daten. Die Accuracy liegt bei 95% fiir den gegebenen Datensatz.

Referenz
Martensit Angel._ Perlit Bainit Precision
. Martensit
Klassifizierung

Martensit 1190 0 0 11 99 %

Angel. Martensit 24 268 0 0 92 %

Perlit 0 0 317 9 97 %

Bainit 39 6 16 325 84 %
Accuracy

0, 0, 0, 0,
Recall 95 % 98 % 95 % 94 % 95 %%

Die Konfusionsmatrix zeigt, dass das Netzwerk 1190 Martensitobjekte korrekt klassifizieren
kann, was 94,97 % der gesamten martensitischen Objekte entspricht. 24 bzw. 39 Objekte wer-
den falschlicherweise als angelassener Martensit bzw. Bainit klassifiziert. Auch bei den drei
anderen Klassen angelassener Martensit, Perlit und Bainit sind die Ergebnisse mit wenigen

Ausnahmen ausgezeichnet.

Wie im Abschnitt 7.3.2 erldutert, dient eine unbearbeitete REM- bzw. Limi-Aufnahme als Input

des Netzwerks, sodass eine gleichzeitige Segmentierung und Klassifizierung innerhalb des
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Netzwerks erfolgt. In Tabelle 7-11 sind die Ergebnisse der Segmentierung je Phase des pixel-
basierten Ansatzes flr die einzelnen Bereiche geméR Abbildung 7-9 mit ausgeglichenen und
vervielféltigten Daten, sowohl fur die Limi- als auch fir die REM-Aufnahmen, dargestellt.

Tabelle 7-11: Performance des pixelbasierten Ansatzes in Bezug auf die Segmentierung unter Verwendung der

FCNN mit ausgewogenen und vervielfaltigten Daten nach Feintuning fiir jede Gefiigeklasse. Die Matrix hat die
héchste und Bainit die niedrigste Genauigkeit.

Mikroskop Matrix Martensit Angel. . Perlit Bainit
Martensit
Limi 94,11 % 50,11 % 58,36 % 19,35 % 5,21 %
REM 94,22 % 79,85 % 72,62 % 70,46 % 37,32 %

Die Matrix hat die hdchste Pixelgenauigkeit von 94 % sowohl fur die Limi- als auch die REM-
Aufnahmen. Dies kann darauf zurlckgefihrt werden, dass die Trainingsbasis fur den Ferrit am
umfangreichsten ist, da er in allen untersuchten Proben vorliegt und nicht weiter unterteilt wird.
Bainit stellt mit einer Pixelgenauigkeit von 5 % im Limi bzw. 37 % im REM die Phase dar, die
am schlechtesten erkannt wird. Ein Grund dafur kann in der geringen Probenanzahl sowie in
den im Kapitel 7.2.4 bereits diskutierten Herausforderungen der bainitischen Phase liegen.

In Abbildung 7-10 sind einige Beispiele der REM-Segmentierung, wie sie in Tabelle 7-11 fur
die REM-Bilder dargestellt wurden, aufgefuhrt.

a) Martensit Bl Angel. Martensit Bl Perlit Bainit

REM

Ground Truth

Ergebnis
(der Testdaten)
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b) Martensit [ Angel. Martensit [l Perlit Bainit 1l

REM

Ground Truth

- . . ‘
7 bl

(der Testdaten)
Abbildung 7-10: Beispiele der Segmentierung von REM-Bildern mit gleichzeitiger Klassifizierung. a) Erfolgreiche
Segmentierung und Klassifizierung in Bezug auf die manuelle Segmentierung, die als Referenz (,,Ground Truth*)
angesehen wird. b) Objekte, bei denen die Segmentierung und Klassifizierung keine gute Ubereinstimmung mit der
Referenz zeigt. Besonders die bainitische Probe Z272 verursacht durch die groRen Bereiche von Zementit-Agglome-
rationen erhebliche Probleme. '8

In den weniger erfolgreichen Féllen (Abbildung 7-10 b)) wird deutlich, dass es zwei Fehler-
quellen gibt. Vereinzelt werden Matrixkdrner, die aufgrund ihrer Orientierung einen leichten
Atzangriff aufweisen (vergleiche dazu Kapitel 5.4), falschlicherweise als Objekte zweiter Phase
zugeordnet. Die grofiten Probleme verursachen jedoch die Objekte aus Probe Z272 (normali-

sierte Probe) durch die Anordnung von Zementit-Agglomerationen.

Die finalen Ergebnisse der Gefugeklassifikation, die durch Stitching und Anwendung eines
Max-Voting-Schemas geméaR Abbildung 7-9 noch einmal erheblich verbessert werden, sind in
Abbildung 7-11 dargestelit.

18 Modifiziert nach [56].
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i ) Ergebnis
Ergebnis nach Max Voting
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Abbildung 7-11: Ergebnis der kombinierten Segmentierung und Klassifizierung nach Stitching und vor bzw. nach
Max-Voting der Testdaten. Die einheitliche Farbgebung zeigt die herausragende Ubereinstimmung mit dem
Ausgangsbild.®

Die Ergebnisse in Abbildung 7-11 zeigen, dass die meisten Objekte in der jeweiligen Geflige-
aufnahme korrekt klassifiziert werden. Dies gilt in gleicher Weise und Qualitat fur die weiteren
sechs Testbilder.

Bei Gegentberstellung der Segmentierung der Limi- und REM-Bilder an der gleichen Position
(Abbildung 7-12) ist deutlich erkennbar, dass die Segmentierung der zweiten Phase in beiden
Fallen nahezu perfekt ist.

19 Modifiziert nach [56].
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Ergebnis Ergebnis
(der Testdaten) (der Testdaten)
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Abbildung 7-12: Vergleich der kombinierten Segmentierung und Klassifizierung zwischen Limi- und REM-Aufnah-
men. Auch wenn die Segmentierung in beiden Fallen sehr zufriedenstellend ist, werden die Nachteile der Limi-
Klassifizierung anhand der Farbenvielfalt in den Ergebnisbildern sehr deutlich. Das Ergebnis wird noch einmal
deutlich besser, nachdem ein Max-Voting erfolgt (nicht gezeigt).2°

Lediglich die Klassifizierung der Limi-Aufnahme im Vergleich zum REM ist deutlich
schlechter. Das Max-Voting, welches im Netzwerk implementiert ist, wird im vorliegenden Fall
(Abbildung 7-12) noch nicht angewendet, um die Leistungsfahigkeit des Ansatzes besser

nachvollziehen zu kénnen.

7.3.4 Diskussion der Ergebnisse

Die bisherigen Ergebnisse, die als Konzeptstudie zu verstehen sind und die Mdglichkeiten
dieses sehr aktuellen und stark interdisziplindren Ansatzes aufzeigen, bedrfen dennoch einer
tiefergehenden Diskussion. Wahrend der erste, objektbasierte CNN-Ansatz vergleichbar zu der
Idee ist, wie sie in Kapitel 7.2 vorgestellt und diskutiert wurde, konnte mit dem pixelbasierten

Ansatz (MVFCNN) ein in der Materialwissenschaft ganzlich neuer Ansatz etabliert werden.

20 Modifiziert nach [56].
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Zunéchst kann festgestellt werden, dass alle vorgestellten Deep Learning Methoden auf dem
gegebenen Datensatz hervorragende Ergebnisse lieferten (Tabelle 7-9) und im direkten
Vergleich zu den Ergebnissen aus Abschnitt 7.2.3, Tabelle 7-4 und Tabelle 7-6, zumeist besser
abschneiden. Insofern kénnen auch die in den CNNs extrahierten High-Level-Features zur
Klassifizierung von Gefiigen herangezogen werden. Dennoch bleibt festzuhalten, dass diese
High-Level-Features im Vergleich zu den morphologischen Parametern, wie sie in Tabelle 7-2
aufgefihrt sind und gemal Abschnitt 7.2.5 zukunftig erweitert werden sollen, sehr abstrakt sind
und somit auch nicht ohne weiteres fir gezielte Korrelationen herangezogen werden kénnen.
Auch direkte physikalische Zusammenhdange zwischen der Phasenbildung und -kinetik sowie
der Morphologie sind in diesem Ansatz nicht ableitbar. Die Entscheidungen, die das finale
Klassifizierungsergebnis liefern, kénnen bei derart komplexen und tiefen Netzwerken nicht
mehr nachvollzogen und daher auch nicht validiert werden. Die herausragenden Ergebnisse, die
Deep Learning liefert sind andererseits Grund genug, sich auf diese neuen Ansétze auch

innerhalb der Materialwissenschaft einzulassen.

Die Ergebnisse der objektbasierten Klassifizierung deuten darauf hin, dass tiefere Netzwerke
bessere Ergebnisse zeigen als flachere. Selbst mit Merkmalen, die aus dem vortrainierten
VGG19 extrahiert und mit einer SVM Klassifiziert wurden, kdnnen vergleichbare Leistungen
mit den Ergebnissen von trainiertem CIFARNET und VGG16 erzielt werden(Tabelle 7-9). Der
kritischste Schritt, der sich letztendlich auch in den schlechteren Klassifizierungsergebnissen
widerspiegelt, liegt wohl in der BildgroRenanpassung, die das Netzwerk vorgibt. Dadurch wird
die Substruktur derart verzerrt, dass es, je nach Objektgrélie, zu empfindlichen Datenverlusten

und -verfalschungen kommen kann.

Dieser Schritt ist bei dem pixelbasierten Ansatz (MVFCNN) nicht mehr erforderlich und kann
daher auch als entscheidender Grund fur die deutlich bessere Performance angesehen werden.

Die Konfusionsmatrix in Tabelle 7-10 zeigt, dass das Netzwerk immer noch eine gewisse Fehl-
klassifizierung von Martensit-Objekten liefert. Auch wenn die Substrukturen des Martensits,
des angelassenen Martensits und teilweise auch des Bainits im vorliegenden Datensatz sehr
ahnlich sind, kdnnen diese sehr gut getrennt werden, was abermals das Potential dieser Methode
unter Beweis stellt. Bei Erweiterung des Datensatzes ist davon auszugehen, dass auch die
bisherigen Fehlklassifikationen auf ein Minimum reduziert werden kénnen und nur noch

kleinste Objekte kritisch sind. Die Generalisierbarkeit des Ansatzes wird unter anderem dadurch
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erkennbar, dass selbst die normalisierte, bainitische Probe im Training gut zugeordnet wurde.
Dies deutet darauf hin, dass die Berlcksichtigung jedes einzelnen Pixels und die
Berticksichtigung der Pixelnachbarschaft eine entscheidende Rolle bei der korrekten
Klassifizierung von Objekten spielen. Nichtsdestotrotz ist eine Erweiterung besonders fiir die
Klasse Bainit zwingend notwendig, auch im Hinblick auf die weitere Unterteilung in
Unterklassen. Ein mogliches Vorgehen zur Erfassung der bainitischen Gefuge wird in
Kapitel 7.4 andiskutiert.

Der Einfluss der Datenerweiterung und des Feintunings fir den MVFCNN-Ansatz ist in Tabelle

7-12 aufgezeigt.

Tabelle 7-12: Darstellung der Auswirkungen des Feintunings und der Datenvervielfaltigung mit Hilfe des
MVFCNN-Ansatzes. Wahrend das Feintuning einen signifikanten Einfluss hat, ist der Effekt der Datenvervielfalti-

gung gering.

Eingangsdaten Training Accuracy
Original-REM-Daten Von Grund auf 55,50 %
Original-REM-Daten Feintuning 87,98 %

Angepasste REM-Daten Feintuning 90,97 %
Angepasste und vervielfaltigte . . 0
REM-Daten Feintuning 93,94 %

Das Feintuning innerhalb des MVFCNN-Ansatzes zeigt mit Abstand den gréRten Einfluss auf
die Treffsicherheit im Vergleich zu MVFCNNSs mit unausgewogenen Daten, die von Grund auf
neu trainiert wurden. Eine mogliche Ursache fur diesen Sachverhalt ist, dass verschiedene
Rotationen von Texturen innerhalb von Objekten bereits vor der Datenerweiterung im

Datensatz vorhanden sind, die das Netzwerk bereits gesehen und gelernt hat.

Fur die Limi-Klassifizierung ist, wie bereits im Kapitel 7.2 gezeigt, erkennbar, dass die
Auflésung flr die gegebenen Stahlgefuige nicht ausreicht, um die Objekte ausreichend gut in
die gegebenen Klassen einzuordnen. Perspektivisch kénnte jedoch auch dies durch wesentlich
groRere Datenmengen in Kombination mit angepassten Atzungen oder korrelativen Informati-
onen verbessert werden. Um falsche Klassifizierungen moglichst auszuschlielen, sollte jedoch

nach Méglichkeit immer auf REM-Daten zuriickgegriffen werden.
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Die Artefakte durch das Stitching der Bilder sowie die unterschiedlichen Ausleuchtung und
Praparationsriickstdnde sowie Kratzer in den Aufnahmen verschlechtern die Klassifikations-
genauigkeit, wenngleich das Netzwerk in einigen Féllen die Artefakte bereits erfolgreich aus-
blendet. Einige Beispiele sind in Abbildung 7-13 dargestellt.

a)

Abbildung 7-13: Beispiele von Artefakten (rotes Késtchen) im REM (a),c),d)). Nicht alle Artefakte werden als solche
erkannt (b)), in vielen Fallen werden sie jedoch bereits aus der Klassifizierung ausgeschlossen.?

Auch dieses Beispiel zeigt die gute Generalisierbarkeit des Ansatzes und stellt dartber hinaus
auch fir reine Segmentierungsaufgaben enormes Potential dar.

Im vorliegenden Fall wird der Ferrit als Matrix nicht weiter unterteilt. Bei entsprechendem La-
beling des Ferrits (bzw. der Korngrenzen) sollte das System jedoch in der Lage sein, den Ferrit

auch objekt- bzw. kornweise zu klassifizieren und auszuwerten.

Im Vergleich zu den Arbeiten von DeCost et al. ([154], [156]) werden im vorliegenden Fall
nicht nur Gefiigeaufnahmen als Ganzes nach Phase oder Material eingeordnet, sondern eine

objektweise Klassifizierung in Kombination mit einer Segmentierung erreicht.

21 Modifiziert nach [56].

148



7. Gefiigeanalyse

7.3.5 Fazit der Klassifizierung mittels Deep Learning

In der vorliegenden Arbeit konnte erfolgreich die Machbarkeit einer effektiven Klassifikation
von Stahlgefligen mit Deep Learning Methoden ohne separate Segmentierung und
Merkmalextraktion gezeigt werden. Durch eine Segmentierung in Kombination mit einer
Klassifizierung durch ein trainiertes FCNN-Netzwerk mit einem abschliefenden Max-Voting-
Schema konnte der vorliegende Datensatz mit hoher Genauigkeit in die jeweiligen Phasen

eingeteilt werden.

Eine Verbesserung des Ansatzes kann in erster Linie durch die Erweiterung der Trainingsdaten
(insbesondere fir die Klasse Bainit und perspektivisch auch fur samtliche Unterklassen) er-
reicht werden. Um die Subjektivitat bei der Erstellung der Referenz- bzw. Trainingsdaten weiter
zu reduzieren, scheint eine gezielte Probenherstellung in Kombination mit dilatometrischer

Auswertung sinnvoll.

Um den Ansatz noch universeller zu gestalten, ist es notwendig, gezielt unterschiedliche Prapa-
rationsroutinen sowie unterschiedliche Kontrastierungen an den gleichen Proben durchzufiihren

und somit eine moglichst robuste Klassifizierung erhalten zu kénnen.

Der vorgestellte Ansatz ist bei vorhandenen, gelabelten Gefligeaufnahmen auf sémtliche Mate-
rialklassen erweiterbar und nicht nur fiir die Gefugeklassifizierung sowie Segmentierung,
sondern auch fur die Detektion von Fehlern, wie es von Masci et al. ([178]) publiziert wurde,

einsetzbar.
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7.4 Ausblick Gefligeanalyse

Wie bereits im Kapitel 7 ausgefiihrt, wird weiterhin aktiv an der Weiterfiihrung der objektiven
Gefligeklassifizierung gearbeitet. Neben den in Kapitel 7.3.5 erwéhnten Aspekten stellt die Ein-
beziehung von weiteren Gefligeinformationen, wie sie beispielsweise tiber EBSD gewonnen

werden kdnnen, eine vielversprechende Option dar.

Der notwendige néchste Schritt liegt jedoch zundchst in der weiteren Unterteilung des Bainits.
Mit seiner Vielzahl an Unterklassen ([15]) stellt sowohl die Probenauswahl als auch die
Kontrastierung eine Herausforderung dar. Nicht zuletzt, weil die Uberginge zwischen den
Subklassen des Bainits flieRBend sind und bislang lediglich unter Berlicksichtigung

verschiedener GroRenskalen tiberhaupt erfassbar sind.

Eine gezielte Probenherstellung ist daher unumgénglich — in Kombination mit Mdglichkeiten,
die auftretenden Phasen auch validieren zu konnen. Dilatometrischen Untersuchungen und
Temperatur-Keilversuchen ([223], [224]) kommen daher eine zentrale Rolle zu. Ein méglicher
Ansatz zur Erfassung bainitischer Strukturen wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit
grundsétzlich erarbeitet und unter [54] verdffentlicht. Dazu wurden mit Hilfe von
Temperaturkeilversuchen Proben hergestellt, die sich nur durch ihre Endkihltemperatur
unterscheiden. Mit Hilfe dieser Proben ist es mdglich, Referenzkennwerte zu bestimmen und in

einem korrelativen Ansatz das Gefiige vollumféanglich zu beschreiben (Abbildung 7-14).
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Abbildung 7-14: Korrelative Gefligeanalyse zur Phasencharakterisierung. Durch die Kombination aus Limi, EBSD
und statistischer Nanoindentation kénnen Morphologie, Missorientierung und lokale Harte derart kombiniert werden,
dass selbst komplexe Gefiigebestandteile identifiziert und quantifiziert werden kdnnen.

Auch die rasante Weiterentwicklung auf dem Feld des maschinellen Lernens und stetige Ver-

offentlichung neuer Ansétze sollte stets im Blick behalten werden.

Weiterhin scheint die Erweiterung der pixelbasierten Segmentierung und Klassifizierung ge-
maR Abbildung 7-9 sinnvoll. So kdnnte beispielsweise das Ergebnisbild aus dem pixelbasierten
Ansatz mit manuell segmentierten Limi-Bildern abgeglichen werden. Anschlieend kénnte die
Abweichung beispielsweise (ber eine Autokorrelationsfunktion quantitativ erfasst und als
Konfidenzmall angegeben werden. Auch ein manuelles Eingreifen basierend auf diesem

Abgleich wére denkbar.

Perspektivisch kénnten zu Trainingszwecken auch die 3D-Daten, wie sie anhand der im Rah-
men der vorliegenden Arbeit entwickelten Methodik erfasst werden kénnen und unter [59], [60]
veroffentlicht wurden, herangezogen werden. Somit kdnnte die Zuverlassigkeit im Training der
Klassifizierungsalgorithmen weiter gesteigert werden.

Die beschriebene Aufgabenstellung ist hdchst interdisziplinar. Nur durch eine enge Zusammen-
arbeit mit Experten der Informatik kénnen derartige Entwicklungen vorangetrieben werden.
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7.5 Fazit Gefligeanalyse

Im vorliegenden Kapitel Gefligeanalyse wurden Methoden vorgestellt und entwickelt, um
Geflige zu klassifizieren. Basierend auf einem SVM- sowie einem Deep Learning-Ansatz

konnten Klassifizierungsgenauigkeiten von bis zu 95 % erzielt werden.

Die Ergebnisse zeigen das Potential der Methode, was auch der Grund fir die direkt an die
vorliegende Arbeit anschlielenden bzw. darauf aufbauenden Promotionen ist. Neben den in den
Kapiteln 7.2.5 und 7.3.5 aufgefiihrten Punkten zu weiteren Arbeiten sollte ein Schwerpunkt in
der weiteren Reduzierung der Subjektivitat liegen. Um diese, die im vorliegenden Fall durch
die Referenz- bzw. Trainings- und Testdaten noch immer nicht vollstdndig ausgeschlossen wer-
den kann, weiter zu mindern, sollten zukiinftig auch Ansétze des unsupervised learnings ([185])

wie sie von DeCost et al. ([156]) fiir Gefiigeaufnahmen evaluiert wurden, getestet werden.

Das Thema des maschinellen Lernens wird weit Uber die vorgestellte Klassifizierung fir die
Materialwissenschaft von Bedeutung sein ([179]). Durch Datenbanken, wie sie innerhalb der
Materials Genome Initiative ([225]) gesammelt und bereitgestellt werden, kdnnen Deep
Learning Methoden den gesamten Fachbereich, von der Untersuchung von Gefiige-

Eigenschaftskorrelationen bis hin zu Materialentwicklung, revolutionieren.
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8 Fazit

In der vorliegenden Arbeit wurden neuartige Ansétze und Lésungsvorschlége zur Gefligeana-
lyse von niedriglegierten Stahlen erarbeitet. Im Rahmen der Gefligekontrastierung (Kapitel 5)
wurde eine in situ Durchflusszelle entwickelt, um den Verlauf von Atzungen nachvollziehen
und somit zielgenau steuern zu kénnen. Durch einen Aufbau zur systematischen Durchfih-
rung von Atzungen konnte dariiber hinaus eine Mdglichkeit erarbeitet werden, die fiir eine
Atzung relevanten Parameter wie Temperatur, Zusammensetzung und Umgebungsbedingungen
weitestgehend konstant zu halten. Somit konnte insbesondere die bis dato fehlende Reprodu-
zierbarkeit von Farbatzungen gewahrleistet werden. Mit den Parameterstudien zu den
Atzungen nach LePera (Kapitel 5.3) und Beraha (Kapitel 5.4) wurden mit diesen Neuent-
wicklungen konkret zwei Kontrastierungsverfahren detailliert untersucht und bei komplexen

Gefugen mit sehr kleinen Gefuigebestandteilen erfolgreich eingesetzt.

Die in der vorliegenden Arbeit entwickelten Methoden und gewonnenen Erkenntnisse er6ffnen
vollig neue Mdglichkeiten in der klassischen Metallographie hinsichtlich Parameteridentifi-
kation und Anwendung anspruchsvollster Atzungen. Diese Ergebnisse liefern dariiber hinaus

das Fundament fir alle weiteren Schritte zur Gefiigecharakterisierung.

Um die Informationen aus der Gefligekontrastierung fiir weitere Untersuchungen nutzbar zu
machen, sind auch Weiterentwicklungen im Bereich der Bildverarbeitung (Kapitel 6) notwen-
dig. Insbesondere die korrelative Nutzung von Gefuigeinformationen aus Licht- und Raster-
elektronenmikroskopie ist ein wichtiger Schritt auf dem Weg zur mdglichst vollstandigen Ge-
fligebeschreibung (Kapitel 6.1). Zu diesem Zweck wurde ein Ablauf entwickelt, um Gefiige-
aufnahmen aus verschiedenen Bildquellen zu berlagern. Diese Bildregistrierung erméglicht
es auch, die Informationen der Substruktur, die nach angepasster Atzung aus den REM-Auf-
nahmen gewonnen werden kénnen, zu extrahieren und somit objektbezogen auswerten zu kon-
nen. Eine solche Merkmalextraktion ist sowohl fiir eine Quantifizierung als auch fir eine

Klassifizierung absolut notwendig.

In Zusammenarbeit mit der Informatik konnte in der vorliegenden Arbeit auerdem eine
Segmentierung implementiert werden, die die in der Praxis vorherrschende Schwellwertseg-

mentierung ersetzen kdnnte. Dieser neuartige Ansatz zur Gefligesegmentierung (Kapitel 6.2)
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basiert auf den Arbeiten von Chan und Vese, und ermdglicht die Trennung von Gefligebestand-
teilen durch lokale Ahnlichkeiten — entweder tiber die Grau- bzw. RGB-Werte oder tber ihre
Substruktur. Dieser Ansatz bietet ein enormes Potential und sollte in zukiinftigen Arbeiten un-

bedingt weiterentwickelt werden.

Mit den erzielten Ergebnissen ist es schlieBlich mdglich, eine objektive und automatische
Gefligeanalyse (Kapitel 7) zu realisieren. Mittels Methoden des maschinellen Lernens konnten
in der vorliegenden Arbeit enorme Fortschritte im Bereich der Klassifizierung von Stahlgefligen
erzielt werden. Zunachst wurden dazu die erfassten morphologischen Parameter aus der Gefii-
gequantifizierung genutzt, um eine Support Vector Machine zu trainieren (Kapitel 7.2). Dieser
vielversprechende Ansatz wird im Rahmen weiterer Promotionen und unter Hinzunahme von
Substrukturparametern auch weiterverfolgt. Den Abschluss der vorliegenden Arbeit bildet
schlieBlich eine Klassifizierung mittels Deep Learning (Kapitel 7.3). In Kooperation mit dem
Max-Planck-Institut fir Informatik konnte ein Ansatz entwickelt werden, der nach einem not-
wendigen Trainingsschritt Gefugeaufnahmen automatisch und ohne jegliche Vorarbeiten

gleichzeitig segmentieren und klassifizieren kann.

Die vorliegende Arbeit zeigt, dass nur ein ganzheitlicher Ansatz zur Gefligeanalyse unter Be-
ricksichtigung der drei Bereiche Gefiigekontrastierung, Bildverarbeitung und Klassifizierung
zum Erfolg fihren kann (Abbildung 8-1).

Bildverarbeitung

Gefiigekontrastierung

Klassifizierung

Abbildung 8-1: Darstellung der engen Vernetzung zwischen den drei relevanten Themenbereichen zur erfolgreichen
Gefiigeanalyse.?

22 modifiziert nach Fotolia_68520485_S
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Im Rahmen der vorliegenden Arbeit konnten somit zu allen relevanten Themen der Geftigecha-
rakterisierung neue methodische Anséatze, Impulse und Lésungsvorschldge erarbeitet und er-
folgreich an niedriglegierten Stahlen angewendet werden.
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den unteren Teil eingebaut und mit dem oberen Teil mit Sichtfenster verschraubt. b)
Querschnitt des Aufbaus. Um ein gleichmaRiges, moglichst blasenfreies Befiillen zu
gewahrleisten erfolgt die Zufuhrung des Mediums vON UNtEN. .........ccccvvvevievvecieniennas 31
Abbildung 5-8: Darstellung des Brechungsindex in Abhéngigkeit von unterschiedlich
konzentrierten Pikrinsdure-Ethanol-Ldsungen, gemessen bei T=20°C und A=589,3 nm.
Der Brechungsindex (BI) steigt linear mit der Konzentration an. ...........cc.cccecvvevervenenn. 35
Abbildung 5-9: a) Zeitaufgeldste LePera-Atzung an der normalisierten Stahlprobe. Bereits nach
20 Sekunden sind eine deutliche Kontrastierung der zweiten Phase sowie
unterschiedliche Schattierungen der ferritischen Matrix erkennbar. Fir die korrelative
Mikroskopie wurden Harteeindriicke (schwarze Raute) angefertigt. Das Experiment
wurde nach 740 s abgebrochen. Nach Entfernen der Durchflusszelle, Spilen und
Trocknen ist im Limi (b) eine deutliche Farbung der ferritischen Matrix erkennbar. c)
EBSD-Darstellung der Orientierung (Inverse Polfigur Uberlagert mit Image Quality) zur
direkten Zuordnung der Korner, wobei die Messung vor der Atzung erfolgte.............. 36
Abbildung 5-10: Auftragung der Leitfahigkeit und der Temperatur wéhrend der in situ LePera-
Atzung. Wahrend die Leitfahigkeit nur leicht schwankt, ist ein kontinuierlicher Abfall
der Temperatur zu verzeichnen. Die Temperatur des Kihlbades ist als blaue gestrichelte
Linie bei 20°C €INGEZEICANEL. .........cviiiiciii s 37
Abbildung 5-11: STEM-Untersuchung der Interferenzschicht der LePera-Atzung: a) Position
der FIB-Zielpraparation (rote gestrichelte Linie) an einer Stelle, an der nahezu die drei
Ebenen (100), (101) und (111) nebeneinander liegen (EBSD); b) gleiche Stelle im Limi.
Die drei unterschiedlichen Farben lassen unterschiedliche Schichtdicken vermuten; c)
REM-Aufnahme der FIB-Zielpraparation; d) VergréRerte Darstellung der praparierten
TEM-Lamelle (e), STEM-Hellfeldaufnahme). Der Zementit wurde nicht angegriffen,
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lediglich der dazwischenliegende Ferrit wurde abgetragen und bildet ebenfalls eine
Schicht aus. f) Hochaufgeldste Darstellung der Interferenzschicht auf einem Ferrit-Korn.
Eine kompakte Schicht ist erkennbar............cocooiiiieiiie e 38
Abbildung 5-12: STEM-EDX Untersuchung der Interferenzschicht. a) STEM-Hellfeldbild: Die
oberste Schicht aus Platin schiitzt das System vor Oberflachenveranderungen wéhrend
der Zielpréparation. Anschlielend folgt eine dichte Interferenzschicht, welche direkt an
das Stahlsubstrat angebunden ist. Die Position des EDX-Linienscans und die Richtung
des Scans wird durch einen roten Pfeil angezeigt; b) EDX-Linienscan der angegebenen
Position: die verschiedenen Bereiche konnen den verschiedenen Bereichen in a)
ZUQEOTTANET WETTBN. ...ttt bbbttt nn e 39
Abbildung 5-13: Darstellung des Einflusses der Temperatur auf die LePera-Atzung fir eine
Atzzeit von 135 s an Gefiigeaufnahmen nach Atzungen bei a) 5°C; b) 20°C; ¢) 30°C und
d) 40°C. ([57], © ASTM INternational) ........ccooverreieiiiiiniieresieee e 40
Abbildung 5-14: Beispielhafte und représentative Darstellung der MAs im LSM bei zwei
verschiedenen VergréRerungen (a), b)), geétzt bei 0°C und fir 135 s. Die MAs erscheinen
strahlend weil3. ([57], © ASTM International) ...........cccocvvveviiiieic i 41
Abbildung 5-15: Gefiigeaufnahmen nach der LePera-Atzung unter Variation der Atzzeit bei
5°C. Proben geatzt fir a) 40 s; b) 180s; ¢) 240s und d) 420s. ([57], © ASTM
INEEINALIONAD).......cciiiieie ettt sreeres 42
Abbildung 5-16: Gefligeaufnahme der LePera-geatzten Probe bei 5°C fur 120 Sekunden (a)
sowie das zugehdrige Binarbild nach Schwellwertsegmentierung (b). ([57], © ASTM
INEEINALIONAD).......ccuiiieie ettt ers 43
Abbildung 5-17: Gefiigeaufnahmen nach der LePera-Atzung unter Variation der Atzzeit bei
einer Temperatur von 40°C. Proben geétzt fur a) 20 s; b) 40's; ¢) 60 s und d) 100 s. ([57],
© ASTM INEEMNALIONAL). .....ciuiieiieirei e 44
Abbildung 5-18: Details eines FIB-Querschnitts, angefertigt an einer bei 50°C fir 135s
geétzten Probe. a) 52° geneigte REM-Aufnahme der genauen Probenposition des FIB-
Querschnitts. Die Korngrenzen sind deutlich sichtbar. Der interessierende Bereich ist mit
einer Schutzschicht aus Pt versehen. b) Ubersicht tiber den Querschnitt. Es gibt eine
ausgepragte Topographie, die durch den Atzangriff entstanden ist. Der Hohenunterschied
zwischen den MAs bzw. bainitischen Bereichen und dem Ferrit ist deutlich sichtbar. Die

Interferenzschicht ist an der diinnen dunklen Schicht (rot markiert) zu erkennen. c)



Abbildungsverzeichnis

Detailansicht der Interferenzschicht (rot markiert) auf dem Stahlsubstrat. Bei dieser
Temperatur ist bereits eine Schicht auf der zweiten Phase sichtbar. Um die Leitfahigkeit
der Probe zu gewahrleisten und eine Abgrenzung zwischen der Pt-Schutzschicht und der
Interferenzschicht zu erzielen, wurden die Proben mit einer sehr diinnen Schicht aus Gold
(helle Linie Uber der Interferenzschicht) besputtert. Zur relativen Abtragsbestimmung der
ferritischen Matrix wird die H6he zwischen der erhabenen zweiten Phase und dem Ferrit
gemessen (Gelber PTEII). ... 45
Abbildung 5-19: Vergleich von Atzabtrag und Schichtdickenmessung fiir die durchgefiihrten
Messreihen. a) Atzabtrag und Schichtdickenmessung fiir die erste Serie nach 135s,
(Temperaturianderung). b) Atzabtrag und Schichtdickenmessungen fiir die zweite und
dritte Messreihe (Zeitdnderung bei 5°C und 40°C). ......oovviriiiieniieieisesese e 46
Abbildung 5-20: Gegeniiberstellung der Orientierungsverteilung und des Atzergebnisses. a)
Darstellung der Orientierungsmessung mittels EBSD (Inverse Polfigur Darstellung,
tiberlagert mit der Image Quality). b) Ergebnis nach der Farbdtzung im Limi. Gleiche
Orientierungen zeigen dabei die gleiche Farbung (im dargestellten Fall sind einige (100)-
orientierte KOrner rot UMrandet). ........ccccveeiiiieieiieie e sresre s 47
Abbildung 5-21: Darstellung der Verbesserung des Atzergebnisses durch den entwickelten
Versuchsaufbau. a) Makroaufnahme des gewdhnlich geétzten Schliffes mit deutlicher
Inhomogenitadt; b) Makroaufnahme des im entwickelten Versuchsaufbau geétzten
Schliffes ohne nennenswerte INNOMOGENITALEN. .......cceivveiiiiiecece e 49
Abbildung 5-22: Vergleich einer Probe nach der LePera-Atzung (a) und der gleichen Probe
nach zusatzlichem Besputtern mit einer dinnen Goldschicht (b). Der
Orientierungskontrast nimmt ab, wahrend die MAs (weil?) hervorgehoben werden..... 52
Abbildung 5-23: REM-Aufnahme von zwei FIB-Querschnitten einer Interferenzschicht nach
der LePera-Atzung. a) Pordse Schicht mit einer kleinen dichten Schicht (rote Pfeile) nach
dem Atzen bei 5°C fiir 300 s; b) Sehr dichte Interferenzschicht nach dem Atzen bei 5°C
fur 420 s. ([57], © ASTM International) ..........cccceverieiieiiiiiiiiceeeee e 54
Abbildung 5-24: Darstellung des Einflusses des Anteils an Natriummetabisulfit. a) LePera-
Atzung bei RT fir 90 s mit 1 %iger Natriummetabisulfitldsung b) LePera-Atzung mit
1,1 %iger Natriummetabisulfitlosung bei RT fur 90s. Bereits bei dieser geringen
Konzentrationsanderung ist eine Farbung der ferritischen Matrix in verschiedenen Blau-

NUBNCEN BIKENNDAT. ...ttt ettt e ettt e e e e e ree bttt e e e s eas e reeeeeessenarreees 55
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Abbildung 5-25: Vergleich zwischen Nital- und LePera-Atzung. a) Ergebnis einer
parameteroptimierten Nital-Atzung (zweiprozentig, 35s Atzzeit). Die bainitischen
Bereiche sind braun dargestellt, MAs sind nicht detektierbar. Durch &hnliche Féarbung
von Korngrenzen und zweiter Phase ist eine Segmentierung und Quantifizierung
allerdings nur sehr schwierig moglich. b) LePera-Atzung (5°C, 180s) verbesserter
Kontrast durch die Einfarbung deutlich. Auch die bainitischen Bereiche sind in einem
sehr dunklen Farbton deutlich von der Matrix und den Korngrenzen trennbar. ¢) Um die
MAs deutlicher darstellen zu kdnnen, ist eine Anpassung der Parameter der LePera-
Atzung notwendig (40°C, 40 S). ...cviiriiieeieieeeieeie e 57

Abbildung 5-26: Zeitaufgeloste Beraha-Atzung der normalisierten Stahlprobe. Das Geflige wird
Schritt fur Schritt herausgestellt: Kontrastierung der zweiten Phase und anschlielende
Einfarbung der Matrix. Fir die korrelative Mikroskopie wurden Hérteeindriicke
(schwarze Raute) angefertigt. Nach 2.400 s erscheinen helle Linien (rote Pfeile). Das
Experiment wurde nach zwei Stunden abgebrochen. Das Bild nach 12.000 s (*) wurde
aufgenommen, wahrend die Atzlésung noch in der Zelle war, wihrend das Bild nach
12.000 s (**) nach Entfernen der Durchflusszelle, Spulen und Trocknen aufgenommen
wurde. ([53], © ASTM International)..........cccccceviiiiiiiiie e 61

Abbildung 5-27: Zeitaufgeloste Beraha-Atzung der normalisierten Stahlprobe. Das Geflige wird
Schritt flr Schritt herausgearbeitet: Kontrastierung der zweiten Phase und anschlielende
Einfarbung der Matrix. Ein Harteeindruck (rote Raute in der rechten Ecke) dient als
Referenzmarke fiir die korrelative Mikroskopie. Nach 960 s wurde die Atzung gestoppt

und das Geflige anschlieBend nach der Trocknung unter dem Limi begutachtet (960 s*).

Abbildung 5-28: Schichtentwicklung auf einem bestimmten Korn zu definierten Zeiten des in
situ Films. a) Die Farbe wechselt von Interferenz erster Ordnung (leicht gelb (60 s) zu
leicht rot (105 s), leicht violett (120 s) und leicht blau (240 s)) zu Interferenz zweiter
Ordnung (von gelb (330 s) zu rot (500 s), blau (620 s) und griin (720 s)) und endet mit
Interferenz dritter Ordnung (gelb (7705s) und rot (825s)) mit dem Atzstopp. Das
lichtmikroskopische Bild nach dem Atzen ist in b) dargestellt. ...........cccocoveveveverrenenne. 63

Abbildung 5-29: Untersuchung des Zusammenhangs zwischen Orientierung und
Schichtbildung durch Beraha-Atzung (rote Rechtecke): a) Korrelativer EBSD-Scan

(Inverse Polfigur Darstellung tiberlagert mit Image Quality) vor dem Atzen; b) Limi-

Vi
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Aufnahme nach dem Atzen; c) Reprasentativer FIB-Querschnitt zur Bestimmung der
Interferenz-Schichtdicke; d) Darstellung der farbcodierten Schichtdicken in einem
Orientierungsdreieck mit einer Interpolation zwischen den nach FIB-Schnitten in den
entsprechenden Ferrit-Kdrnern gemessenen Schichtdicken. ... 63
Abbildung 5-30: STEM-Untersuchung der Interferenzschicht: a) Position der FIB-
Zielpraparation (rote gestrichelte Linie) an einer Stelle, an der nahezu die drei
Hauptebenen nebeneinander liegen (EBSD); b) gleiche Stelle im Limi. Die drei
unterschiedlichen Farben lassen unterschiedliche Schichtdicken vermuten; c) REM-
Aufnahme der FIB-Zielpréparation; d) VergroRerte Darstellung der praparierten TEM-
Lamelle (e, STEM-Hellfeldaufnahme). Die Korngrenze wurde weniger stark angegriffen
und zeigt keine Schichtbildung. f) Hochaufgeldste Darstellung der Interferenzschicht auf
einem Ferrit-Korn: drei verschiedene Schichten kénnen unterschieden werden........... 64
Abbildung 5-31: STEM-EDX Untersuchung der Interferenzschicht. a) STEM-Hellfeldbild: Auf
der Stahlprobe sind die drei verschiedenen Schichten zu sehen. Um eine Referenzlinie zu
erhalten, wurde nach dem Atzprozess eine Goldschicht aufgesputtert; die oberste Schicht
aus Platin schutzt das System vor Oberflachenveranderungen wéhrend der
Zielpraparation. Die Position des EDX-Linienscans und die Richtung des Scans wird
durch einen roten Pfeil angezeigt; b) EDX-Linienscan der angegebenen Position
(Intensitat auf jeweils maximale Intensitat normalisiert): die verschiedenen Bereiche
kdnnen den Bereichen in a) zugeordnet Werden. ..........ccocevvvvevieieceecc e 65
Abbildung 5-32: Darstellung des Einflusses der Temperatur auf die Beraha-Atzung fir eine
Atzzeit von 60 s an Gefligeaufnahmen nach Atzungen bei a) 5°C; b) 20°C; ¢) 40°C und
) BO°C. ittt ettt bbb nr b n e 66
Abbildung 5-33: REM-Aufnahme bei 5 kV und 300 pA mit SE-Detektor (ETD). a) Das Geflige
ist sehr detailliert dargestellt, wobei die Korngrenzen nur sehr schwach erkennbar sind.
b) Bei genauer Betrachtung sind die Zementitnadeln gut erkennbar. MAs erscheinen als
GIALEE FIACNEN. ... 67
Abbildung 5-34: Gefiigeaufnahmen nach der Beraha-Atzung unter Variation der Atzzeit bei
5°C. Proben geétzt fiir a) 60 s; b) 240 s; ¢) 480 sund d) 600 S.......ccoocvvviireiereiieienns 68
Abbildung 5-35: Gefiigeaufnahmen nach der Beraha-Atzung mit einem zusatzlichen Anteil von
0,5 % Amidosulfonsaure unter Variation der Atzzeit bei 5°C bzw. 20°C. Proben geétzt
fiir a) 60 s und b) 600 s bei 5°C; ¢) 60 s und d) 600 s bei 20°C. ........cccccevevevervriennne. 69
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Abbildung 5-36: Gefiigeaufnahmen nach der Beraha-Atzung mit einem zusatzlichen Anteil von
1 % Amidosulfonsiure unter Variation der Atzzeit bei 5°C bzw. 20°C. Proben geétzt fiir
a) 60 s und b) 600 s bei 5°C; ¢) 60 s und d) 600 s bei 20°C. .......ccccvvvervrienrieeieieees 70
Abbildung 5-37: Aufnahmen ausgewahlter Korner geméafld Abbildung 5-26 zur Darstellung der
Entwicklung der Interferenzschicht; in der ersten Spalte werden die von EBSD (IQ
Uberlagert mit IPF) ermittelten Orientierungen ausgewéhlter Korner gezeigt: jede Zeile
zeigt ein Korn mit einer der drei Hauptorientierungen; in den Spalten rechts neben den
EBSD-Karten wird die Zeit und eine Aufnahme dieser Kdérner mit der zugehdrigen
Interferenzordnung AUTQEZEIGL. .......ovviiiiiieiee s 73
Abbildung 5-38: a) Limi-Aufnahme der normalisierten Probe nach einer sechsfachen
Farbatzung nach Beraha (jeweils unterbrochen und getrocknet), b) Nach einer FIB-
Zielpraparation zeigt die STEM-Hellfeld-Abbildung sechs verschiedene Schichten, die
den sechs verschiedenen Atzschritten zugeordnet werden Konnen. ...............ccccoeueee. 76
Abbildung 5-39: Segmentierung einer Limi-Aufnahme der bainitischen Probe nach einer 60-
sekiindigen Beraha-Atzung (a). b) Ergebnis der Schwellwertsegmentierung (schwarz:
Bereiche zweiter Phase, weil3: ferritische MatriX). ........cccoovviiviiiiiiic e, 77
Abbildung 5-40: Korrelative Darstellung der Beraha Atzung bei 20°C (Atzzeit 60 s). a) EBSD-
Darstellungen (aufgenommen vor der Atzung) der Orientierungsverteilung (IPF)
tiberlagert mit der Image Quality. Die Bereiche der zweiten Phase kénnen nicht aufgeldst
werden und sind als dunkle Bereiche erkennbar. b) Limi-Aufnahme nach der Atzung. Die
Bereiche zweiter Phase sind dunkel dargestellt. Vereinzelt sind auch kleine, sehr helle
Bereiche erkennbar, die auf Restaustenit hindeuten. ¢) REM-Aufnahme der gleichen
Position (bei 20 kV, 10 nA, SE-Kontrast). Die Substruktur ist deutlich erkennbar.
Insbesondere die MAs erscheinen deutlich erhaben und strahlend weifs....................... 78
Abbildung 5-41: Kombination aus Beraha und Nital-Atzung. a) Limi-Aufnahme nach der
Beraha-Atzung. Die Bereiche zweiter Phase sind deutlich erkennbar. b) Limi-Aufnahme
der gleichen Stelle nach einer zusatzlichen Nital-Atzung (35 s). Die Korngrenzen sind
deutlich erkennbar, die zweite Phase erscheint dunkel aber deutlich gréber als nach der
Beraha-Atzung. c) Ergebnis der Schwellwertsegmentierung zur Rekonstruktion der
KOINQIENZEN. ... ettt b ettt ettt e be e s be e sab e be s beenbeesbeesbee s 79
Abbildung 5-42: a) Abhangigkeit der Leitfahigkeit von der Temperatur wihrend der Atzung. b)

Abhingigkeit der Leitfahigkeit von der Zusammensetzung wahrend der Atzung. ....... 81
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Abbildung 5-43: Flussdiagramm zur Auswahl der passenden Atzung fir niedriglegierte Stihle

in Abhangigkeit von der gewéhlten Charakterisierung und dem Ziel der Kontrastierung.

Abbildung 5-44: Gegeniiberstellung der untersuchten Atzungen: a) LePera-Atzung (5°C, 180 s)
zur Gefligedarstellung im Limi. Die Matrix zeigt eine orientierungsabhéngige Féarbung.
Gleichzeitig sind die bainitischen Bereiche in einem sehr dunklen Farbton deutlich von
der Matrix und den Korngrenzen trennbar. b) Um die MAs deutlicher darstellen zu
kénnen, ist eine Anpassung der Parameter der LePera-Atzung notwendig (40°C, 40 s). c)
Durch eine Beraha Atzung nach kurzen Zeiten (20°C, 60 s) ist eine ausschlieBliche
Kontrastierung der Bereiche zweiter Phase mdglich. Diese Kontrastierung ist zudem
bestens flir eine Gefugecharakterisierung im REM geeignet...........ccceovvvviinvienieniennen. 86

Abbildung 6-1: Schematische Darstellung des Arbeitsablaufs der Bildregistrierung zur
Erfassung der Substruktur am Beispiel eines Dualphasen-Gefliges. a) Limi-Bild; b)
REM-Bild der nahezu gleichen Position; c) Invertiertes 8-Bit-Limi-Bild; d) Ausschnitt
der extrahierten Merkmale (gelbe Kreuze) des bearbeiteten Limi- und REM-Bildes;
e) Ergebnis der registrierten Limi- und REM-Bilder mittels bUnwarpJ als Overlay; f)
binarisiertes Limi-Bild; g) Maskiertes REM-Bild mit der registrierten Limi-
Binarisierung, die nur die zweite Phase mit ihrer Substruktur zeigt...........cccccceevevennenn. 90

Abbildung 6-2: Darstellung des Ablaufs zur Separierung von Objekten aus einem segmentierten
und registrierten Limi-Bild (a): Die Limi-basierte, registrierte bindre Maske eines
einzelnen Objekts (b) wird logisch mit dem REM-Bild (c) multipliziert und das
resultierende Objekt mit Substruktur (d) zur weiteren Analyse in einen quadratischen
schwarzen RANMEN ESEIZE (£)....ccuvireriiieiie e ee 92

Abbildung 6-3: Ergebnis der registrierten Limi- und REM-Aufnahme eines Beraha-geétzten
Dualphasenstahls: Durch eine semitransparente Uberlagerung dieser beiden Aufnahmen
kdnnen die Vorteile beider Kontraste kombiniert Werden. ...........occooevvvoriienieinenennnn 93

Abbildung 6-4: Ergebnis des maskierten REM-Bildes nach der transformierten und
segmentierten Limi-Aufnahme. Eine gezielte Weiterverarbeitung wie Segmentierung
und Quantifizierung oder Objektextraktion der zweiten Phase ist nun méglich. ......... 94

Abbildung 6-5: Auswahl der extrahierten Objekte durch das Matlab©-Skript. Zur besseren
Visualisierung in dieser Abbildung werden die extrahierten Objekte neu skaliert und

durch einen roten Pfeil ihrem Ursprung zugeordnet...........cccoooveerienienenenie e 95
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Abbildung 6-6: Prinzip der Segmentierung mittels Chan-Vese. Der weilie Kreis stellt die Kontur
da. a) Die Kontur liegt vollstandig auBerhalb des Objektes, sodass der Term F1(C)>0 ist,
wéhrend F»(C)~=0.b) Die Kontur liegt vollstdndig innerhalb des Objektes, sodass F1(C)
~0 ist, wahrend F,(C)>0. c) Die Kontur liegt teilweise innerhalb, teilweise auf3erhalb der
Kontur, sodass beide Terme Fi(C) und F»(C)>0 sind. Im Fall von d) umschlief3t die

Kontur das Objekt vollstandig, sodass F1(C)=F1(C)=0 ist. Abbildung modifiziert nach

Abbildung 6-7: Darstellung der initialen Kontur als Ausgangspunkt fur die Segmentierung
mittels Chan-Vese. Das zu segmentierende Bild wird mit Kreisen tberlagert und bildet
schlieBlich den Ausgangspunkt fur die Berechnung geméR Gleichung (6.1).............. 103

Abbildung 6-8: Ergebnis der Parameterstudie der Chan-Vese-Segmentierung. Ausgehend von
einer Limi-Gefugeaufnahme eines martensitischen Stahls (a) wird der Parameterraum
von g und A variiert. Der Einfluss von A ist in b) und c¢) dargestellt. Durch Erh6hung von
L wird die Kontur zunehmend glatter (d) und e)), sodass auch innerhalb der zweiten Phase
weniger Substrukturen erfasst WErden. ...........cooeoveveiiiic i 105

Abbildung 6-9: Segmentierung mittels Chan-Vese. a) Zu segmentierendes Ausgangsbild. b)
Uberlagerung des Ausgangsbildes mit der initialen Kontur, bestehend aus Kreisen geman
Abbildung 6-7. c) Visualisierung der angepassten Kontur (A =X,=1,v=0, un=0,9) an
die zweite Phase nach Erreichen des Abbruchkriteriums (keine signifikante Anderungen
nach mehreren Iterationen). d) Bindrbild als Ausgabe, in dem die zweite Phase (weiR)
von der MatrixX (SChwarz) getrennt iSt. .......c.coevviiereieee e 106

Abbildung 6-10: Segmentierung einer nach Klemm gedtzten Gefiigeaufnahme. Die zweite
Phase ist mit roten Pfeilen in a) hervorgehoben. Eine CV-Segmentierung mit pu = 0,9 flhrt
dennoch zu sehr guten Ergebnissen (D). .....ooooeieieiiiiiinereee 107

Abbildung 6-11: Darstellung der Verbesserung des Segmentierungsansatzes nach CV durch
Erweiterung des Ansatzes um einen Textur-Term. a) Das Geflige weist eine sehr
inhomogene zweite Phase auf. b) Der Standard-Ansatz weif3t einige Bereiche innerhalb
der zweiten Phase auf, die nicht erfasst werden (rote Pfeile und rote Box). ¢) Durch
Hinzunahme der Varianz wird die zweite Phase geschlossener segmentiert............... 108

Abbildung 6-12: CV-Segmentierung von REM-Bildern. a) Die zu segmentierende REM-
Aufnahme besteht aus einer ferritischen Matrix und einer martensitischen zweiten Phase.

b) Ergebnis der CV-Segmentierung mit pu=0,9. Die martensitischen Bereiche werden
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nicht vollstdndig erfasst. ¢) Durch Hinzunahme des Texturterms werden die
martensitischen Bereiche besser Segmentiert...........cocvvvevereeenenieeese e 108
Abbildung 6-13: Schwellwertsegmentierung einer Limi-Gefiligeaufnahme. a) Eingangsbild und
b) dazugehoriges Histogramm (0-255). Basierend auf diesem Histogramm wird ein
Schwellwert gesucht, bei dem die Matrix von der zweiten Phase getrennt werden kann.
c) Bindrbild, wenn die Schwelle bei 127 gelegt wird. d) Binérbild, wenn die Schwelle bei
167 TeStPRIEGE WG ... 109
Abbildung 6-14: Gegeniiberstellung der Segmentierung eines zweiphasigen Stahlgefiiges (a).
b) Binérbild, wenn die Schwelle bei 127 gelegt wird. c) Binérbild, wenn die Schwelle bei
167 festgelegt wird. d) Ergebnis nach CV (M =22=1,v=0, 1 =0,9).ccccccvrcircvrrnns 110
Abbildung 6-15: Flussdiagramm zur Unterstiitzung der Auswahl der geeigneten Segmentierung
in Abhéngigkeit der zugrunde liegenden Daten...........ccccevviieeveieese s 114
Abbildung 7-1: Schematische Darstellung einer Separation zweier Klassen A und B. Die beiden
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Anhang

Ubersicht Atzrezepte
Name des Art der Bestandteile Zusammen- Anmerkung
Rezepts Atzung setzung
(A) Salpeterséure Uber Salpetersaure und
Nital Strukturdtzung | (B) Ethanol (ZBTll(Argl ?g)ml Wasser kann die Reak-
(C) Vollentsaltzes Wasser ' tivitat gesteuert werden
Atzen in LectroPol-5
Elektro- 4 (Struers)
lytisch Strukturdtzung | Elektrolyt A2 (Struers) mit 1V fir 65 (Fluss-
rate 17)
. . (A) Pikrinsdure 4,6 g (A) Stellt Korngrenzen sehr
Pikral | Strukturatzung | gy oo in 100 ml (B) qut dar
. 5ml (A) und Beide Losungen missen
EQ gigﬁ;ﬁfaure 89 (B) direkt auf der Probe zu-
Marshall Strukturdtzung (C) Vollentsaltzes Wasser in 100 r_nl © sammengefuh_rt werden,
(D) Wasserstoffperoxid und gleiche andernfalls keine
P Menge (D) Reaktion
Nach kurzen Zeiten bei
1) wird lediglich die
1) 3g (A), 100 ml | zweite Phase
s (A) Kaliummetabisulfit (B) dargestellt;
Br:fe?lf;a /F?atrrtg;tzuurn (B) Vollentsaltzes Wasser Um die Féarbung der
g (C) Amidosulfonsaure 2) 39 (A),100 ml | Matrix zu verstarken,
(B), 0,59 (C) kann (C) hinzugegeben
werden
(Zusammensetzung 2)
(A) Pikrinsdure 4,6 g (A)in Hochste Reaktivitat
LePera Farbiitzun (B) Ethanol 100 ml (B) nach unmittelbarem
g (C) Natriummetabisulfit und1g(C)in Mischen der beiden
(D) Vollentsaltzes Wasser | 100 ml (D) Lésungen
Die Stammlésung
. A . besteht aus einer
4 (A) Kaliummetabisulfit 2g(A)in - -
Klemm Farbatzung (B) Stammldsung 100 ml (B) gesattigten wassrigen

Lésung mit Natrium-
thiosulfat-Pentahydrat
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Technische Zeichnung Durchflusszelle

14 1 ET_SchlPrép_zumkleben_v02 nicht in der Zeichnung PVC
13 1 O -Ring 120x 2 nicht in der Zeichnung Viton
12 | 2 ET_SchiPrap_d5x12_v02 PVC
11 1 ET_SchlPrap_Grundplatte_v02 PVC
10| 2 DIN 212 M5 x 40 A2 [ A4
? -] DIN 212 M5 x 25 AZ [ A4
8 2 KT_O-Ring_10x1,5 Viton
7 2 |[ET_SchiPrap_Anschluss_M10x10_v02 PVC
& 1 ET_SchlPrap_Glas_80x80x0,4
5 1 |ET_SchiPrap_Deckel 19x246x13_v02 PVC
4 8 NT_Ensat_Typ302_M5 AZ A4
3 1 ET_SchlPrap_M5x15 PVC
2 ] ET_SchiPrdp_Probe_19x26x13
1 1 ET_SchlPrap_Basis_19x26x13_v02 PVC
Pos. |Men. Benennung Beschreibung Werkstoff
Becr. 17.09.2017 =R
o BG_SchlPrap_19x26x13_komplett_v02
Universitat des Saarandes | #==mr Al

Physikalische Chemie

Iust. Anderung | Datum | Nam.

mm I_SchlPrap_nurinfo
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Anhang

Moglicher Verfahrensablauf zur Geftigerekonstruktion

1. Segmentierung der Korngrenzen und zweiten Phase

Shading-Korrektur

Gegebenenfalls Farbmodell konvertieren (HLR)

Helligkeit/Kontrast/Gamma optimieren

Schwellwerte interaktiv setzen

Regionen entfernen
(zur Entfernung von Artefakten — nicht groRer als n-Pixel)

2. Segmentierung der Ferrit-Kdrner

Schwellwerte interaktiv setzen
(an Ausgangshild nach Shading-Korrektur)

Locher fillen

Erosion

Dilatation

3. Subtraktion Ergebnis 2) von 1)

Schwellwerte interaktiv setzen

Euklidische Distanztransformation

Wasserscheide zur Korngrenzen-Rekonstruktion

4. Segmentieren der zweiten Phase

Helligkeit/Kontrast/Gamma einstellen (an Ausgangsbild
nach Shading-Korrektur)

Schwellwerte interaktiv setzen

Locher fillen

Regionen entfernen
(zur Entfernung von Artefakten — nicht groRer als n-Pixel)

5. Addition von Ergebnis 3 und 4
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