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单晶镍基合金在拉伸蠕变期间的组织演化与分析
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(1. 沈阳工业大学，辽宁 沈阳 110870)

(2. 沈阳化工大学，辽宁 沈阳 110142)
摘  要：通过[001]取向镍基单晶合金拉伸蠕变期间的组织形貌观察，采用应力应变有限元方法计算出立方γ/γ′两相共格界面的von Mises应力分布，研究了合金在蠕变期间γ′相的定向粗化规律。结果表明，施加拉应力可改变立方γ/γ′两相的应力分布，使不同晶面发生晶格收缩与扩张应变，其中，（001）晶面产生晶格收缩可排斥较大半径的Al、Ti原子，（100）和（010）晶面沿平行于应力轴方向产生晶格扩张应变，可诱捕较大半径的Al、Ti原子，是使其γ′相沿扩张晶格的法线定向生长成为类似筛网层状结构的组织演化规律。并进一步提出蠕变期间发生元素扩散和γ′相定向生长的驱动力。
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在高温及拉/压应力作用下，γ′相沿某一取向发生明显的定向粗化是镍基单晶合金特有的现象，且其粗化取向、形态与施加载荷方向及γ/γ′两相的晶格错配度有关[1]。负错配度合金在拉应力蠕变期间、正错配度合金在压应力蠕变期间，γ′相形成与应力轴垂直的N-型筏状组织；而负错配度合金在压应力蠕变期间、正错配度合金在拉应力蠕变期间，γ′相形成与应力轴平行的P-型筏状组织[2]。Tien和Buffiere等提出的位错模型，可解释γ′相的定向粗化规律[3,4]。采用有限元方法（FEM）可模拟外加应力对合金中γ/γ′两相错配应力及应变能密度变化的作用规律，近而可分析合金在蠕变期间γ′相的演化规律及影响因素[5-7]。尽管[001]取向单晶合金在高温拉伸蠕变期间γ′相的二维定向粗化行为已被广泛研究[8]，但蠕变期间γ′相的三维定向粗化行为，文献报导较少，特别是[001]取向单晶合金在高温拉应力作用下，γ/γ′两相界面错配应力分布的变化及γ′相定向粗化后在空间的存在方式仍不清楚。
据此，本实验通过形貌观察，研究了[001]取向单晶合金拉应力蠕变期间γ′相的演化特征，构造出筏状γ′相在三维空间的存在方式；并采用有限元方法，分析了立方γ/γ′两相界面区域的von Mises应力分布及晶格应变能变化特征，研究了[001]取向单晶合金中γ′相的演化规律。
1  实验方法
采用选晶法在高温度梯度真空定向凝固炉中，将成分为Ni-9.0Cr-5.0W-5.5Al-4.5Co-1.7Ti(质量分数)的母合金，制备成[001]取向的镍基单晶合金试棒，并对其进行完全热处理，其选取的热处理工艺为：1250 ℃，4 h，A C + 870 ℃，32 h，A C。

试验用合金具有负的晶格错配度，考虑热膨胀系数后，测算出合金中γ/γ′两相在1040 ℃的晶格错配度为δ=2(αγ′–αγ)/(αγ′+αγ)=–0.36%。测定晶体取向后，将试棒沿(001)、（010）和(100)晶面切取板状拉伸蠕变样品，试样的横断面为4.5 mm×2.5 mm，标距为15.0 mm。样品表面经机械研磨及抛光后，置入GWT504型高温持久/蠕变试验机中进行单轴恒载拉伸蠕变性能测试，将蠕变50 h后的试样经抛光腐蚀后，在SEM下观察不同晶面的组织形貌，构建筏状γ′相在三维空间的存在方式，并采用有限元方法分析施加应力对立方γ/γ′两相界面晶格错配应力的影响。
2  拉应力蠕变期间的组织演化

经完全热处理后，单晶镍基合金的组织结构是立方γ′相以共格方式嵌镶在γ基体相中，并沿<100>取向规则排列。经1040 ℃、137 MPa恒定载荷拉应力蠕变50 h后，合金中立方γ′相已转变成筏形结构，其不同晶面的筏状γ′相形貌如图1所示。在（100）和（010）晶面γ′相形成的筏状取向与应力轴方向垂直，如图1c和1d所示，在两晶面形成的筏状γ′相沿[100]和[010] 
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图1  经1040 ℃, 137 MPa拉应力蠕变50 h后，合金中不同晶面筏状γ′相的形貌
Fig.1  Morphology of the rafted γ′ phase on different crystal planes after alloy tensile crept for 50 h under applied stress of 137 MPa at 1040 ℃: (a) schematic diagram of the cubic cell applied stress, (b~d) SEM morphology corresponding to (001), (100) and (010) planes, respectively
方向生长长度相近，并呈现凹凸不平特征；而在（001）晶面形成的筏状γ′相分别沿[100]和[010]方向相互连接，呈现类似筛网状结构，如图1b中字母A标注所示。由此表明，在拉应力蠕变期间，[001]取向单晶合金中γ′相分别沿[100]和[010]取向扩散连接，致使在（001）晶面形成类似筛网状筏形组织，γ基体相连续充填在筏状γ′相之间，以保持合金的高塑性。
完全热处理后，立方γ′相以共格方式嵌镶在(基体中的示意图如图2a所示，图2b为示意图的坐标轴，拉应力蠕变后，γ′相沿垂直于应力轴方向的（001）晶面形成类似筛网的层状结构，如图2c所示。
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图2  拉应力蠕变前后合金中γ′相在三维空间存在方式的示意图
Fig.2  Schematic diagram of the γ′ phase located in 3-D space: (a) before creep, the cubic γ′ phase embedded coherently in γ matrix, (b) coordinate direction, and (c) after creep, the layered and mesh-like rafted γ′ phase formed along the (001) plane
3  模型与数据

对具有负错配度合金中立方γ/γ′两相单胞晶体的应力分析认为，近γ/γ′两相界面的γ基体承受压应力，而近界面的γ′相承受拉伸张应力，立方γ′相共格界面中心至边缘应变逐渐增加，具有较高的晶格错配应力梯度。无外加应力时，合金中立方两相共格界面受力对称，处于平衡状态。当沿[001]取向施加拉应力时，致使两相界面的应力分布发生变化，其应力分布的变化特征决定了合金中γ′相的定向生长取向。
沿[001]取向单晶胞施加应力的方向如图3所示。由于对称性，仅选取立方γ′相与基体保持共格界面的八分之一示意图，如图3a所示，立方γ/γ′两相的三维有限元网格示于图3b，图中深色区域为立方γ′相，浅色区域为γ基体相，其立方γ′相的体积分数为65%。

在三维应力应变的有限元计算中，von Mises应力由初始热晶格错配应力及外加应力的叠加所组成[9-12]，其值为：
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应变能密度(U)为：


[image: image2.wmf])

(

2

1

zx

zx

yz

yz

xy

xy

zz

zz

yy

yy

xx

xx

U

e

s

e

s

e

s

e

s

e

s

e

s

+

+

+

+

+

=

              （2）

其中，σij是三维对称的应力分量，εij是对应的应变分量。该广义三维应力应变有限元分析，可较好地模拟小应变条件下实际晶体中的应力分布，该模型的约束条件为：在x=0处ux=0；在y=0处uy=0；在z=0处uz=0；在平面x=1、y=1和z=1上，所有的节点都有一共同的未知位移量，分别为ux、uy和uz。
4  计算结果与分析
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图3  立方两相共格界面的示意图
Fig.3  Schematic diagram of lattice misfit at different crystal
planes under no applied stress
4.1  外加应力对立方γ/γ′两相应力分布的影响
采用应力应变有限元方法计算出（1/2）立方γ′相和（1/4）γ基体的von Mises应力分布，如图4所示。可以看出，当沿[001]取向施加拉应力时，在立方γ′相的（100）和（010）晶面有较大的von Mises应力，其值为279 MPa，而在（001）晶面有较低的von Mises应力，其分布如图4a所示。与其相邻的（1/4）γ基体相的von Mises应力分布如图4b所示，表明，在（001）晶面与（010）和（100）晶面的交角区域由于错配应力较大，故有较大的von Mises应力，其值为445 MPa，在（001）晶面的von Mises应力次之，其值为396 MPa，而在（100）和（010）晶面有较小的von Mises应力，为251 MPa。与γ′相相比，γ基体相有较大的von Mises应力，表明，在施加应力期间，γ基体相可发生较大的晶格应变。
沿图4a的虚线截取剖面，获取立方γ、γ′两相在（100）晶面的二维von Mises应力分布，示于图5，图5a为γ基体通道中von Mises等效应力的分布轮廓线，可以看出，在（001）和（010）晶面的交角曲面区域有较大的von Mises应力值，与垂直基体通道比较，水平通道有较大的von Mises应力，其值约为396 MPa，如图5a中等值线H所示，b区域有最大的应力值为445 MPa。而在立方γ′相的von Mises应力分布表明，垂直界面的a区域有较高的von Mises应力，其值为279 MPa，而水平界面的b区域有较小的应力值91 MPa，如图5b所示。

4.2  不同区域主应力分量及应变能密度变化

如果认为平行于立方γ′相界面的晶格应变完全来自于同方向主应力分量的作用，则γ/γ′两相界面错配应力的变化可根据主应力分量的数值和符号进行评价，并可以根据晶格扩张与收缩的特征分析立方γ′相的定向生长规律。在施加应力范围内的应力分析中，
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图4  经1040 ℃, 137 MPa拉应力蠕变10 h，(1/2)立方γ′相和(1/4) γ基体的von Mises应力分布

Fig.4  Distribution maps of von Mises equivalent stress in the γ′ and γ phases after applied tensile stress creep for 10 h at 1040 ℃/137 MPa: (a) (1/2) cubical γ′ phase and (b) (1/4) γ matrix phase

(100)和(010)晶面具有相同的主应力分量，τij数值较小且无变化，可被忽略，y、z分别表示[010]和[001]方向。在分析中，(σ((i (0，表示立方γ′相晶格承受拉伸张应力，(σ((i<0，表示立方γ′相晶格承受压应力，无外加应力时σy =σz=85 MPa，表示γ和γ′两相的晶格错配应力。
a、b区域各主应力分量与施加拉应力的关系如图6所示，其中，与各晶面平行的主应力分量（σi）变化幅度，可表示γ′相晶格沿不同方向受拉伸张应力的幅度。可以看出，随施加拉应力增加到137 MPa，a、b区域中主应力分量有不同的增加幅度。在a区域，原近界面的γ′相承受拉伸张应力，与施加应力同向，其叠加作用使与（010）和（100）晶面平行的应力分量（σz((）由85 MPa增加到225 MPa，因此，可引起晶格扩张。当沿[001]取向施加拉应力时，区域b承受一横向切应力（τ）如图5b所示，与原界面张应力方向相反，其抵消作用使与（001）晶面平行的主应力分量（σyγ′）由85 MPa减小到71 MPa，其应力变化可引起
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图5  在1040 ℃, 137 MPa拉应力下，γ和γ′两相的von Mises应力分布示意图
Fig.5  Distribution maps of von-Mises stress in γ/γ′ phases at 1040 ℃, 137 MPa: (a) γ matrix and (b) γ′ precipitate
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图6  γ′相中在a、b区域主应力分量与施加拉应力之间的关系
Fig.6  Relationship between the principal stress component and the applied tensile stress in the regions a and b in γ′
晶格收缩。

γ′-Ni3Al相为Ll2结构的有序相，其中，具有较大半径的Al、Ti原子位于该结构的8个顶点，较小半径的Ni、Cr等原子位于各面的心部。分析认为，当沿[001]方向施加拉应力时，（001）晶面沿[100]和[010]方向发生晶格收缩，其晶格收缩的挤压作用可排斥较大半径的Al、Ti原子；而在（100）和（010）晶面沿[001]方向产生晶格扩张，其扩张的晶格可诱捕较大半径的Al、Ti原子。

在1040 ℃施加应力对立方γ′相不同区域应变能密度(U)的影响，如图7所示。在区域a原晶格错配应力与施加应力同向，其叠加作用使应变能（U）近线性增加；而在区域b原晶格错配应力与施加应力反向，当施加较低拉应力时，其抵消作用使应变能无明显变化，当施加应力大于50 MPa后，随施加应力提高，应变能密度近线性增加，且与b区域相比，a区域具有较大的应变能密度。由此可得出结论，不同区域的应变能密度变化导致元素发生定向扩散，并促使γ′相沿应变能较大的晶面定向生长。

在拉应力作用下，（001）晶面的晶格收缩排斥较大半径的Al、Ti原子，而在（100）和（010）晶面发生晶格扩张可诱捕较大半径的Al、Ti原子，故促使其γ′相沿扩张晶格的法线方向–[100]和[010]取向定向生长成为类似筛网的层状组织，如图1所示。而Cr、Co元素反方向扩散是由于两相合金平衡分配原理，γ′相侧向生长排斥Cr、Co原子所致。其中，元素扩散使γ′相发生定向生长，并促使γ′相的界面发生定向迁移，其定向迁移的示意图如图8所示。
由此可得出结论，不同区域的应变能密度变化导致元素发生定向扩散，并促使γ′相沿应变能较大的晶面定向生长。
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图7  施加拉应力对立方γ′相不同区域应变能密度的影响
Fig.7  Influence of the applied stress on the strain energy density in the different regions of γ′ phase
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图8  沿[001]方向施加拉应力蠕变期间，立方γ′相界面迁移示意图
Fig.8  Schematic diagrams of interface motion during tensile creep along the [001] orientation: (a) zoom in the selected area and (b) direction of the interface motion marked by arrows

5  讨  论

经完全热处理后，合金中立方(′相沿<100>取向规则排列，如图2a所示。设立方γ′相边长尺寸为2r(mm)，基体通道的宽度为0.5r (mm)，若立方体单晶胞中沿[100]、[010]和[001]取向各存在n个立方γ′相，则单晶胞中γ′/γ两相的总界面面积为24n3r2（mm2）。经拉应力蠕变后，单晶合金中γ′相沿垂直于[001]取向形成类似筛网的层状组织，如图1和图2b所示。若类筛网层状γ′相的横截面厚度仍为2r(mm)，经简化处理后，立方体单晶胞类筛网层状γ′相的界面面积为10.8n3r2（mm2），其组织演化前后，立方体单晶胞中γ′/γ两相界面面积的变化值为：
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设单位面积的界面能为(，则组织演化前后两相界面能的变化（(Gs= ((dA）为负值，表明在蠕变期间组织演化是自由能降低的自发过程，其界面能降低是产生元素扩散及γ′相定向粗化的驱动力。
蠕变期间随施加拉应力增大，合金中的晶格应变增加，并有位错在基体中运动，由于位错的管道效应可加速元素的扩散及γ′相的定向粗化过程[13]。如果认为外加应力引起的晶格应变能变化与晶体中原子间势能的变化幅度等价，则可用原子间势能的变化表示晶格应变能的变化[2]，则施加应力使原子间势能、界面能及γ/γ′两相错配应力的变化是促使合金中发生原子扩散及γ′相定向生长的驱动力，可表示为：
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  （4）
式中：A、B为常数，E为弹性模量，α0为未受外力时，合金中γ′、γ两相的平均晶格常数；σα为外加应力，σmis为错配应力。式中第一项为施加应力致使合金中晶格应变能的变化，第二项为组织演化前后的界面能变化，第三项为施加应力引起γ′/γ两相错配应力的变化。公式（4）表明，随施加拉应力提高，合金中γ′相的弹性应变能增加，并使(基体通道发生塑性变形，增加位错运动速率[13]，由于位错的管道效应可加速元素的定向扩散及γ′相的定向粗化速率。实际上，γ′相的定向生长过程是γ′相侧向界面定向迁移的过程，其界面迁移力可用Eshelby能量张力公式表示[14]：
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式中：T为是界面移动的牵引力，F是元素扩散的驱动力，
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是弹性位移梯度。上式表明，弹性应变能越大，γ′相的形筏驱动力及速率越大，与文献[2]一致。
6  结  论

1）单晶镍基合金在拉应力蠕变期间，γ′相沿垂直于应力轴方向形成类似筛网的层状组织。随施加拉应力提高，立方γ′相不同晶面发生晶格扩张与收缩，其中，（100）和（010）晶面发生晶格扩张可诱捕较大半径的Al、Ti原子，是促使其γ′相沿扩张晶格的法线定向生长成为类似筛网层状组织的主要原因。
2）在高温拉应力作用下，立方γ′相不同晶面发生不同的应变能密度变化，其中，γ′相沿应变能较大的晶面定向生长，而原子间势能、界面能及晶格错配应力的变化是促使发生元素扩散和γ′相定向粗化的驱动力。
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Microstructure Evolution and Analysis of a Single Crystal Nickel-Based
Superalloy during Tensile Creep
Zhang Shu1,2, Tian Sugui1, Qian Benjiang1, Su Yong1
(1. Shenyang University of Technology, Shenyang 110870, China)
(2. Shenyang University of Chemical Technology, Shenyang 110142, China)
Abstract: The microstructure of a [001] orientated single crystal Ni-based superalloy was observed during tensile creep. By the stress-strain finite element method (FEM) for calculating the von Mises stress distribution in the coherent interface of the cubic γ/γ′ phases, the influence of the applied stress on the regularity of γ′ phase directional coarsening was investigated. Results show that the distribution of the von Mises stress in the cubic γ/γ′ interfaces is changed by the applied tensile stress, which may bring the lattice contraction or expanding of the various crystal planes in the cubical γ′ phase. Thereinto, the lattice contraction strain on (001) plane may repel the Al and Ti atoms with bigger radius, while the lattice expanding strain on (100) and (010) planes may trap the Al and Ti atoms to promote the directional growth of γ′ phase into the mesh-like layer structure along the normal of the expanding lattice. This is thought to be the regularity of γ′ phase directional coarsening during creep of the alloy. Furthermore, the driving force of the elements diffusing and γ′ phase directional coarsening was proposed.
Key words: single crystal nickel-based superalloys; microstructure evolution; creep; FEM analysis
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