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Kurzfassung

In zukiinftigen Fusionskraftwerken werden die Werkstoffe, die innerhalb des Plasmagefifes Ver-
wendung finden, enormen Belastungen ausgesetzt. Das am stirksten belastete Bauteil ist der
Divertor. Dort treten Wirmefliisse von 10-15 MW m~2 auf, die sowohl hohe Anforderungen an
das plasmabelastete Wandmaterial (plasma-facing material, PFM) als auch an das darunter
liegende Wiarmesenkenmaterial stellen. Die derzeit fiir die Warmesenke vorgesehene Legierung
CuCrZr zeichnet sich sowohl durch eine hohe Warmeleitfahigkeit als auch durch eine ausrei-
chende Festigkeit bis ca. 620 K aus. Ein Reaktor, der effektiv Strom erzeugen soll, benotigt aber
eine Betriebstemperatur von mindestens 820 K an der Schnittstelle zwischen PFM und Wiér-
mesenkenmaterial. In diesem Temperaturbereich und unter Neutronenbestrahlung besitzt die
ausscheidungsgehértete Legierung CuCrZr nicht mehr die geforderte Festigkeit. Daher muss
fiir den Betrieb bei 820 K ein Werkstoff mit héherer Festigkeit entwickelt werden, der eine
Wirmeleitfihigkeit von mindestens 200 W m~! K~! besitzt.

Kupfer ist durch seine hohe Wirmeleitfihigkeit von 400 W m~! K~! als Wirmesenken-
material bestens geeignet, besitzt aber eine geringe Festigkeit und Kriechbestandigkeit unter
erhohter Temperatur und gleichzeitiger Neutronenbestrahlung. Das Ziel dieser Arbeit ist, die
Hochtemperaturfestigkeit von Kupfer durch die Entwicklung eines neuartigen Metall-Matrix-
Verbundwerkstoffes mit angepasster Faser /Matrix-Grenzfliche zu verbessern. Als Verstérkungs-
fasern werden Siliciumcarbidfasern verwendet, die im Vergleich zu Kohlenstofffasern unter Neu-
tronenbestrahlung eine geringere Volumenzunahme aufweisen. Um die Grenzfliche zwischen
Faser und Matrix zu optimieren, werden die Siliciumcarbidfasern mit unterschiedlichen Werk-
stoffen beschichtet. Dies geschieht mit einer Magnetron-Sputteranlage, die es erlaubt, sehr
homogene und diinne Schichten (einige hundert Nanometer) abzuscheiden.

Fiir Vorversuche werden zunéchst sechs unterschiedliche Werkstoffe ausgew#hlt, die als mog-
liche Zwischenschichten dienen koénnen. Grundlage hierfiir sind eine ausgiebige Literaturre-
cherche der Systeme SiC/Metall/Cu und Si/ Metall /Cu sowie Ergebnisse eigener Versuche. Im
nachsten Schritt wird der vielversprechenste Zwischenschichtwerkstoff durch eine geeignete Pro-
zessfithrung kontinuierlich optimiert. Dabei werden die Abscheideparameter, wie Prozessdruck,
Bias-Spannung und Schichtdicke variiert, um deren Einfluss auf die Schichteigenschaften zu un-
tersuchen und um den Abscheidevorgang optimal anzupassen. Beurteilt werden die hergestell-
ten Verbundwerkstoffe dabei an Hand von drei Kriterien: (i) Adhésion von Faser und Matrix,
die durch Push-out-Versuche ermittelt wird; (ii) Schidigung der Einzelfaser durch die abge-
schiedene Zwischenschicht, die durch Einzelfaserzugversuche bestimmt wird und (iii) das Diffu-
sionsverhalten in dem System SiC/Metall/Cu, das durch Rutherford-Riickstreuspektroskopie



an planaren Modellsystemen untersucht wird.

Fiir die Voruntersuchungen wurden die Werkstoffe Chrom, Titan, Tantal, Wolfram, Ta-W-N
und Ti-Ta-C ausgewdhlt. Reine Metalle wie Chrom oder Titan zeigen z.T. sehr starke Reaktio-
nen mit Silicium und Kohlenstoff, was einerseits eine hervorragende Adhésion nach sich zieht,
andererseits aber die mechanischen Eigenschaften der Siliciumcarbidfaser stark beeintrich-
tigt. Damit scheiden diese Werkstoffe als Materialien fiir die Zwischenschicht aus. Wesentlich
bessere Ergebnisse hinsichtlich thermischer Stabilitét liefern die Schichtsysteme Ta-W-N und
Ti-Ta-C. Letztlich zeigt das Schichtsystem Ti-Ta-C im Vergleich zu den anderen untersuchten
Werkstoffen die besten Eigenschaften und wird deshalb als Ausgangsmaterial fiir den letz-
ten Schritt der Schichtoptimierung ausgewidhlt. Durch Anpassung der Prozessparameter des
Ti-Ta-C-Beschichtungsvorgangs konnen die mechanischen Eigenschaften der Einzelfasern und
somit des gesamten SiC/Cu-Verbundwerkstoffes signifikant verbessert werden. Dies wird mit
3-Punkt-Biegeversuchen demonstriert, die abschliefsend an reinen CuCrZr und Metall-Matrix-

Verbundproben mit konmerziellen SCS-6- und SCS-0-Fasern durchgefiihrt werden.
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Abstract

The materials of future fusion reactors will be operated under extreme conditions. The divertor
in such a device is the most severely loaded component. This part is exposed to heat loads of
about 10-15 MW m~2. Therefore, the plasma facing material and the heat sink have to meet
high material requirements. Currently, the heat sink material used is the alloy CuCrZr which
exhibits a high thermal conductivity and an acceptable strength up to 620 K. To improve the
effectiveness of a fusion reactor the coolant temperature has to be increased to 570 K. This
means an interface temperature of about 820 K is present between the plasma facing mate-
rial and the heat sink. Within this temperature range and under neutron irradiation CuCrZr
fails the strength requirement. For this reason a material with an adequate high temperature
strength and a thermal conductivity of at least 200 W m~ K~! has to be developed.

Due to its high thermal conductivity of about 400 W m~' K1, copper is an excellent heat
sink material. The problem is its low creep resistance and strength under thermal loads and
neutron irradiation. The aim of this work is to improve the high temperature strength of copper
by the development of a novel metal-matrix composite with an optimised interface between
fibre and matrix. To reinforce the copper silicon carbide fibres are used instead of carbon
fibres which have a swelling problem under neutron irradiation. To optimize the fibre/matrix
interface the fibres are coated with different interface layers. The thin layers are deposited
with a magnetron sputter device which allows the production of homogeneous and thin (a few
hundred nm) films.

For preliminary tests six promising materials are selected as possible intermediate layers. The
basis for this selection are an extensive literature research of the systems SiC/metal/Cu and
Si/metal /Cu as well as own experimental results. In the next step the most promising material is
selected for the optimization process. Within this process the deposition parameters (pressure,
layer thickness, bias voltage) of the thin films are continuously modified to find the best set
of parameters. The produced metal-matrix composites are rated regarding the following three
criteria: (i) Adhesion of the fibre and matrix, measured with push-out tests, (ii) impact of
the intermediate layer on the fibre properties, measured with single-fibre tensile tests and (iii)
diffusion behaviour of the layer in the system SiC/metal/Cu, investigated with Rutherford
backscattering spectroscopy.

The selected materials for the preliminary tests are chromium, titanium, tantalum, tungs-
ten, Ta-W-N and Ti-Ta-C. Pure metals like chromium or titanium partially show very strong
reactions with silicon and carbon. On the one hand this means excellent adhesion, but on the

other hand this significantly influences the fibre properties like the ultimate tensile strength.
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For this reason these materials are not acceptable as intermediate layers. With regards to ther-
mal stability, the two film systems Ta-W-N and Ti-Ta-C are predominant. The Ti-Ta-C system
shows the best properties when compared to the other investigated materials. Therefore it is
selected for the optimization process. The experiments show that the fibre properties can be
improved not only with the intermediate layer material but also with the adjustment of the
process parameters of the Ti-Ta-C deposition. This is demonstrated by 3-point bending tests
of a pure CuCrZr sample and two metal-matrix composites fabricated with SCS-6- and SCS-0

silicon carbide fibres.
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1 Einleitung

In zukiinftigen Fusionskraftwerken sind die Anforderungen an die eingesetzten Werkstoffe inner-
halb des Vakuumgefifies sehr hoch. Wihrend des Fusionsprozesses von Deuterium und Tritium
entstehen ein He?*-Teilchen, ein Neutron und etwa 17,5 MeV Energie (vgl. Formel 1.1 [1]). Die
Herausforderungen bei der Entwicklung eines kommerziellen Fusionskraftwerkes liegen damit
vor allem in der Gestaltung der Bauteile sowie in der Auswahl der Werkstoffe. Letztere miissen
sowohl Neutronenstrahlung und hochenergetischem Teilchenbombardement standhalten (plas-
mabelastete Werkstoffe), als auch die entstehenden hohen thermischen Lasten effektiv abfiihren
(Warmesenkenwerkstoffe), um damit in einem Wandlungsprozess (Kiihlwasser — Turbinen —

Generatoren) elektrische Energie zu erzeugen [2,3].

T + D — *He?" (3,517 MeV) + n (14,069 MeV) (1.1)

Fiir die neuen, grofen Fusionsexperimente wie ITER oder Wendelstein 7-X, werden Techno-
logien entwickelt, die auf dem Weg zu einem kommerziellen Fusionskraftwerk, mit dem ab dem
Jahr 2050 gerechnet wird, beno6tigt werden. Das internationale ITER-Projekt, an dem neben
Europa auch die USA, Japan, Russland, China, Indien und Siidkorea beteiligt sind, ist das der-
zeit grofte und ambitionierteste Fusionsexperiment, das bis 2016 in Cadarache (Siidfrankreich)
aufgebaut werden soll. Ein Schliisselbauteil dieses Experiments und zukiinftiger Projekte ist
der sogenannte Divertor. Das Divertormodul befindet sich im Boden des Fusionstorus (Abbil-
dung 1.1) und stellt auf Grund seiner zahlreichen Aufgaben eines der komplexesten Bauteile
des Experiments dar [4,5]. Abbildung 1.1 zeigt einen Querschnitt durch das Torusgefafs des
ITER-Projektes (a) sowie den schematischen Aufbau der Divertorkassette (b). Im Wesentli-
chen besteht der Divertor aus fiinf Bauteilen, dem Baffle, dem Dome, dem Inner und Quter
Wing und den Vertical Targets. Letztere sind die kritischsten plasmabelastesten Bauteile des
gesamten Experiments |6]. Die plasmabelasteten Materialien (plasma facing material, PFM)
kommen in direkten Kontakt mit der Neutronenstrahlung sowie hochenergetischen Teilchen.

Die Hauptaufgaben des Reaktordivertors liegen in der Abfuhr eines Grofsteils der entste-
henden He-Teilchen Energie von bis zu 300 MW [5]. Die Wirmelasten auf die Targetelemente
betragen im stationiren Betrieb bis zu 10 MW m~2 und instationir fiir wenige Sekunden bis zu
20 MW m~2 [7]. Der Divertor alleine fiihrt etwa 15 % der gesamten Fusionswiirmeleistung iiber
das Kiihlwasser dem Energiewandlungsprozess [8] zu und entfernt Verunreinigungen aus dem
Fusionsplasma [9]. Auf Grund dieser vielseitigen und hohen Anforderungen an das Divertor-
modul kommen unterschiedliche Werkstoffe sowie unterschiedliche Konstruktionskonzepte [10]

in Frage, die mittels aufwindiger Tests miteinander verglichen werden [11-15]. Dabei werden



1 Einleitung

Divertor
Cassettle

Vertical Target 0 n m

Abbildung 1.1: (a) Querschnitt durch den ITER-Torus (b) Vergrokerung des Divertormoduls
mit den Hauptelementen

(b) (©)

(a)

—

Abbildung 1.2: Verschiedene Konstruktionskonzepte fiir Divertorbauteile, (a) Flat-tile, (b)
Brush, (c) Monoblock [10]

nicht nur einzelne Werkstoffe, wie z.B. Kupferlegierungen getestet, sondern auch Wirmefluss-
und Bestrahlungstests an einzelnen Komponenten durchgefiihrt, um auch die Fiigetechniken,
wie Elektronenstrahlschweifen oder heif-isostatisches Pressen (HIP) zu validieren, weiterzu-
entwickeln bzw. neuentwickelte zu testen. Ein Beispiel fiir eine neuartige Fiigetechnik ist das
sogenannte AMC-Verfahren (active metal casting) [16-19], das von der Firma Plansee ent-
wickelt wurde, um kohlefaserverstarkte Kohlenstoffe (carbon fibre reinforced carbon, CFC) mit

kupferbasierten Warmesenken zu verbinden.

Fiir die Anwendung im Divertor stehen derzeit drei Konzepte zur Verfligung, das Flat-tile-
Design, das Brush-Design und der Monoblock (Abbildung 1.2). Das Flat-tile-Design besteht
aus dem plasmabelasteten Material, das mit der Warmesenke verbunden ist. Bei dem Brush-
Design besitzt das plasmabelastete Material eine geschlitzte Oberfliche, damit die Spannungen
reduziert werden, die durch thermische Ausdehnungen entstehen. Dadurch werden die Lasten

auf das Bauteil geringer. Komplizierter zu fertigen ist der Monoblock, bei dem das PFM das
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Abbildung 1.3: Gegeniiberstellung des Flat-tile-Designs fiir ITER und eines Designs mit ein-
gebrachtem Metall-Matrix-Verbundwerkstoff (metal matriz composite, MMC)
um die Festigkeit der Fiigestelle fiir zukiinftige Experimente zu erhéhen [25].

metallische Kiihlrohr komplett umschliefft. Nur das Kiihlrohr selbst wird aus dem Wirmesen-
kenmaterial hergestellt [20]. Die Vorteile dieses Konzeptes gegeniiber den beiden anderen sind
die bessere Festigkeit unter thermischer Belastung, hohere Fehlertoleranz der Fiigestelle und das

bessere thermische Ermiidungsverhalten. Dies gilt vor allem auch nach Bestrahlungstests [6].

Im Rahmen des ITER-Projektes werden die plasmabelasteten Bauteile aus Beryllium, CFC
und Wolfram gefertigt [5]. Als Warmesenkenmaterialien stehen wegen der hohen Wérmeleitfa-
higkeit vor allem Kupferlegierungen zur Auswahl. Fiir das ITER-Projekt sind zwei viel verspre-
chende Legierungen betrachtet worden: das dispersionsverfestigte Cu-25A1 (Cu-0,25%Al) und
das ausscheidungsgehirtete CuCrZr (Cu-0,5%Cu-0,06%Zr) [21-24]. Beide Legierungen verbin-
den gute Wairmeleitfdhigkeit mit ausreichender Festigkeit und hervorragender Besténdigkeit
gegen neutroneninduzierte Volumenzunahme [23]| bis zu einer Betriebstemperatur von 620 K
(Abbildung 1.3).

Um die Effizienz des Energiewandlungsprozesses zu erhohen, ist die Kiihlmitteltempera-
tur in zukiinftigen Experimenten, wie dem geplanten Demonstrationskraftwerk DEMO und
kommerziellen Fusionskraftwerken mit tiber 570 K [26-28| deutlich hoher als bei ITER (370-
420 K, [29]). Daraus ergibt sich mit etwa 820 K eine deutlich héhere Temperatur der Fiigestelle
PFM/Wiérmesenke, wie sie in Abbildung 1.3 fiir das Flat-tile-Konzept exemplarisch dargestellt
ist. Die derzeit verwendete Kupferlegierung CuCrZr besitzt bei dieser Grenzflichentemperatur

keine ausreichende Festigkeit mehr [28]. Eine Moglichkeit, diese hochbelasteten Wirmesen-
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1 Einleitung

kenbereiche zu verstérken, ist die Verwendung eines Metall-Matrix-Verbundwerkstoffes (metal
matriz composite, MMC) auf Kupferbasis [2,25,26|. Durch eine Faserverstirkung ldsst sich die
Festigkeit, Zahigkeit und Kriechbesténdigkeit eines Metalls oder Legierung wesentlich verbes-
sern [30]. Dariiber hinaus werden bereits in mehreren Arbeiten Erfahrungen mit kohlefaserver-
starktem Kupfer gesammelt und das Potenzial derartiger Werkstoffe bestatigt [31-36].

Das Ziel dieser Arbeit ist die Herstellung und Analyse eines neuartigen Metall-Matrix-
Verbundwerkstoffes mit optimierten Grenzflicheneigenschaften zwischen Faser und Matrix.
Dieser neue Hochtemperaturstrukturwerkstoff (Einsatztemperatur 820 K) mit sehr guter Wér-
meleitfihigkeit (> 200 W m~! K—1) wird benétigt, um die Anforderungen an die Wirmesenken
eines zukiinftigen, ITER folgenden Fusionsexperiments (z.B. DEMO), zu erfiillen. Als Matrix-
material fiir den Verbundwerkstoff wird Kupfer verwendet und als Verstarkungselement werden
Siliciumcarbid-Langfasern vom Typ SCS-0 (Durchmesser 140 pm) eingesetzt. Das langfristige
Ziel, der Einsatz grenzflichenoptimierter siliciumcarbidbasierter Fasertypen wie Tyranno oder
Nicalon [37-40] mit einem Faserdurchmesser von 8-15 pm, ist mit dem Umweg iiber die ver-
gleichsweise dicken SCS-0 Fasern einfacher umzusetzen, da sich nur an den dickeren Fasern die
Grenzflacheneigenschaften gezielt testen und untersuchen lassen. Durch den Einsatz dieser sehr
diinnen Fasern, die sich wegen ihres geringen Durchmessers auch weben lassen, lassen sich nicht
nur planare Bauteile wie mit der SCS-0 Faser realisieren, sondern auch dreidimensional geweb-
te, wie sie bereits in SiC/SiC Verbundwerkstoffen Verwendung finden [41-43]. Diese Werkstof-
fe werden bereits als mogliche Strukturwerkstoffe zukiinftiger Experimente diskutiert [44,45].
Zu Rohren gewebte SiC/Cu Verbundwerkstoffe kénnten so z.B. auch in dem Monoblockkon-
zept eingesetzt werden. Der Herstellungsprozess zwischen den SCS-0-Fasern (chemical vapour
deposition, CVD-Prozess) und den Nicalon- bzw. Tyranno-Fasern (Polymerpyrolyse) ist sehr
unterschiedlich [46]. Die SCS-0 Fasern lassen sich dennoch als Basis fiir die Optimierung der
Tyranno-Faser/Matrix Grenzfliche einsetzen, da z.B. sowohl die Tyranno-SA- als auch die
SCS-0-Faser eine nahezu stochiometrische Siliciumcarbidoberflache [47, 48], sowie eine (3-SiC
Mikrostruktur besitzen. Damit sind die grundlegenden thermodynamischen Prozesse an der
Faseroberfliche sehr &hnlich.

Grundlage bei der Entwicklung des SCS-0/Cu-Faserverbundwerkstoffes sind Arbeiten von
Popescu [49] und Brendel [50-52], die einen dhnlichen Verbundwerkstoff mit einem anderen
Siliciumcarbidfasertyp (SCS-6) hergestellt haben. Zusétzlich gibt es bereits einige Arbeiten
auf dem Gebiet siliciumcarbidpartikelverstirkter Werkstoffe, die wichtige Erkenntnisse liefern
[63-57].

SCS-0 und SCS-6 Siliciumcarbidfasern werden in einem chemischen Gasphasenprozess (che-
mical vapour deposition, CVD) hergestellt. Grundlage ist eine diinne Kohlenstoffseele mit einem
Durchmesser von 30 pm, auf der die Siliciumcarbidschicht aufwéchst [30, 58, 59]|. Der Durch-
messer beider Fasertypen betrdgt im Mittel 140 pm. Sie unterscheiden sich lediglich in der
Zusammensetzung der Oberflichenschicht. SCS-6 Fasern werden vor allem in reaktiven Matri-
zes wie z.B. Titan eingesetzt. Damit die Reaktionszone die Silicilumcarbidfaser nicht schidigen

kann, besitzt die Faser eine 3 pm diinne kohlenstoffreiche Aufkenschicht. Diese Aufenschicht
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Abbildung 1.4: Rasterelektronenmikroskopaufnahmen (backscattered electron, BSE-Modus)
einer (a) SCS-6 Faser mit 3 pm dicker Kohlenstoffschicht und einer (b) SCS-0
Faser ohne Kohlenstoffschicht

fehlt der SCS-0 Faser (Abbildung 1.4). Durch das Fehlen dieser duferen Schicht besitzt die
SCS-0 Faser eine wesentlich geringere Zugfestigkeit gegeniiber der SCS-6 Faser [60].

Trotz dieses Nachteils gegeniiber der SCS-6 Faser wird die SCS-0 Faser als Verstiarkungs-
element gewahlt, da fiir das Ziel, die Hochtemperaturfestigkeit von Kupfer zu verbessern, eine
sehr gute Adhésion der Faser an die Matrix benétigt wird. Die Ergebnisse von Popescu zei-
gen, dass durch Optimierung der Faser/Matrix Grenzfliche durch Aufbringen einer diinnen
Titanzwischenschicht, die Schwachstelle die Faser (SCS-6) selbst ist. Die diinne pyrolytische
Kohlenstoffschicht, die sich zwischen der Faser und der dufseren Beschichtung befindet, bricht
und die Faser verliert die Haftung zur Matrix. Durch die Verwendung der SCS-0 Faser wird
diese Schwachstelle eliminiert.

In der vorliegenden Arbeit wird zunéchst auf die unterschiedlichen Herstellungsmethoden von
Metall-Matrix-Verbundwerkstoffen eingegangen und ein Prozess fiir die Herstellung der Pro-
ben ausgewdhlt, der die grofitmogliche Freiheit in der Variation des Grenzflichenaufbaus und
der Zusammensetzung gewahrleistet. Die Gegeniiberstellung unterschiedlicher Matrixelemente
und Verstdrkungsfasern soll die Griinde bei der Auswahl von Kupfer und Siliciumcarbidfa-
sern gegeniiber anderen Werkstoffen darlegen. Die Herstellung der Verbundproben und der fiir
Analysezwecke benétigten planaren Proben sowie die Theorie der verwendeten analytischen
Verfahren sind in Kapitel 4 ausfiihrlich beschrieben. Kapitel 5 zeigt den Prozess der Entwick-
lung der optimierten SiC/Cu-Grenzfliche auf und definiert benétigte Anforderungen an das zu
entwickelnde Schichtsystem. Diese Anforderungen werden in Kapitel 6 mit den Ergebnissen fiir

die unterschiedlichen Zwischenschichten verglichen und in Kapitel 7 abschlieffend bewertet.
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2 Strategie der Arbeit

Das Ziel dieser Arbeit ist die Herstellung und Analyse eines SiC/Cu-Metall-Matrix-Verbund-
werkstoffes mit optimierter Faser/Matrix Adhésion. Dieser Verbundwerkstoff wird angestrebt,
da ein Hochtemperaturstrukturwerkstoff (Einsatztemperatur 820 K) mit einer hervorragenden
Wirmeleitfihigkeit (> 200 W m~! K—!) fiir zukiinftige Fusionsexperimente und -reaktoren
bendétigt wird. Dieses Ziel gliedert sich in zwei zentrale Fragestellungen, die in dieser Arbeit

systematisch beantwortet werden sollen:

1. Wie kann die Adhésion zwischen der Siliciumcarbidfaser und der Kupfer-Matrix optimiert

werden?

2. Wie lasst sich die Qualitdt der Optimierung der Grenzfliche bewerten?

Wie kann die Grenzflache optimiert werden? Es stehen zwei Moglichkeiten zur Verfii-
gung die Grenzflache in dem Metall-Matrix-Verbundwerkstoftf zu optimieren. Einerseits kann
die Oberfliche der Faser aufgeraut werden, damit die Kontaktfliche gréfer wird und somit
die mechanische Verzahnung zwischen Faser und Matrix zu einer besseren Anbindung fiihrt.
Andererseits kann eine Zwischenschicht eingebracht werden, die genau auf die Anwendung hin
optimiert ist. Vorversuche und Ergebnisse anderer Arbeiten zeigen, dass in dem Temperatur-
bereich von 290 bis 920 K keine Reaktion zwischen Kupfer und Siliciumcarbid stattfindet. Ab
Temperaturen von 1120 K zersetzt Kupfer Siliciumcarbid und freies Silicium wird mit bis zu
11,25 at% in Kupfer gelost [34]. Fiir die Erhohung der Hochtemperaturfestigkeit des Kupferma-
terials wird eine hervorragende Anbindung der Verstirkungsfaser an die Matrix bendtigt. Die
Notwendigkeit einer Zwischenschicht ist somit klar gegeben. Die Schicht muss die Aufgaben,
als Diffusionsbarriere und als Haftmittler zu wirken, miteinander vereinen. Daher werden die
Ergebnisse verschiedener Arbeiten auf den Gebieten SiC/Metall/Cu und auch Si/Metall/Cu

ausgewertet, um geeignete Zwischenschichtelemente und -verbindungen zu identifizieren.

Wie lasst sich die Qualitat der Optimierung der Grenzflache bewerten? Um die Quali-
tat der Optimierung der Grenzfliche bewerten zu konnen, werden charakteristische Eigenschaf-
ten benétigt, die reproduzierbar ermittelt und beurteilt werden kénnen. Dabei kristallisieren

sich drei Fragestellungen heraus:

1. Wie stark werden die Eigenschaften der Verstdrkungsfasern durch die Manipulation der

Grenzflache verdndert? (Stichwort Faserschadigung)
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2. Ist die Grenzschicht Faser/Matrix thermisch stabil? (Stichwort Diffusion/ Mikrostruktur)

3. Wie hoch ist die Adhésion der Faser an die Matrix? (Stichwort Adhdsion)

Um die bené&tigten Informationen tiber die Faserschidigung, die Diffusion und die Adhésion
zu erhalten, werden verschiedene Analyseverfahren eingesetzt, die zwei unterschiedliche Arten

von Substraten voraussetzen. Die Analyseverfahren sind im Einzelnen:

1. Rutherford-Riickstreuspektroskopie (Rutherford backscattering, RBS) — Kapitel 4.2.1
2. Rontgenbeugung (X-ray diffraction, XRD) — Kapitel 4.2.1
3. Rasterelektronenmikrospkopie (REM) und energiedispersive Réntgenmikroanalyse (EDX)

4. Rontgenphotoelektronenspektroskopie (X-ray photoelectron spectroscopy, XPS) — in Zu-
sammenarbeit mit der Gruppe Plasmawandwechselwirkung des Instituts fiir Plasmaphy-
sik

5. Transmissionselektronenmikroskopie (transmission electron microscopy, TEM) — in Zu-
sammenarbeit mit der TU Warschau im Rahmen des EU-geférderten Projektes EXTRE-
MAT

6. Push-out-Versuche — Kapitel 4.2.3
7. Nanoindentation — Kapitel 4.2.3

8. Einzelfaserzugversuche — Kapitel 4.2.3

Fiir die Methoden eins und zwei sowie die Nanoindentation sind zwingend planare Silicium-
carbidproben mit einer Mindestfliche von wenigen Quadratzentimetern notig, da ansonsten
die ermittelten Ergebnisse nicht zu verwenden sind. Die Siliciumcarbidfasern SCS-0 werden fiir
die Push-out und Einzelfaserzugversuche verwendet. Die Transmissionselektronenmikroskopie
kann sowohl an planaren als auch an Faserverbundproben angewendet werden. Die Methoden
eins bis fiinf liefern Informationen iiber Diffusion und Mikrostruktur der Schicht. Die Push-out-
Versuche geben Aufschluss iiber die Adhésion der Fasern. Durch die Nanoindentierung lassen
sich der Elastizitdtsmodul und die Hérte der Schicht ermitteln, die wichtige mikromechanische
Kennwerte sind und als Grundlage zukiinftiger Finite-Element-Modellierungen (FEM) dienen.
Die Faserschidigung durch die aufgebrachten Schichten lasst sich iiber Einzelfaserzugversuche
bestimmen.

Damit die Fragen beziiglich Diffusion und Faserschidigung beantwortet werden kénnen, wer-
den alle Proben getempert. Tabelle 2.1 gibt einen Uberblick iiber die verschiedenen Glithtem-
peraturen und Haltezeiten. Die Heizrate betrigt in allen Féllen 20 K min~! bei einem Druck
von etwa 5-107° mbar. Um das Diffusionsverhalten zwischen den Schichten wihrend des Her-
stellungsprozesses zu ermitteln, wird eine Heizdauer von einer Stunde bei 620, 820 und 920 K

gewahlt. Zusétzlich zur kurzen Haltezeit werden die beschichteten Proben 16 bzw. 480 Stunden



Temperatur ‘ SCS-0 Fasern | planare Substrate Bemerkung

ungeheizt - - Referenzproben
620 K 1h - Temperatur zwischen RT und
Einsatztemperatur
820 K 1h 1h geplante Einsatztemperatur
920 K 1h 1h HIP-Temperatur
920/820 K 1h/16 h 1h/16 h Langzeituntersuchung 16
Stunden
920/820 K 1h/480 h 1h/480 h Langzeituntersuchung 480
Stunden

Tabelle 2.1: Ubersicht iiber die unterschiedlichen Gliihtemperaturen, abhingig von der Sub-
stratart

bei der geplanten Betriebstemperatur von 820 K gegliiht, um die zeitabhingige Diffusion zu un-
tersuchen. Beriicksichtigt wird dabei auch der HIP-Prozess des Verbundwerkstoffes, indem die
Proben zunichst fiir eine Stunde bei 920 K gegliiht werden und anschliefsend die Temperatur
auf 820 K gesenkt wird.

Als Grundlage zur Beurteilung der Ergebnisse der unterschiedlichen Analysemethoden wer-

den drei Anforderungen an die Zwischenschicht gestellt:

1. Keine Schidigung der SCS-0 Faser durch die aufgebrachte Zwischenschicht. Als Maf
wird hierflir die Zugfestigkeit der Finzelfaser gewihlt, die durch Einzelfaserzugversuche
(Kapitel 4.2.3) ermittelt wird. Der Wert fiir die unbeschichteten SCS-0 Fasern liegt in
dem Temperaturbereich von 290 K bis 920 K bei 2100 MPa.

2. Abscheidung einer, bis zur Konsolidierungstemperatur des Verbundwerkstoffes von 920 K
thermisch stabilen, Zwischenschicht. Untersucht wird das Diffusionsverhalten der einzel-

nen Elemente.

3. Um die Festigkeit und Steifigkeit der Verbundproben zu erhthen (Kapitel 5), wird ei-
ne feste Anbindung von Faser und Matrix iiber eine chemische Verbindung angestrebt.
Untersucht wird die Adhésion durch Push-out-Versuche, wobei das System SiC/Cu ohne

Zwischenschicht den Referenzwert fiir die Optimierung liefert.

Das Ergebnis ist ein iterativer Optimierungsprozess der Faser/Matrix Grenzschicht (Abbildung
2.1), an dessen Ende ein SiC/Cu-Metall-Matrix-Verbundwerkstoff mit optimierter Grenzfliche
steht.
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Ergebnisse . Ergebnisse
i > Abscheidung N !
A
Faser/Matrix Grenzschicht
Mikrostruktur Mechanische Eigenschaften
RBS - Diffusion Push-out Versuch — Adhasion
—— XRD - Phasenstruktur und EDX Einzelfaserzugversuch — Faserschadigung

TEM — Mikrostruktur Nanoindentierung — E-Modul und Hérte
XPS - Bindungszustand

Abbildung 2.1: Tterativer Optimierungsprozess der Faser/Matrix Grenzschicht
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3 Stand der Technik

3.1 Metall-Matrix-Faserverbundwerkstoffe

Unter Metall-Matrix-Verbundwerkstoffen versteht man metallische Matrizes, die entweder mit
Keramiken (z.B. AlyO3), Refraktdrmetallen (z.B. Wolfram) oder Kohlenstofffasern verstirkt
sind. Eine grobe Einteilung der Verbundwerkstoffe wird nach der Art der Verstirkung vor-
genommen: langfaserverstiarkt, kurzfaserverstirkt oder partikelverstarkt [30,61]. Erste faser-
verstiarkte Aluminium- und Kupferwerkstoffe werden in den 1960er Jahren untersucht. Die
Hauptaufgaben der Matrix in derartigen Werkstoffen sind die Kraftiibertragung auf die Fasern
sowie die Kraftverteilung in dem Bauteil. Dariiber hinaus beeinflussen die Mikrostruktur und
die mechanischen Eigenschaften des Matrixwerkstoffes die Eigenschaften des Verbunds [61]. Die
eingelagerten Fasern sollen die auf das Bauteil wirkenden Kréfte aufnehmen. Dabei erreichen
Fasern eine deutlich hohere Bruchfestigkeit als das Vollmaterial des gleichen Werkstoffes, da
die diinnen Fasern im Allgemeinen weniger Defekte besitzen [62].

Bei der Verwendung faserverstérkter Strukturen gegeniiber Vollmaterialien spielen vor allem
folgende Gesichtspunkte eine entscheidende Rolle |30, 62]:

— Erhohung der Steifigkeit

— Erhdhung der Festigkeit

— Verbesserung der Kriechbesténdigkeit
— hohe Temperaturbestindigkeit

— Gewichtsreduktion

3.1.1 Verschiedene Herstellungsverfahren

Es steht eine Vielzahl unterschiedlichster Verfahren zur Verfiigung, um Faserverbundwerkstoffe

herzustellen. Diese Verfahren konnen in zwei Prozesse eingeteilt werden:

— Verbundherstellung tiber eine Fliissigphase (z.B. Schmelzinfiltration)

— Verbundherstellung tiber Feststoffe (z.B. Pulver)

11
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Verbundwerkstoffherstellung tiber eine Fliissigphase

Bei diesen Verfahren wird verfliissigtes Matrixmaterial mit dem Verstdrkungsmaterial in Kon-
takt gebracht. Durch verschiedene Parametereinstellungen wie Kontaktzeit der Schmelze/Ver-

starkungselement oder Druck lassen sich die Grenzflicheneigenschaften gezielt steuern [30].

Schmelzinfiltration Verfliissigtes Matrixmaterial wird in eine sogenannte Preform gepresst.
Als Preform wird eine Ansammlung von Kurzfasern oder Gewebe bezeichnet, die in eine bau-
teilnahe Form gebracht worden sind. Bei der Infiltration werden die Zwischenrdume mit dem
Matrixmaterial ausgefiillt. Da das fliissige Metall durch die Poren gepresst wird, ist eine gute
Benetzbarkeit zwischen Metall und Verstdrkungselement sehr wichtig. Dieses Verfahren zeich-
net sich durch eine feine Mikrostruktur und eine geringe Porositéit aus. Zusétzlich lassen sich

durch die bauteilnahe Fertigung kostengiinstig Bauteile herstellen.

Spriihabscheidung (Spray Deposition) FEin weiterer Prozess, der mit verfliissigtem Me-
tall arbeitet, wird als Sprithabscheidung bezeichnet. Anwendung findet er vor allem bei der
Herstellung partikelverstiarkter Verbundwerkstoffe. Metalltropfen, entweder direkt aus einer
Schmelze verdiist oder wihrend des Spriithens aufgeschmolzen, werden auf ein Substrat gespritzt
und bilden die Matrix. Die Verstérkungselemente werden dem Prozess von aufsen zugefiihrt.
Durch die Prozessgeschwindigkeit dieses Verfahrens lassen sich Verbundwerkstoffe herstellen,
die einen geringen Sauerstoffanteil besitzen. Nachteile sind die hohe Porositit und die ungeord-
nete Verteilung der Verstirkungselemente. Ein grofser Vorteil ist die grofe Flexibilitidt bei der
Auswahl der Werkstoffe zur Herstellung unterschiedlicher Verbundwerkstoffe. Durch geeignete
Prozessfithrung koénnen beispielsweise gradierte Ubergiinge oder unterschiedliche Volumenan-

teile der Verstdrkungselemente hergestellt werden.

Verbundwerkstoffherstellung aus Feststoffen

Verbindungen durch Festkérperdiffusion (Diffusion Bonding) Bei diesem Verfahren wer-
den diinne Metallfolien und Verstirkungselemente geschichtet aufgebaut und anschliefsend heifs-
gepresst. Durch Interdiffusion zwischen den Folien entsteht ein verstérktes Bauteil. Problema-
tisch bei der Durchfilhrung der Festkorperdiffusion sind Oxidfilme und Verunreinigungen auf
der Oberfliche der Metallfolien sowie lange Prozesszeiten. Diese fiihren zu Fehlstellen in dem
Werkstoff und kénnen zum Versagen des Bauteils beitragen. Anwendung findet dieses Verfahren
vor allem bei der Produktion von faserverstérktem Titan fiir die Luft- und Raumfahrtindustrie.
Es lassen sich durch die Verstdrkung erhebliche Verbesserungen der Steifigkeit und Kriechbe-
standigkeit erzielen. Mogliche Oxidschichten der Metallfolien fallen bei der Herstellung nicht
ins Gewicht, da Titan sein Oxid ab 970 K 16st und somit eine homogene Matrix bildet. Grofse
Vorteile dieses Verfahrens sind die Flexibilitdt, verschiedenste Metalle verwenden zu kénnen

und eine gezielte, auf die Belastungen abgestimmte Ausrichtung der Verstarkungselemente.
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Festkorperverformung Ausgangsmaterial dieses Prozesses ist normalerweise ein massiver
Rohling, der aus unterschiedlichen Materialien besteht. Meist wird dieser durch Giefen oder
durch pulvermetallurgische Prozesse hergestellt [61]. Voraussetzung ist jedoch, dass beide Werk-
stoffe duktil sind und dhnliche Fliefsspannungen besitzen. Durch Walzen, Ziehen oder Pressen
wird der Metall/Metall-Verbundwerkstoff erzeugt. Anwendung findet dieses Verfahren vor al-
lem bei der Herstellung von Supraleitern [61,63].

Pulvermetallurgie Dieses Verfahren eignet sich sehr gut, um partikelverstirkte oder kurz-
faserverstiirkte Verbundwerkstoffe herzustellen [61]. Uber das Mischungsverhiltnis von Pulver
zu Partikel oder Kurzfaser ldsst sich fiir das gesamte Werkstiick der Verstirkungsanteil kon-
trollieren und damit die Eigenschaften gezielt einstellen [30]. Das Metallpulver wird mit den
Verstarkungselementen vermischt und durch Pressen in eine bauteilnahe Form, dem sogenann-
ten Griinling, gebracht. Dieser besitzt in der Regel eine Volumendichte von 80 % und lésst
sich gut handhaben und bearbeiten. Im letzten Schritt wird der Griinkérper ausgegast, um
Verunreinigungen und Feuchtigkeit zu entfernen und anschliefsend heifs oder heifs-isostatisch

gepresst.

Einzelfaserbeschichtung Durch dieses, vom Deutschen Zentrum fiir Luft- und Raumfahrt
(DLR) entwickelte Verfahren, lassen sich Verbundwerkstoffe mit nahezu idealer Faserverteilung
herstellen [64]. Der Prozess unterteilt sich in drei Schritte. Im ersten Schritt werden die Ver-
starkungselemente, in der Regel Langfasern, mit der gewiinschten Matrixlegierung beschichtet.
Hierbei definiert die Schichtdicke den Faservolumenanteil im fertigen Verbundwerkstoff. An-
schlieflend werden die beschichteten Elemente in eine bauteilnahe Form gebracht und im Vaku-
um druckdicht verschweifst. Der abschlieffende Prozessschritt ist das heifs-isostatische Pressen.
Mit Temperaturen von 870 bis 1270 K und Driicken bis 2000 bar wird dabei der Verbundwerk-
stoff konsolidiert.

Dieses Verfahren wird fiir die Herstellung der Metall-Matrix Verbundwerkstoffe fiir diese
Arbeit ausgewihlt, da es einerseits durch die Beschichtungstechnik eine hohe Flexibilitét an
unterschiedlichen Zwischenschichten bietet und andererseits eine genaue Definition des Faservo-

lumenanteils garantiert. In Abschnitt 4.1.1 ist die Probenpréparation ausfiihrlich beschrieben.

3.1.2 Matrixwerkstoffe

Aluminiumlegierungen Auf Grund der geringen Dichte, der hohen spezifischen Festigkeit
und Zahigkeit sowie guter Korrosionsbestéindigkeit finden unterschiedliche Aluminiumlegierun-
gen (z.B. AlCuMg) in verschiedensten Bereichen Verwendung. Vor allem in der Luft- und
Raumfahrtindustrie ersetzen Verbundwerkstoffe mit Aluminium-Matrix in grofsem Make eta-
blierte Werkstoffe wie z.B. Stahl. Im Hinblick auf die Anwendung als Wirmesenke in zukiinf-
tigen Fusionsreaktoren ist zunichst festzustellen, dass Aluminium eine hohe Wéarmeleitung

besitzt. Da sich aber bei Neutronenfliissen von etwa 0.2 MW y m~2 das langlebige Alumi-
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niumisotop 20Al bildet [65], scheidet Aluminium als Werkstoff fiir den Einsatz hinter dem

plasmabelasteten Material aus.

Titanlegierungen Fiir diese Werkstoffgruppe gilt &hnliches wie fiir Aluminiumlegierungen.
Auch hier lassen sich Bauteile mit einer hohen spezifischen Festigkeit und Steifigkeit herstel-
len [61]. Dazu besitzt Titan einen hohen Schmelzpunkt von 1940 K und ausgezeichnete Korro-
sionsbestidndigkeit. Auf Grund dieser Figenschaften ist Titan bzw. seine Legierungen einer der
wichtigsten Werkstoffe in der Luft- und Raumfahrtindustrie. Durch die Herstellung von faser-
verstdrkten Titanlegierungen lassen sich deren Eigenschaften wesentlich verbessern [30], so dass
diese Verbundwerkstoffe beispielsweise im Turbinenbau als hochbelastete Verdichterschaufeln
Verwendung finden [66,67]. Eingesetzte Titanlegierungen sind hier vor allem Ti6Al4V oder TI-
METAL 834. Auf Grund seiner geringen Warmeleitfahigkeit ist Titan allerdings kein geeigneter

Kandidat fiir die Anwendung als Wiarmesenkenmaterial zukiinftiger Fusionsexperimente.

Magnesiumlegierungen Als eines der leichtesten Metalle wird Magnesium vor allem in der
Automobilbranche und der Luftfahrtindustrie als Moglichkeit untersucht, diverse Stahl- oder
Kunststoftbauteile zu ersetzen. Ein grofser Pluspunkt ist hierbei die gute Giefibarkeit des Ma-
gnesiums, wodurch sich Bauteile mit engen Toleranzen fertigen lassen, sowie die hervorragen-
den Dampfungseigenschaften [68,69]. Mogliche Anwendungen sind hier vor allem Bauteile im
Fahrzeuginnenraum wie z.B. Lenksdule, Lenkrad oder Bauteile im Cockpitbereich [70]. Das
grofte Potenzial besitzen hierbei die Magnesiumlegierungen AZ91 D beziehungsweise AMG60
B. Als Wiarmesenkenwerkstoff fiir die Fusion kommt Magnesium aber nicht in Betracht, da die

Wirmeleitfahigkeit zu niedrig ist.

Kupferlegierungen Kupfer besitzt neben Silber die héchste elektrische Leitfihigkeit und
Wirmeleitfahigkeit aller Metalle. Daher wird es vor allem als elektrischer Leiter eingesetzt. In
Verbundwerkstoffen wird Kupfer hauptsichlich bei der Herstellung von Supraleitern verwendet
[61]. Wie in Kapitel 1 dargelegt, bendtigt man fiir zukiinftige Fusionskraftwerke Werkstoffe, die
die Wérme effektiv abfiihren. Daher sind Werkstoffe mit einer hohen Wiarmeleitfdhigkeit von
grofser Bedeutung. Bei der Auswahl eines geeigneten Matrixmaterials wird deshalb der grofste
Wert auf die Wiarmeleitfihigkeit des Werkstoffes gelegt. Wie die Ubersicht in Tabelle 3.1 zeigt,
besitzt lediglich Kupfer eine ausreichende Wéirmeleitung, um im Bereich der Wéirmesenken
eingesetzt zu werden. Die in derzeitigen Planungen fiir ITER vorgesehene Kupferlegierung
CuCrZr besitzt bei erhohter Kiihlwassertemperatur (> 570 K) keine ausreichende Festigkeit
mehr (Kapitel 1), da sich die feinen Ausscheidungen auflésen [71,72]. Aufbauend auf diesen
Ergebnissen wird als Matrixmaterial fiir den neuartigen Verbundwerkstoff reines Kupfer (SE-
Kupfer, sauerstofffreies Kupfer mit einem niedrigen Restphosphorgehalt) gewihlt, da es die
hochstmdégliche Warmeleitung besitzt. Die notige Festigkeit soll {iber die Verstarkungselemente

gewonnen werden.
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Aluminium Titan Magnesium, Kupfer,
weichgegliiht | weichgegliiht
Elastizitdtsmodul (GPa) 68 116 44 110
Wirmeleitfihigkeit 210 17 159 385
(Wm—1K™1)

Zugfestigkeit (MPa) 90 220 160-196 210

Wirmeausdehnungskoeffizient 24 8.9 26.1 16.4
bei 20°C (1075K~1)

Tabelle 3.1: Eigenschaften wichtiger Metall-Matrixelemente

3.1.3 Verstarkungselemente

Kohlenstofffasern sind derzeit der am meisten verwendete Fasertyp in Polymermatrix-
Verbundwerkstoffen (kohlefaserverstirkter Kunststoff, CFK). Man unterteilt die Fasern nach
Art des Precursors in Polyacrylnitril (PAN)-, Rayon- und Pitchfasern. Je nach Herstellungs-
prozess und -ablauf variieren die Eigenschaften z.T. sehr stark, so dass die Fasern auch nach
ihren mechanischen Eigenschaften eingeteilt werden. Zu erwihnen sind hier vor allem UHM-
(ultra high modulus), HM- (high modulus) und HT-Fasern (high tensile strength). Die Werk-
stoffe zeichnen sich durch eine hohe Steifigkeit, hohe Festigkeit, geringe Dichte sowie einen sehr
geringen Wiarmeausdehnungskoeffizienten aus. Dariiber hinaus besitzen Kohlenstofffasern eine
hervorragende thermomechanische Stabilitdt bei erhthten Temperaturen und finden dadurch
in kohlefaserverstérkten Kohlenstoffen (carbon fibre reinforced carbon, CFC) groke Anwendung
in hochbelasteten Bauteilen der Luft- und Raumfahrtindustrie [61]|. Dreidimensional gewebte
CFCs sind derzeit auch erste Wahl als Werkstoffe fiir die Divertor-Targetbauteile ( Vertical
Targets) in Fusionsexperimenten wie ASDEX Upgrade oder ITER |6, 73, 74]. Nachteile dieser
Werkstoffe beim Einsatz in Fusionsexperimenten sind vor allem eine hohe chemische Erosi-

on [75,76] und Volumenénderungen unter Neutronenbestrahlung [77].

Borfasern zeichnen sich durch eine geringe Dichte sowie eine hohe Festigkeit und Steifig-
keit aus. Die Festigkeit liegt im Bereich von Glasfasern, der Elastizitdtsmodul auf dem Niveau
von HM-Kohlefasern. Auf Grund dieser Eigenschaften liegt das Anwendungsgebiet dieser Fa-
sern vor allem in der Luftfahrt- und Sportindustrie. Borverbindungen zeigen allerdings unter
Neutronenbestrahlung strukturelle Instabilitiat und Schwellen [78]. Auch wegen des hohen Ein-

fangsquerschnitts fiir Neutronen kommt Bor fiir kerntechnische Anwendungen nicht in Frage.

Aluminiumoxidfasern kommen #hnlich wie Kohlenstofffasern in verschiedenen Geometri-
en, Mikrostrukturen und Eigenschaften vor [61]|. Hier sind vor allem Einkristallfasern (Saphir)
und polykristalline a-Aluminiumoxid-Fasern zu nennen. Wihrend einkristalline Saphir-Fasern
direkt aus der Schmelze wachsen, werden polykristalline Fasern meist durch Fliissigspinnen her-
gestellt [61]. Aluminiumoxid-Fasern besitzen zwei duferst attrakive Eigenschaften: (i) eine sehr

hohe Temperaturfestigkeit an Luft und (ii) sie sind elektrisch isolierend [61]. Die Fasern kénnen
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| | B | PAN-C |
Produktionsname Avcarb G-160 | Torayla 800
Elastizitdtsmodul (GPa) 420 220 294
Durchmesser (pm) /Anzahl 100 / 1 10 / 160000 | 10 / 12000
(Stk)
Zugfestigkeit (GPa) 3.14.1 2.8 5
Wirmeausdehnungskoeffizient | 4.86-5.00 - -
bei 20°C (107K~1)

Tabelle 3.2: Gegeniiberstellung ausgewéhlter Bor- und Kohlefasern [61]

Oz—A1203 CVD-S8iC
Produktionsname Almax Saphikon | SCS-6 | SCS-0
Elastizitatsmodul (GPa) 280 480 400 390
Durchmesser (pm) /Anzahl 10 /1000 | 150 /1 | 143 /1] 140/ 1
(Stk)
Zugfestigkeit (GPa) 1.8 2 3.8 2.3
Wirmeausdehnungskoeffizient 7 - 4.2 4.2
bei 20°C (1076K~1)

Tabelle 3.3: Gegentiberstellung der Eigenschaften ausgewahlter AloOs- und SiC-Fasern [60,61]

ohne Verlust an Festigkeit an Luft bis zu 1270 bis 1370 K geheizt werden. Uber Temperaturen
von 1470 K verlieren die Fasern aber, durch Kornwachstum bedingt, stark an Steifigkeit und
Festigkeit. Wie bereits in Punkt 3.1 erwdhnt, bildet Aluminium unter intensiver Neutronenbe-
strahlung langlebige Isotope. Daher werden Aluminiumoxidfasern fiir diese Untersuchung nicht

beriicksichtigt.

Siliciumcarbidfasern besitzen eine geringe Dichte, einen hohen Elastizititsmodul sowie ei-
ne hohe Temperaturfestigkeit. Unterscheiden lassen sich die Fasern grob an Hand ihrer Her-
stellung. Zum einen werden sie in einem CVD-Verfahren hergestellt (z.B. SCS-6, Speciality
Materials) zum anderen in einem polymer-basierten Prozess (z.B. Tyranno, UBE Industries
Ltd.). Zusétzlich zu den bereits genannten Eigenschaften der Fasern zeichnet sich Silicium-
carbid durch weitere, vor allem fiir den Einsatz in der Fusion, positive Eigenschaften aus. So
verliert CVD-Siliciumcarbid erst ab einer Neutronenbestrahlung gréfer 3-102> n m~2 (E >
0.1 MeV), in Verbindung mit Temperaturen iiber 1420 K, erheblich an Bruchfestigkeit [79] und
die Abnahme des E-Moduls nach der Bestrahlung liegt bei unter 8 % [79]. Zusitzlich ist die
induzierte Radioaktivitit von Siliciumcarbid sehr gering und das Schwellen des Werkstoffes
unter Bestrahlung nimmt mit zunehmender Temperatur stark ab [44,65,80]. Damit bietet Si-
liciumcarbid das gréfkte Potenzial, so dass fiir die Untersuchung des Kupferverbundwerkstoffes

Siliciumcarbidfasern als Verstarkungselemente verwendet werden (Kapitel 4.1.1).
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3.2 Grenzflachen in Verbundwerkstoffen

3.2.1 Allgemeine Betrachtung

Die Eigenschaften und Versagensmechanismen der Grenzfliche spielen in Faserverbundstruk-
turen eine entscheidende Rolle [81-87]. Die Zihigkeit eines Verbundwerkstoffes wird durch Fa-
serbewegungen (pull-out) bzw. Bruchablenkungen stark beeinflusst, was eine schwache Anbin-
dung von Faser und Matrix voraussetzt. Im Gegensatz dazu wird die Steifigkeit und Festigkeit
durch eine sehr gute Adhéision bestimmt [30]. Ein wichtiger Aspekt hierbei ist die Ubertragung
der duferen Krifte von der Matrix auf das jeweilige Verstarkungselement. Weiterhin hat die
Grenzflichenbeschaffenheit einen grofen Einfluss auf das Verformungsverhalten des Verbund-
werkstoffes. Um die positiven Effekte der Verstdrkung, wie beispielsweise eine Erhéhung der
Hochtemperaturfestigkeit oder besseres thermisches und mechanisches Ermiidungverhalten zu
erhalten, muss die Grenzschicht zwischen Verstarkungselement und Matrix auf die jeweiligen
Werkstoffe abgestimmt werden.

Ein grofies Problem hierbei ist der oftmals grofse Unterschied des Warmeausdehnungskoeftizi-
enten von Matrix und Verstirkung: im vorliegenden Fall hat Kupfer einen Warmeausdehnungs-
koeffizienten von 16,4-107% K~! und die verwendeten Siliciumcarbidfasern von 4,3-1076 K1
bei Raumtemperatur. Daraus ergeben sich, einerseits durch den Herstellungsprozess, anderer-
seits durch den Einsatz bedingt, grofe Krifte auf die Grenzflichenschicht in dem SiC/Cu-
Verbundwerkstoff. Durch die Optimierung der Faser/Matrix Grenzflache lassen sich die Span-
nungen reduzieren.

Die Grenzflichen in Verbundwerkstoffen lassen sich in zwei Kategorien einteilen: eine chemi-
sche oder eine rein reibungsbehaftete Anbindung der Faser an die Matrix [82]. Das Ziel in der
vorliegenden Arbeit ist die Erhohung der Hochtemperaturfestigkeit des Kupfers durch die Si-
liciumcarbidfasern. Da die Festigkeit des Metall-Matrix-Verbundwerkstoffes von der Adhésion
der Faser abhingt, wird eine chemische Anbindung zwischen SCS-0 Faser und Kupfermatrix
angestrebt. Dies garantiert eine starke Anbindung der Faser an die Matrix und dadurch eine
effektive Verbesserung der Festigkeit. Wie in Kapitel 3.1.1 beschrieben, wird zu diesem Zweck
die Einzelfaserbeschichtungstechnik ausgewdhlt. In Verbindung mit der Beschichtungstechnik
(Kapitel 4.1.2) ist der grofe Vorteil hierbei, dass sich nahezu alle Elemente auf die Rohfasern

aufbringen und sich somit die Werkstoffe gezielt optimieren lassen.

3.2.2 Auswahl geeigneter Zwischenschichten

Die Benetzbarkeit von Siliciumcarbid mit Kupfer ist bis zu Temperaturen von 1370 K sehr
schlecht [88,89]. Der Wert fiir den Kontaktwinkel © liegt hier bei 140°. Das Kriterium fiir
eine schlechte Benetzbarkeit liegt bei einem Winkel © grofer 90°. Weiterhin zersetzt Kupfer
Siliciumcarbid in dem Temperaturbereich von 1120 K bis 1470 K und reagiert mit dem freien
Silicium zu Kupfersiliciden [57,90,91]. Bei etwa 1120 K ldsst sich dabei 11,25 at% Silicium in

Kupfer losen [90]. Um einerseits eine gute Haftung zwischen Faser und Matrix bei Temperatu-
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ren bis 920 K zu gewdhrleisten und andererseits eine thermodynamisch stabile Grenzschicht zu
erhalten, werden unterschiedliche Zwischenschichten bewertet. Betrachtet man nur die thermo-
dynamischen Informationen, erkennt man, dass Siliciumcarbid in Verbindung mit einer Vielzahl
von Metallen nicht stabil ist [92]. Dies gilt vor allem in Hinblick auf Chrom, Zirkon oder Titan,
die sehr hohe negative Bildungsenthalpien ihrer Carbide besitzen [92-94|. Grundlage fiir die
Auswahl sind Ergebnisse verschiedener Arbeiten, die sich sowohl mit dem System Si/Metall /Cu
als auch SiC/Metall/Cu auseinandergesetzt haben. Insgesamt sechs Elemente und Verbindun-
gen sollen im Rahmen dieser Arbeit ndher betrachtet werden: W, Cr, Ta, Ti, Ta-W-N und
Ti-Ta-C.

Wolfram Auf Grund seiner mechanischen Eigenschaften, seinem hohen Schmelzpunkt (3695 K)
sowie seiner hohen Zerstdubungsschwelle gegeniiber Wasserstoffisotopen wird Wolfram in groffem
Mafstab in der Fusion eingesetzt. Dadurch ist die nétige Technologie und das Wissen vorhan-
den, Wolframschichten in unterschiedlichster Form abzuscheiden. Fiir die Anwendung in dem
System SiC/Cu spricht zudem, dass Wolfram bis zu einer Temperatur von 1120 K eine stabile
Grenzschicht zu Siliciumcarbid ausbildet [95]. Durch seine geringe Loslichkeit in Kupfer [96]
sowie hervorragende Benetzbarkeit durch Kupfer [97] bietet es zusétzlich die Moglichkeit ei-
ner festen Anbindung zur Kupfermatrix. Auf Grund dieser Eigenschaften wird Wolfram als

moglicher Zwischenschichtwerkstoff ausgewé&hlt.

Chrom Im Gegensatz zu Wolfram ist Chrom ein sehr starker Carbidbildner. Die Gibbs Bil-
dungsenthalpie fiir das stabilste Chromcarbid Cra3Cg liegt mit AG = -338.571 kJ mol~! nahezu
einen Faktor 10 iiber der des stabilsten Wolframcarbids WC [93,94]. Wie Wolfram besitzt es
eine geringe Loslichkeit in Kupfer [96], was die Ausbildung einer thermisch stabilen Grenzfléche
begiinstigt und die Abnahme der Warmeleitfahigkeit der Kupfermatrix tiber die Phasengren-
ze hinweg begrenzt. Dadurch stellt Chrom eine hervorragende Ergénzung der Untersuchungen
mit Wolfram dar. Dariiber hinaus wird Chrom erfolgreich als Haftvermittler in Kupferverbund-
werkstoffen, verstdarkt mit Kohlenstofffasern, untersucht. Damit erscheint Chrom als potentielle

Zwischenschicht und soll in dieser Arbeit weiter untersucht werden.

Tantal In Verbindung mit Siliciumcarbid zeigt Tantal eine sehr starke Reaktion bereits bei
niedrigen Temperaturen von 670 K [95]. Es bildet sich sowohl das Tantalsilicid TaSiy als auch
das Tantalcarbid TaC. Tantalcarbid TaC, das Subcarbid TasC sowie die Tantalsilicide [98] sind
thermisch sehr stabil und werden zudem als mdégliche Diffusionsbarriere zwischen Silicium und
Kupfer untersucht [99-101|. Untersuchungen des System Si-TaC-Cu zeigen eine feste Si/TaC-
Grenzschicht, die bis Temperaturen von 1050 K stabil ist und Kupferdiffusion verhindert. Alle

Eigenschaften sprechen daher fiir eine Untersuchung Tantals als Zwischenschicht.

Titan Fine 200 nm diinne Zwischenschicht Titan verbessert die Haftung in dem Verbund-
werkstoff SCS-6 Siliciumcarbidfasern/Kupfer um ein Vielfaches [49]. Da Titancarbid eine ho-
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here Gibbs Bildungsenthalpie als Siliciumcarbid besitzt, kann Titan an der Faseroberfliche
mit gebrochenen oder schwachen Si-C Verbindungen Titancarbid bzw. -silicid bilden, und so-
mit die bendtigte gute Anbindung formen. Dies wiederum wiirde auch eine gute Anbindung an
die SCS-0 Faser nach sich ziehen. Durch die Bildung von CusTi an der Grenzschicht zwischen
Titan und Kupfer [49] ist zudem eine gute Verbindung zur Matrix gewéhrleistet. Daher bietet

sich Titan als Zwischenschicht auch fiur die SCS-0 Fasern an.

Tantal-Wolframnitrid Auf Grund ihrer hohen Rekristallisationstemperatur stellen amorphe
Nitridschichten eine sehr gute Diffusionsbarriere in dem System Si-Cu dar, da sie keine rasche
Diffusion des Kupfers entlang der Korngrenzen erméglichen [101-105]. Liu [106] und Song [107]
zeigen, dass Ta-W-N Schichten bis 1050 K stabil gegen Kupferdiffusion sind. In Verbindung
mit den Ergebnissen von Geib [95] hinsichtlich Tantal und Wolfram auf Siliciumcarbid ist eine
amorphe Schicht Ta-W-N daher eine ausgezeichnete Variante fiir eine ndhere Betrachtung in
dem System SiC-Cu.

Titan-Tantal-Kohlenstoff Bei den Uberlegungen, ein Titan-Tantal-Kohlenstoff Mehrschicht-
system abzuscheiden, spielen vor allem folgende Griinde eine Rolle: Wie Geib [95] zeigt, bildet
Tantal in Verbindung mit Siliciumcarbid thermisch stabiles TaC, d.h. die Anbindung an die
Faser ist sehr gut. Monocarbidisches Tantalcarbid zeigt zudem sehr gute Eigenschaften als
Diffusionsbarriere gegen Kupferdiffusion [99, 100]. Popescu beobachtet, dass eine diinne Tit-
anschicht durch Legierungsbildung sowohl gut an d