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Abbildung von Erstarrungsprofilen mit Hilfe kurzer Ultraschallimpulse
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Es wird eine Methode zur Aufzeichnung der zeitlichen Entwicklung der Phasengrenze fest-
flissig wdahrend der Erstarrung von Metallen mit Hilfe kurzer, periodischer Ultraschallimpulse
beschrieben. Die damit ermittelten Erstarrungsprofile stimmen in wesentlich hherem Maf3e mit den
theoretisch geforderten iiberein als die nach dem iiblichen Verfahren, dem Dekantieren, erzielten.
In diesem Zusammenhang werden die Fehlereinfliisse beim Dekantieren kurz diskutiert.

LaBt man eine Metallschmelze bei gerichtetem
Wairmeentzug erstarren, so findet eine wechselseitige
Beeinflussung zwischen der Temperaturverteilung
bzw. der Verteilung der Konzentration geloster Ver-
unreinigungen in der Umgebung der Erstarrungs-
front einerseits und der Form der Phasengrenzfliche
andererseits statt. Um derartige Erstarrungsvor-
ginge genauer verstehen und rechnerisch erfassen
zu konnen, ist daher eine eingehende Untersuchung
der zeitlichen Entwicklung der Erstarrungsfront er-
forderlich.

Die Standardmethode hierzu ist das Dekantie-
rungsverfahren. Hierbei werden fliissige und bereits
erstarrte Phase ruckartig voneinander getrennt, so
dal die Form der Grenzflache sichtbar wird. Beson-
ders eingehende Untersuchungen mit dieser Methode
wurden beim Ziehen von Einkristallen durchgefiihrt
und in zahlreichen Arbeiten veroffentlicht; insbeson-
dere sei auf die unter 174 zitierten Arbeiten verwie-
sen.

Abb. 1 zeigt schematisch eine derartige Erstar-
rungsfront, wie sie mit dem Dekantierungsverfahren
ermittelt wurde. Man erkennt jene charakteristischen
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Abb. 1. Schematische Darstellung einer dekantierten Flache.
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sdulenartigen Zellen. Die hier abgebildete Terrassen-
struktur, von ELBaum und CuaLmers? erstmalig be-
schrieben, ist je nach Orientierung der Wachstums-
richtung im Kristallgitter unterschiedlich ausgebildet.

Bereits Rurrer und Cuaimers! begriindeten die
Form dieser Grenzflache qualitativ mit der konstitu-
tionellen Unterkiithlung der Schmelze vor der Er-
starrungsfront, die mit einem Diffusionsprozel von
in der Schmelze gelosten Verunreinigungen vor die
Randzonen der einzelnen Saulen verbunden ist.

Quantitative theoretische Untersuchungen, vor al-
lem von TiLLER ® sowie Borring und TriLLER S, lie-
ferten etwas abweichende Ergebnisse. Sie fordern
ein Profil, wie es in Abb. 1 gestrichelt eingezeichnet
ist: eine Grenzfliche ohne Terrassenstruktur mit tie-
fen, spitz zulaufenden Einbuchtungen zwischen den
Zellen.

Experimentell wurde allerdings bisher ein derar-
tiges Erstarrungsprofil lediglich von Jacksox7 bei
der Erstarrung von Kohlenstofftetrabromid zwischen
zwei Deckglasern gefunden. Hierbei konnte Jackson
nachweisen, daf} diese Substanz insbesondere infolge
ihrer niedrigen Erstarrungsentropie ein den Metal-
len sehr dhnliches Erstarrungsverhalten zeigt.

Untersuchungen von CHaDWICK # zeigten nun, dafl
das Dekantierungsverfahren erhebliche Méangel auf-
weist. Auch bei Dekantierungsbeschleunigungen, die
um eine Zehnerpotenz grofler sind als die Erdbe-
schleunigung, bleibt stets ein fliissiger Film auf der
Erstarrungsfront haften, dessen Erstarrung die
Form der Oberfliche der dekantierten Probe weit-
gehend beeinflussen kann. Die in Abb. 1 dargestellte
Oberflichenstruktur kann also durchaus von der
Erstarrung eines Fliissigkeitsfilmes oberhalb der

5 W. A. TiLLer, Proc. Intern. Conf. on Crystal Growth, Cop-
perstown 1958, 332.

8 G.F.Boiuine u. W. A. TiLer, J. Appl
[1960].

7 K. A. Jackson, J. Phys. Chem. Solids, Suppl.,

Phys. 31, 2040
17 [1967].

Dieses Werk wurde im Jahr 2013 vom Verlag Zeitschrift fur Naturforschung
@ @ @ in Zusammenarbeit mit der Max-Planck-Gesellschaft zur Férderung der
BY ND Wissenschaften e.V. digitalisiert und unter folgender Lizenz veréffentlicht:
Creative Commons Namensnennung-Keine Bearbeitung 3.0 Deutschland
Lizenz.

This work has been digitalized and published in 2013 by Verlag Zeitschrift
fiir Naturforschung in cooperation with the Max Planck Society for the
Advancement of Science under a Creative Commons Attribution-NoDerivs
3.0 Germany License.

Zum 01.01.2015 ist eine Anpassung der Lizenzbedingungen (Entfall der
Creative Commons Lizenzbedingung ,Keine Bearbeitung*) beabsichtigt,
um eine Nachnutzung auch im Rahmen zukiinftiger wissenschaftlicher
Nutzungsformen zu erméglichen.

On 01.01.2015 it is planned to change the License Conditions (the removal
of the Creative Commons License condition “no derivative works”). This is
to allow reuse in the area of future scientific usage.



688

gestrichelten Linie herrithren, wodurch die tiefen
Spalten verschwinden. Die Terrassenstruktur wird
von Cuapwick mit der Anisotropie der Oberflachen-
energie des Festkorpers erklirt, die dafiir sorgt, daB
an der Oberfliche die Tendenz zur Ausbildung nied-
rig indizierter Flichen mit niedriger Oberflichen-
energie besteht.

Diese moglichen Verfalschungen machen es not-
wendig, nach einem neuen Verfahren zur Ermittlung
der Struktur der Phasengrenzfliche zu suchen. Nun
ist aber schon aus ilteren Untersuchungen!'? be-
kannt, daB man zur Ermittlung der Erstarrungs-
geschwindigkeit die Erstarrungsfront zu bestimmten
Zeitpunkten durch Riihren der Schmelze markiert.
Dabei verindert sich die Konzentrationsverteilung
der Verunreinigungen vor der Phasengrenzfliche
und damit auch im erstarrten Festkorper. Leider
zeigte es sich, dal die dadurch auf einem Metall-
schliff sichtbaren Seigerungslinien (“banding struc-
ture”) zu unscharf waren, um Aussagen iber die
Form der Phasengrenzflache zu erhalten.

Experimentelle Methode

Es gelang uns nun, das vorstehend erwédhnte Ver-
fahren mit Hilfe kurzer Ultraschallimpulse wesent-
lich zu verfeinern. Abb. 2 zeigt den Versuchsaufbau.
An die schallabstrahlende Flache eines 20 kHz-Ultra-
schallschwingers lieflen wir Zinn vom Reinheitsgrad
99,9% ankristallisieren. Bei fortschreitender Erstar-
rungsfront wurde die Schmelze dicht unterhalb der
Kavitationsschwelle mit kurzen, periodischen Impul-
sen erregt. Dauer und Abstand der Impulse konnten
vorgegeben und auf 0,1% genau bestimmt werden.
Dazu wurden die Dickenschwingungen des Koppel-
gliedes von einem MeBquarz aufgenommen und auf
einen Frequenzzidhler gegeben.
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Abb. 2. Versuchsaufbau.
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Versuchsergebnisse

Abb. 3 * zeigt Schliffbilder (Villela-Atzung) einer
so erstarrten Probe parallel bzw. senkrecht zur Er-
starrungsrichtung; die Impulsdauer betrug 70,5
msec, der Impulsabstand 968 msec. Man erkennt in
Abb. 3 a zahlreiche geschwungene Linien mit etwa
konstantem Abstand, die alle etwa dem von TiLLER
berechneten Erstarrungsprofil bei gerichteter zellu-
larer Erstarrung entsprechen. Diese Analogie wird
durch Abb. 3b bestdtigt, wo die hexagonale Struk-
tur mit zusatzlichen ,,Hohenlinien® sichtbar ist. Wir
konnen daher annehmen, da} es sich hier um Ab-
bildungen von Wachstumsprofilen mit Ultraschall
handelt. Daf} tatsdchlich jeder angeitzten Linie ein
Ultraschallimpuls entspricht, zeigt Abb. 4. Hier wur-
den durch eine etwas unregelméfiger fortschreitende
Erstarrungsfront genau 10 Impulse (Dauer und Ab-
stand wie oben) hindurchgeschickt. Damit ergibt sich
ein sehr genaues Verfahren zur Messung der nor-
malen Wachstumsgeschwindigkeit an jedem Punkt
der Erstarrungsfront.

Da eine quantitative experimentelle Untersuchung
iiber den Einflul von Ultraschallimpulsen auf den
Kristallwachstumsmechanismus noch aussteht, sind
vorlaufig nur qualitative Betrachtungen iiber die Ur-
sache der beschriebenen Erscheinungen moglich. Wir
vermuten, dal sie durch geringfiigige Konzentra-
tionsschwankungen von gelosten Verunreinigungen
hervorgerufen werden®. Diese konnen durch Stré-
mungen in der Schmelze vor der Erstarrungsfront
auf Grund des Schallstrahlungsdruckes entstehen,
wozu bemerkt sei, dafl der Einflul}l einer Stromung
der Schmelze auf die Konzentration der Verunrei-
nigungen in der festen Phase bereits beim Zonen-
schmelzen eingehend untersucht worden ist?. Nach
Beendigung eines Impulses klingen die Stromungen
wieder ab, und die Konzentrationsverhilinisse na-
hern sich wieder denjenigen bei ruhender Schmelze,
bis eine erneute Stérung durch den folgenden Im-
puls eintritt.

Diese Arbeit wurde im Rahmen von Untersuchungen
iber den Einfluf} von Ultraschall auf Erstarrungsgefiige
durchgefiithrt. Dem Institutsdirektor und Leiter dieses
Forschungsvorhabens, Herrn Prof. Dr. H. J. Seemann,
sei fiir seine wohlwollende Unterstiitzung gedankt.

* Abb. 3 a, b und 4 auf Tafel S. 688 a.

8 Ein Versuch, diese Konzentrationsschwankungen mit Hilfe
einer Mikrosonde zu erfassen, scheiterte: die maximalen
Konzentrationen liegen also unterhalb des Auflosungsver-
mogens.

9 C. Wacxer, Trans. AIME 200, 154 [1954].
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Abb. 3 b.

Abb. 3. Schliffbilder von impulsweise beschallten Proben
(a: Wachstumsrichtung von unten nach oben; b: Wachstums-
richtung senkrecht zur Bildebene). Vergr. 250 X.

Abb. 4. Abbildung komplizierterer Erstarrungsprofile mit
10 Ultraschallimpulsen. Vergr. 250 X.
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