Viskositdtsmessungen an Aluminium und Aluminiumlegierungen
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(Mitteilung aus dem Instifut fir Angewandte Physik der Technischen Hochschule Wien und der Versuchsanstalt der

Vereinigten Metallwerke Ranshofen-Berndorf)

Um AufschluB Uber die Strukiur von Metallschmelzen zu er‘:-"-

halten, werden die verschiedensten Methoden eingesetzt.
Neben réntgenographischen Untersuchungen spielen Mes-
sungen der elekirischen Leitfdhigkeit, der magnetischen
Suszeptibilitdt und schlieBlich auch Messungen der Tempe-

raturabhdngigkeit der Viskositdt eine besondere Rolle. e

letzteren Fall interessieren natirlich nicht allein -die reinen
Metalle, sondern vor allem die Beeinflussung der Viskositaf
durch Legierungszusdize. Die Ergebnisse der in dieser
Richtung durchgefiihrten Untersuchungen sind jedoch vor
allem beziiglich des Aluminiums als Basismetall oft recht
widersprechend. Der gesamte Fragenkomplex muBte daher
einer neuerlichen eingehenden Bearbeitung unterzogen

‘werden.

Die ersten Arbeiten?), bei denen Probleme der MeBtechnik
im Vordergrund standen, liegen einige Jahre zurick. Bei den
neueren, vor etwa drei Jahren begonnenen Untersuchungen
hingegen interessierte primdr die Antwort auf die Frage, ob
bzw. inwiefern sich der Gefigeaufbau im festen Zustand
bereits in der Schmelze im Verlauf der Viskositat-Konzen-
tration-lsothermen abzeichnet, Ein Teil dieser Versuchs-
ergebnisse wurde kiirzlich verdffentlicht?)?). Im nachfolgen-
den sollen diese Ergebnisse in Zusammenhang mit den
Resultaten weiterer, bisher unverdffentlichter Untersuchungen
diskutiert werden. Auf eine Zusammenstellung des umfang-
reichen, die Viskositdt von Aluminium und von Aluminium-
legierungen betreffenden Schrifttums sei verzichtet. Die wich-
tigsten Literaturangaben sind in den bereits zitierten Ar-
beiten)?)3) zu finden.

Versuchsdurchfhrung

Die Messung der Viskositdt erfolgte nach der Schwingtiegel-
methode, einem Verfahren, welches gerade fir Unter-
suchungen von Metallschmelzen auch von anderen Forschern
bevorzugt angewendet wurde. Ein Schema der Versuchs-
anlage zeigt Bild 1. Im Mittelteil eines stehenden, sehr gut
wdrmeisolierten Ofens (1) von 80 cm Ldnge und 55 cm Dmr.
befindet sich der mit Schmelze gefillte Tiegel aus Sinter-
korund (2). Durch zusdtzliches Anbringen eines Ubertiegels
aus Schamotte (3) ist die notwendige Temperaturkonstanz
im gesamten Schmelzvolumen gesichert. Da eine Messung
der Temperatur der Schmelze mit Hilfe eines in diese ein-
tauchenden Thermoelementes empfindliche Stérungen zur
Folge haben wirde, erfolgt die Temperaturmessung durch
ein von unten vakuumdicht eingefUhrtes Thermoelement (4)
ungefdhr 5 cm unterhalb des Tiegelbodens. Dieses Thermo-
element, dessen Lage relatiy zum Tiegel fixiert ist, war vor-
her mit Hilfe eines in die Schmelze eingetauchten Elementes
geeicht worden. Zur Schwingungsanregung dienen zwei
gegenldufig geschaltete Elektromotoren (5). Die Messung des
logarithmischen Dédmpfungsdekrementes erfolgt durch Re-
flexion eines Lichtstrahles an einem mif der Tiegelaufhdngung
verbundenen Spiegel (6). Der Radius der 1,5 m langen Rund-

skala betrdgt 2,58 m. Die ganze Anlage ist erschiitterungsfrei’

in einem ehemaligen Luftschutzbunker aufgestellt und garan-
tiert eine hohe Genavuigkeit der Dekrementmessung. Eine
wichtige Vorausseizung ist ferner die Garantie einer voll-
kommen inneren Atmosphdre. Eine zu diesem Zweck gebaute
Schutzgasreinigungsanlage gewdhrleistet einen Sauerstoff-
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und Stickstoffgehalt des als Schutzgas verwendeten Argons
von weniger als 1 ppm. Als Eichmetall diente Zinn. Die
Grundlage for die Berechnung der Viskositdt bildete die
Gleichung?)

. (A—Ao)* * o4
K2 ins o
Darin bedeuten:
i = dynamische Viskosiidt

4 bzw. Ao = logarithmisches Dekrement des mit der Schmelze
1 gefullten bzw. des leeren Tiegels
LK = Eichkonstante

gt bzw. gis == Dichte der Metallschmelze bei der Versuchstemperatur
bzw. beim Schmelzpunkt

T == Schwingungsdauer

Bie Untersuchuhgen wurden an Reinstaluminium Al99,99
sowle dessen Legierungen mit Silizium, Eisen, Nickel, Titan,
Kupfer, Zink und Magnesium vorgenommen und erstreckien
sich Giber den mit dieser Versuchsanlage erfaBbaren Kon-
zentrationsbereich der betreffenden bindren Systeme. Dieser
Bereich war durch eine’obere Grenztemperatur von 900°C
gegeben.

‘,f
Versuchsergebnisse

Reinstaluminium

Viskositdtsmessungen an Aluminium wurden bisher meist,
beginnend bei 900°C, mit fallender Temperatur in Tempe-
raturschritten von etwa 50°C durchgefthrt. Es gilt dies auch
fir die im Jahre 1964 publizierten Ergebnisse®),

RN

Bild 1: Schema des
Torsionsviskosimeters
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Bild 5: Temperailurabhéngigkeit der 775°C-Stufe bei Aluminium-Silizium-
Legierungen (oberes Diagramm); Abhdngigkeit der Stufenhdhe fiir beide
Umwandlungen vom Siliziumgehalt (unteres Diagramm)

Bild 4: Viskositidt-Temperatur-Kurven von Aluminium-
Silizium-Legierungen
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N Man erhdlt dann eine stetige, monoton gegen héhere Tefmpe-
L raturen abfallende ,Kurve. Als aber bei den neuerlichen
L Untersuchungen kleinere Intervalle gewdhlt wurden, muBte

‘ festgestellt werden, daB die Viskositdt-Temperatur-Kurve
durchaus nicht stetig ist. Es.wurde ndmlich fur die Tempera-
turabhdngigkeit der Differenz der logarithmischen Ddmp-
fungsdekremente des mit der Schmelze gefillten Tiegels und
des leeren Tiegels die In Bild 2 dargestellte Kurve erhalfen. j
Diese Kurve 1dfit, streng reproduzierbar, zwei Unstetigkeits--
stellen bei 775°C und bei 855°C erkennen. Ferner muB3 ober- -
halb 900°C noch eine dritte Stufe vorhanden sein, wie man
auf Grund des fast horizontalen Verlaufes der Kurve ober-
_halb 855°C schlieBen kann. Diese Stufe liegt jedoch auBer-
halb des mit der beschriebenen Anlage erfaBbaren Tempera-
turbereiches,

~In Bild 3 ist das Ergebnis differentialthermischer Unter-
uchungen wiedergegeben. Als Vergleichssubstanz diente
abei eine Aluminium-Magnesium-Legierung mit 39,2%
gnesium, welche keine Unstetigkeiten im Viskositdt-
lemperatur-Verlauf besitzt. Diese Kurve zeigt bei 773 und
58°C, also bei den gleichen Temperaturen, bei denen im
Viskositdt-Temperatur-Verlauf ~ Unstetigkeiten  beobachtet
den, unstetige Richtungsdnderungen. Aus der Steigungs-
erung mufB3 auf eine unstetige Zunahme der spezifischen
rme geschlossen werden. Bei diesen Stufen, die, wie noch
sgefiihrt werden wird, auch bei Aluminiumlegierungen
reten kdnnen, handelt es sich somit offenbar um-‘unstetige
erungen der Koordinationszahl in der Schmelze, also
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Silizium in Gew-%

v

Temperatur in °C

in gewissem Sinn um Analoga zu den polymorphen Um-
wandlungen im festen Zustand.

Es sei bemerki, daB Hinweise auf solche Umwandlungen
schon im dlferen Schrifttum zu finden sind. In diesem Zu-
sammenhang seien die Arbeiten von Saito und Matzvkawa®)
sowie von Jones und Bartlett®) angefthrt. Die genannten
Forscher hatten in der Viskositdt-Temperatur-Kurve des
Aluminiums wohl keine Unstetigkeiten, jedoch schwach aus-
geprdgte Knicke beobachtet. Warum diese Arbeiten spdter
keine Beachtung gefunden haben, ist wohl darauf zuriick-
zufiihren, daB die von den genannten Forschern gewdhlte
g\/ersuchsdurchfﬁhrung for heutige Begriffe als nicht ent-
“sprechend gelten kann. Die von ihnen gemessenen Viskosi-
tdtswerte betragen ein Vielfaches der im spdteren Schrifttum

publizierten Zahlen.
&

A‘luminium
W:if;‘ bereits erwdhnt und wie dies Bild 4 besonders ein-
drucksvoll zeigt, treten die Unstetigkeiten in den Viskositét-
Temperatur-Kurven auch bei Legierungen des Aluminiums,
beispielsweise bei -Aluminium-Silizium-Legierungen, auf, und
zyyar im gesamten untersuchten Bereich bis 23,4 Gew.-% Si.
Dieses Diagramm, das auf Grund von mehr als 1500 Einzel-
messungen erstellt ist, beweist die ausgezeichnete Repro-
duziérbarkeit der Messungen, Wie man bereits bei ober-
fldchlicher Betrachtung erkennt, dndern sich sowohl die Lage
wie die Hdhe der Stufen mit dem Siliziumgehalt. Die Konzen-
trationsabhdngigkeit der Temperatur der 775°C-Umwand-

&

-Silizium-Legierungen
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lung und der Stufenhdhe fir beide Umwandlungen veran-
schaulicht Bild 5. In allen Fdllen zeichnet sich deutlich die
eutektische Zusammensetzung, in dem unteren Diagramm
auch die Konzentration der maximalen Léslichkeit im festen
Zustand ab. Man kann also sagen, daf3 die Lage und die
Hohe der Stufen in direktem Zusammenhang mit dem Zy-
standsdiagramm stehen. e
Die aus Bild 4 abgeleiteten Viskositdt-Konzentration-lso-
thermen vermittelt Bild 6. Demnach setzt Silizium unab-
hédngig von der Temperatur die Viskositdt des Aluminiumg,
herab. Besonders bemerkenswert ist aber in diesem Dias
gramm das bei Anndherung an die Liquidustemperatur sich
ausbildende, der eutektischen Zusammensetzung entispre-
chende Minimum; es ist bereits bei 675°C, also 100°C ober-
halb der eutektischen Temperatur, deutlich ausgeprdgt. Auch
die maximale Loslichkeit des Siliziums in Aluminium scheint
sich in diesen Kurven abzuzeichnen.

Aluminium-Eisen-Legierungen

Das System Aluminium—Eisen wurde nur bis 4,76 Gew.-% Fe
untersucht (Bild 7). Wie man erkennt, sind die Unstetigkeiten
in der Viskositdt-Temperatur-Kurve bis 3,25 Gew.-% Eisen
nachweisbar. Ferner kann man auch hier wieder eine deut-
liche Verschiebung der Umwandlungstemperatur, vor allem
bei der 855°C-Stufe, feststellen. Wdhrend bis zur eutektischen
Zusammenseizung die Umwandlungstemperatur gegentiber
dem Reinstaluminium unverdndert ist, liegt diese Temperatur
fur die Ubereutektischen Legierungen um ungefdhr 20°C
hdher. In den Viskositdt-Konzentration-Isothermen (Bild 8)
duBert sich die eutektische Zusammensetzung als Wende-
punkt, wie dies auch schon bei frOheren Untersuchungen?)
festgestellt werden konnte.

Aluminium-Nickel-Legierungen

Ahnliche Ergebnisse wurden auch bei der Untersuchung des
Systems Aluminium—Nickel erhalten (Bild 9). Bemerkenswert

Bild 9: Viskositdt-Temperatur-Kurven von

ist in diesem Bild, daB3 die erwdhnten Umwandlungen viel
schwdcher ausgeprdgt sind als bei den Aluminium-Eisen-
Legieryngen und vermutlich schon bei einem Nickelgehalt
von knapp tber 1 Gew.-% nicht mehr fesigestellt werden
kénnen. Die eutektische Zusammensetzung duBert sich, wie
aus Bild 10 hervorgeht, wieder als Wendepunki. Auch die
maximale L8slichkeit zeichnet sich in allen Kurven klar ab.

Aluminium-Titan-Legierungen

Bei den Viskositdtsmessungen an Aluminium-Titan-Legie-
rungen ergaben sich insofern experimentelle Schwierigkeiten,
als bei Titangehaltén von mehr als 0,3 Gew.-% Seigerungen
auftraten — eine Erscheinung, die auch schon bei den friheren
Untersuchungen beobachtet worden war. Damals war es
aber gelungen, einige seigerungsfreie Legierungen zu er-
halten und an ihnen die Temperaturabhdngigkeif der Vis-
kosifdt zu messen. Es wurden daher die Ergebnisse der alten
und der neuen Messungen in einem Diagramm vereinigt.

Zundchst ist aus Bild 11 zu ersehen, daf} bei allen Aluminium-
Titan-Legierungen "bis 0,3 Gew.-% Titan Unstetigkeiten in
den Viskositdt-Temperafur-Kurven auftreten und daB schon
bei sehr kleinen Titangehalten unter 0,1 Gew.-% die Um-
wandlungstemperaturen merklich erhéht werden (rd.10°C
bei der ersten und 20°C bei der zweiten Umwandlungs-
stufe).” Die Viskositdt-Konzentration-isothermen (Bild 12)
lassen erkennen, dgB dig peritekiische Zusammenseizung
sich als Maximum in den Viskositdt-Temperatur-Kurven kund-
tut. Uber 0,3 Gew.-% Titan steigen die Kurven unabhdngig
von der Temperatur etwa in gleichem MaBe steil an.

Aluminium-Kupfer-Legierungen

Das System Aluminium—Kupfer konnte mit der beschrie-
benen Anlage der Verfasser bis Uber 60 Gew.-% Cu unter-
sucht werden. Die Viskositdt-Konzentration-Kurven bis
" 26,2 Gew.~% Cu sind in Bild 13 a, die einem hoheren Kupfer-
gehalt entsprechenden Kurven in Bild 13b zusammengestellt.
Die bei Aluminium beobachteten Unstetigkeiten in den Vis-
kositdt-Temperatur-Kurven sind demnach bis zu einem ver-
hdlinismdBig hohen Kupfergehalt nachweisbar. Die Grenze
liegt hoher als die eutektische Konzentration. Aus Bild 13a
folgt ferner, daB mit steigendem Kupfergehalt eine beacht-
liche Verschiebung des ersten Umwandlungspunkies ein-
tritt. Bis zur maximalen Léslichkeit von 5,7 Gew.-% Cu be-
obachfet man eine, dem Kupfergehalt anndhernd propor-
tionale . Erhdhung von 775 auf 790°C. Mit. weiter steigen-
dem Kupferzusatz sinkt die Umwandlungstemperatur bis
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men von Aluminium-Titan-Legierungen

15 Gew.-% Kupfer wieder auf den Wert fir Aluminium ab,
um dann erneut bis zur eutektischen Konzentration auf 805°C
anzusteigen, Der zweite Umwandiungspunkt dndert sich
hingegen nur unwesentlich. Die Viskositdt-Konzentration-
Isothermen zeigt das Bild 14. Demnach ist die maximale
Laslichkeit des Kupfers in Aluminium durch ein Maximum
gekennzeichnet, Auch die eutektische Zusammensetzung
duBert sich in bereifs bekannter Weise als Wendepunkt,
Auffallend ist ferner der starke Anstieg der Viskositdt im
Bereich der eutektischen Horizontale, insbesondere ober-
halb des eutektischen Punkies. Besonders bemerkenswert ist
jedoch das steile Viskositdtsminimum an der Stelle der Ver-
bindung Al2Cu und die Taisache, dafl dieses Minimum schon
bei Temperaturen, die mehrere hundert Grad oberhalb
der Liquidustemperatur liegen, deutlich ausgeprégt ist.

Aluminium-Zink-Legierungen

Bei der Untersuchung an Aluminium-Zink-Legierungen
mufite wegen des hohen Dampfdruckes des Zinks die Ver-
suchstemperatur mit 750°C begrenzt bleiben, so daB es un-
mdglich war, das Temperaturgebiet der Umwandlungen zu
erfassen. Die hier nicht wiedergegebenen Viskositdt-Tempe-
ratur-Kurven zeigen daher einen stetigen Verlauf, Bild 15
vermittelt die Viskositdt-Konzentration-lsothermen im ge-
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Bilder 13a und b: Viskositdt-Temperatur-Kurven von Aluminium-Kupfer-Legierungen

samfen Legierungsbereich, Demnach sind die Viskositdfs-
dnderungen bis zur Konzentration der maximalen L&slich-
keit des Zinks in Aluminium gering. Der Bereich der eutek-
tischen Horizontale ist jedoch, wie im System Aluminiom—
Kupfer, durch einen steilen Viskositdtsanstieg, der eutek-
tische Punkt wieder als Wendepunkt gekennzeichnet. Vom
Ende der eutektischen Horizontale im Bereich der festen
Lésung des Aluminiums im Zink nimmt die Steilheit des An-
stieges stark zu, und zwar um so mehr, je niedriger die Ver-
suchstemperatur liegt. Es iritt daher auch die Konzentration
der maximalen L&slichkeit des Aluminiums im Zink in den
Viskositdtskurven in Erscheinung. Bemerkenswert ist ferner
das Maximum in der Umgebung von 609% Zink. Dieses
Maximum kénnie dem Maximum der Mischungslicke im
festen Zustand zugeordnet werden.

Aluminium-Maghnesium-Legierungen

Im System Aluminium—Magnesium existieren zwei eutek-
tische Punkte und zwei kongruent schmelzende Verbin-
dungen AlsMgz und AlizMg17. GemdB Bild 16a und b werden
Umwandlungen im flUssigen Zustand bis zu einem Magne-
siumgehalt von etwd 15 Gew.-% beobachtet. Es dndert sich
ferner auch die Umwandlungstemperatur mit dew Magne-
siumgehalt, und zwar gilt dies in diesem Fall fir beide Um-

i
Bild 14: Viskfo‘,sik'ii-Konzentrution-lso!hermen von
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Bilder 16a und b: Viskositdt-Temperatur-Kurven von Aluminium-Magnesium-Legierungen
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wandlungspunkte, Schon durch einen Zusatz von 5 Gew.-%
Magnesium risckt der erste Umwandlungspunkt auf 805°C
und der zweite auf 885°C. Die Verschiebung betrdgt daher
fur beide Umwandlungspunkte 30°C, Interessant ist nun
Bild 17, in welchem die Viskositdt-Konzentration-lsothermen
dargestellt sind. Man erkennt, daf} erstens die Kurven sowohl
von der Aluminium- als auch von der Magnesiumseife her
bis zu einem Maximum ansteigen. Wdhrend das. rechie
Maximum sehr genau mit der Konzentration der maximalen
L8slichkeit des Aluminiums in Magnesium Ubereinstimmt,
liegt das linke Maximum etwas links von der avs dem Zu-
standsdiagramm folgenden Konzentration der maximalen
Loslichkeit des Magnesiums in Aluminium. Zweitens stellt
man fest, daB der zweite eutektische Punkt bei 70 Gew.-%
Magnesium durch ein Maximum gekennzeichnet ist und
bereits in der 800°C-Isotherme, also mehr als 350°C oberhalb
der eutektischen Temperatur, ausgeprdgt ist. Der eutektische
Punkt bei 37,4 Gew.-9%, Magnesium wird offenbar durch die
nahe benachbarte Verbindung AlsMg2 Uberdeckt. Drittens
sind die beiden Verbindungen durch Maxima gekenn-
zeichnet, die sich bereits in der 800°C-lsotherme, also wieder
ungefdhr350°C oberhalbder Liquidustemperatur, abzeichnen.
Ferner ist das der Verbindung AliaMgi7 zugehdrige Maximum
entsprechend der gréfleren Breite des Homogenitdts-
bereiches breiter als das Maximum der Verbindung AlaMga.
Es diirfte sich somit auch die Breite des Homogenitdtsbereiches
in den Viskositdt-Konzentration-Isothermen duBern — eine
Tatsache, die auch schon deshalb plausibel ist, da sich doch

auch die maximale Ldslichkeit eines elementaren Metalls in °

einem anderen in den Isothermen abzeichnet.

Zusammenfassung

Die wichtigsten Ergebnisse dieser Untersuchungen kénnen wie
folgt zusammengefaBt werden:

1. Auch im flussigen Zustand gibt es Umwandlungen. Es
handelt sich in diesem Fall um unstetige Anderungen der
Koordinationszahl. Diese Umwandlungen sind auch bei
Zusaiz einer zweiten Komponente festzustellen, wobei jedoch
die Breite des Legierungsbereiches, in dem solche Umwand-
lungen beobachtet werden, vom Zusatzelement abhdngt.
Auflerdem dndern sich die Umwandlungstemperaturen, wo-
bei ein gewisser Zusammenhang mit den Zustandsschau-
bildern zu erkennen ist.
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Bild 17: Viskositdt-Konzentration-
{sothermen von Aluminium-
Magnesium-Legierungen

2. Der Verlauf der Viskositdt-Konzentration-lsothermen
hdngt eng mit dem Aufbau der Legierungen im festen Zu-
stand zusammen. Allg Verdnderungen im festen Zustand, wie
Léslichkeitsgrenzen, eutekfische und peritektische Punkte,
Verbindungen, ja selbst Mischungsltcken im festen Zustand,
kémmen in diesen Kurven oft schon mehr als 100°C ober-
halb der Liquidustemperatur in ganz charakteristischer
Weise zum Ausdruck. Warum aber die eutektische Zusam-
mensetzung, wie im System Aluminium-Silizium als Minimum,
in einem anderen System wie Aluminium—Magnesium als
Maximum und wieder in anderen Systemen wie Al—Cu,
Al—Zn, Al—Fe und Al-Ni als Wendepunkt erscheint, das

" bedarf natirlich noch einer Kldrung. Dasselbe gilt auch fir

die Maxima bzw. Minima an der Stelle intermetallischer Ver-
bindungen. Ein Verstdndnis dieses unterschiedlichen Ver-
haltens ist auf Grund des bisher vorliegenden Versuchs-
materials noch nicht méglich, Augenblicklich muB man sich
damit begniigen, Taisachen und GesetzmdBigkeiten zu
registrieren. '

Jedenfalls dirfte aber sichergestellt sein, dal Messungen der
Viskositdt von flissigen Legierungen viele wichtige Informa-
tionen vermitteln. Um den Informationsgehalt solcher Mes-
sungen ausschépfen zu kdnnen, werden aber noch andere
Untersuchungen, wie Messungen der elektrischen Leitfdhig-
keit und der magnetischen Suszeptibilitdt, ferner Unter-
suchungen mit Réntgensirahlen und Neutronen notwendig

. sein, Dieser groBe Einsaiz wird sich jedoch schon deshalb

lohnen, weil von solchen Untersuchungen wichtige Auf-
schiisse Uber die Strukiur von Schmelzen und iber die
Bindungsverhdltnisse im flissigen Zustand und schliefilich
auch Erkenntnisse iiber die Kinetik der Kristallisation zu
erhoffen sind.

Die Verfasser sprechen dem Osterreichischen Bundesministerium
fir Verkehr und verstaatlichte Unternehmungen fiir die finanzielle
Unterstitzung der Arbeifen ihren besonderen Dank aus.
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