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Zum GefligeeinfluB auf die Leitfahigkeit von Verbundwerkstoffen

Gerhard Ondracek

(Institut flr Material- und Festkorperforschung |, Kernforschungszentrum und Universitdt Karisruhe, Postfach 3640-IMF,

D-7500 Karlsruhe 1)

Herrn Professor Dr. rer. nat. Dr-Ing. E.h. Eckard Macherauch zu seinem 60. Geburtstag gewidmet

Die theoretische Behandlung des Zusammenhangs zwischen Gefiigestruktur und Leitféhigkeit zweiphasiger Werkstoffe
fihrt zu Grenzwertgleichungen und/oder zu konstitutiven Gefilige-Eigenschafts-Gleichungen. Welcher Gleichungstyp
zur Berechnung des Gefligeeinflusses geeignet ist, hdngt vom AusmaB der verfiigharen Information zur Gefiigestruktur
ab. Dies wird fiir Keramik-Metall-, Metall-Polymer- und Polymer-Keramik-Verbundwerkstoffe dargestelit. Die berechne-

ten Werte werden mit MeBwerten verglichen,

Quantitative Microstructural Effects on the Cohductivity of Composites

Theoretically two types of equations exist treating the correlation between microstructure and conductivity of two-
phase materials: the bound equations and the constitutive microstructure-field property equations. it depends on the
available information about the materials microstructure which type of equation has to be used for the conductivity cal-
culation. This is demonstrated for ceramic-metal-, metal-polymer- and polymer-ceramic-composites. Their measured

conductivities are compared with calculated values.

1 Einleitung: Feldeigenschaften, Gefiigeparameter und
Gefiigefakioren

Abgesehen von ihrer technischen Nutzbarkeit sind die
Beziehungen zwischen der Struktur und den Eigenschaf-
ten von Werkstoffen von grundlegendem wissenschatftli-
chen Interesse. Insbesondere bei mehrphasigen Werk-
stoffen beeinfluBt auch die Gefligestruktur (vergleiche
Bild 1) die effektiven Eigenschaften merklich.

Fir die theoretische Behandlung der Gefligestruktur-
Eigenschafts-Korrelation lassen sich die Eigenschaften in
Gruppen zusammenfassen (vergleiche Bild 2), wobei alle
Eigenschaftskennwerte einer Gruppe den gleichen oder
einen dhnlichen Zusammenhang mit der Gefligestruktur
aufweisen. Dementsprechend sind die Ableitungen von
Gefligestruktur-Eigenschafts-Gleichungen fir alle Eigen-
schaften einer Gruppe analog')?).

Nachdem der Zusammenhang zwischen Feldeigenschaf-
ten, wie der elektrischen und thermischen Leitfahigkeit
und der magnetischen Permeabilitidt, und der Gefiige-
struktur fir mehrphasige Metalled) und keramische Werk-
stoffe4), Cermets mit nichtoxidischer Keramikphase?),
glasphasen-5) und kohlenstoffhaltige4)5) sowie pordse
Werkstoffe2)7)8)9)10) behandelt worden ist, soll er hier —
abschlieBend - flr Metall-Keramik-, Keramik-Polymer-und
Polymer-Metall-Verbundwerkstoffe betrachtet werden,
Verbundwerkstoffe sind fiir Vergleiche zwischen berech-
neten und gemessenen Werten besonders geeignet'’): da
die effektiven Eigenschaften eines mehrphasigen Werk-
stoffes von denjenigen seiner Phasen abhéngig sind, wird
der EinfluB der Geometrie und geometrischen Anordnung
dieser Phasen (d. h. der Gefiigestruktur) experimentell
besonders dann sichtbar werden, wenn die Eigenschaften
der Phasen sich sehr unterscheiden. Dies ist bei Verbund-
werkstoffen in der Regel der Fall.

2 Grenzwert- und konstitutive Gefligestrukiur-
Feldeigenschafts-Gleichungen

Die Theorie")2) und der Vergleich experimenteller Feldei-
genschaftswerte von mehrphasigen Werkstoffen mit

berechneten hat bisher wiederholt die theoretische
SchluBfolgerung bestatigt, daB zwei implizite Gefligepara-
meter und drei explizite Gefiligefaktoren den EinfluB der
Gefligestrukiur auf die Feldeigenschaften dominieren:
Die impliziten Gefiligeparameter sind

- die Anzahl der Phasen (zwei-, drei-, mehrphasig)

- der Gefiigetyp (Einlagerungsgefiige, Durchdringungs-
gefiige)

Die expliziten Gefligefakioren sind

- die Konzentration der Phasen (Phasenkonzentrations-
faktor)

- die Form der Phasenteilchen (Formfaktor)

— die Orientierung der Phasenteilchen (Orientierungsfak-
tor)

Die Unterscheidung zwischen impliziten Gefligeparame-
tern und expliziten Gefligefaktoren ergibt sich bei der
Ableitung der Gleichungen: implizite Faktoren bestimmen
den Typ der Gleichungen, treten aber explizit in diesen
nicht in Erscheinung. So gibt es beispielsweise unter-
schiedliche Gleichungen fiir zwei- oder dreiphasige — oder
porose — Werkstoffe bzw. fiir solche mit Einlagerungsge-
fige und solche mit Durchdringungsgefiige'3)4)15). Die
expliziten Gefligefaktoren dagegen sind explizit definiert
und durch quantitative Gefligeanalyse bestimmbari2)6).

In den Tabellen 1 und 2 sind die Gefligestruktur-Eigen-
schafts-Gleichungen zusammengefaft, wobei zwischen
den Grenzwertgleichungen verschiedener Ordnung
(Tabelle 1) und den konstitutiven Geflige-Feldeigen-
schafts-Gleichungen fiir Einlagerungsgefiige (Tabelle 2)
unterschieden wird. Die konstitutiven Gefiigestruktur-
Feldeigenschafts-Gleichungen fiir Durchdringungsgefii-
ge?®)13)15) sind nicht aufgefiihrt, da sie bei den hier behan-
delten Verbundwerkstoffen nicht zur Anwendung kom-
men.

Grenzwertgleichungen |. Ordnung (GI. (1), (2) in Tabelle 1)
schlieBen alle Feldeigenschaftswerte eines zweiphasigen
Werkstoffes zwischen oberen und unteren Grenzwerten
ein, Uber den nichts weiter bekannt ist als eben die Anzahl
der Phasen: zwei. Ist auBer der Anzahl der Phasen auch
bekannt, daB der Werkstoff isotrop ist (statistische Orien-
fierung), so ergeben sich die Grenzwertgleichungen Il
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Tabelle 1. Untere und obere Grenzwertgleichungen.
@ = Feldeigenschaftswerte; ¢ = Volumenanteil einer Phase; C, D, M = Indizes flir den zweiphasigen Werkstoff (C), die eingelagerte
Phase (D), die Matrixphase (M); 1, 2 = Indizes fiir Phase 1 oder 2; |, I, [l = Indizes fiir den Ordnungsgrad der Gleichungen
9. 9
1 "2 | = -
[.Ordnung |9, = o+ (1= M e, c,+(1-c )@, (2)
271 2' 72
3w,+2(1-¢c - 39, +2C -
II.0rdnung ¢ =y A ( 2)(\91 ‘Pz) @l ol = ¢ Py 2(9,-9q) ()
e T3¢, -l1-c,) {9 -9, ) C 7 39,-¢,00,-9)
P <9,
- + 2 Pl - 3 0}
II.Ordnung 1~ Puc %o \pM > q)D (5)] 1- Cp = 5 C lpD kp”fr (6)
- + -
u™ % Puct <o M D ¢
Py <Py
untere obere

Tabelle 2. Konstitutive Gefiligestruktur-Feldeigenschafts-Gleichungen.
Fo = Formfaktor (0 = Fy < 0,5); cos?ap = Orientierungsfaktor (0 = coszaD =1); alle anderen Bezeichnungen vergleiche Tabelle 1.

allgemein cosap -1 cosZay cosZap-1 coslay
L { S B L) (7 o xe, (gl 1-1h (8)
fiir e Py =9 Py =<
cos2ay 0 0,33 !
* Orientierung Orientierung Qrientierung
Fﬂl quer zum Feld statistisch in Feldrichtung
0 Pp= lop - ) (o +29) Oy -9 @
. legp= =L (9) logp=—d—t . M __0 0 tegpz L. H (1)
Scheibe D" o=y D (0p-0y) oy « 20) (o) D" 0oy %
1
0,33 I R TR
Kugel ]-CD = 0~ Py (q) {12)
0,5 9% o1 9y -9, oy +lor 1% 0 -9
Stab L \pu-q’t [w_MJ (] Ty wn-wc [ﬁPMog‘PD] () Fep s wﬂ-wt (1)
b 'MtY p ML 57D DM

Ordnung (Gl. (3), (4) in Tabelle 1), deren obere und untere
Grenzwerte ndher beieinander liegen. Ist zusétzlich zur
Anzahl der Phasen und deren statistischer Orientierung
(Isotropie) auBerdem bekannt, daB der Werkstoff Einlage-
rungsgefiige mit bestimmter Matrixphase aufweist, so
ergeben sich die — noch engeren — Grenzwerte Ill. Ord-
nung (Gl. (5), (6) in Tabelle 1). Bei Kenntnis aller vorn auf-
geflihrten fiinf Gefligeparameter und -faktoren fallen die
oberen und unteren Grenzwerte in einem einzigen Eigen-
schaftskennwert fiir jede Phasenkonzentration zusammen
(,singuldre” Kurve, punktierte Linie in Bild 3). Die Abh&n-
gigkeit dieser eindeutig definierten effektiven Eigen-

schaftswerte (gc) eines zweiphasigen Werkstoffes von
den Gefiigefaktoren (Phasenkonzentrationsfaktor cp;
Formfaktor Fp; Orientierungsfaktor cos?ap) beschreiben
die konstitutiven Gefiige-Feldeigenschafts-Gleichungen
(Gl (7), (8) in Tabelle 2)7)12), Sie nehmen fiir bestimmie
Gefiigestrukturen bestimmte Werte an:

- plattchenformige Einlagerungen quer zum Feld orien-
tiert (Fp = 0, cos’ap = 0; Gl. (9)),

statistisch zum Feld orientiert (Fp = 0, cos?a, = 0,33;
Gl. 10)) und

in Feldrichtung orientiert (F, = 0, cosZap = 1; GI. (11)).
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Abmessungen in m
Bild 1.

Atomistische Struktur thermochemische Eigenschaften

Feinstruktur mechanische Eigenschaften

Gefligestruktur Feldeigenschaften

Grobstruktur technische Eigenschaften

Bild 2. Aufbau und Eigenschaften von Werkstoffen.

- sphérische Einlagerungen (F, = 0,33, cos?ap = 0,33;
Gl. (12)).

- eingelagerte Fasern (faserhaltige Werkstoffe) quer zum
Feld orientiert (F; = 0,5, cos?ap = 0; Gl. (13)),
statistisch orientiert (F, = 0,5, cos?ap, = 0,33; Gl. (14)) und
in Feldrichtung orientiert (gerichiet eingelagerte Phasen;
Fo = 0,5; cos?ap = 1; G. (15)).

3 Vergleich berechneter und gemessener
Leitfahigkeitswerte

in den folgenden Bildern 4 bis 7 sind die MeBwerte der
elektrischen und thermischen Leitfahigkeit jener Polymer-
Metall-, Metall-Keramik- und Keramik-Polymer-Verbund-
werkstoffe erfaBt, bei denen die information zum Geflige
lediglich die Zuordnung zur Grenzkurven erlaubt. Dabei
werden zundchst MeBwerte und Grenzkurven . und Il. Ord-
nung fiir Verbundwerkstoffe verglichen, deren Phasen sich
um mindestens 10 GroBenordnungen unterscheiden (Bil-
der 4 bis 7). Die Grenzkurven erfassen zwar alle experi-
mentellen Werte, lassen aber Eigenschaftsvariationen
Uber viele GroBenordnungen zu. Auch bei geringen Unter-

Struktureinteilung und GroBenordnung (vgl. auch Lit. 62)).

obere Grenzkurven:

1. Ordnung
11.0rdnung

Feldeigenschaft

untere Grenzkurven:

I. Ordnung

1. 8rdnung

Phasen - Konzentration

Bild 3. Grenzkurven?)17?),

schieden der Leitfahigkeiten der Verbundwerkstoffphasen
sind die Variationsbereiche zwischen den Grenzkurven -
selbst denjenigen lil. Ordnung - so groB (Bilder 5 und 6),
daB sie ingenieurmaBigen Abschétzungen nicht geniigen
kénnen. Dies gilt — je nach Anforderung — auch dann, wenn
sich die Eigenschaften der Verbundwerkstoffphasen um
nur eine GrdBenordnung oder weniger unterscheiden
(Bild 7). Von wenigen Ausnahmen abgesehen (vergleiche
beispielsweise Bild 6¢) liegen aber die MeBwerte erwar-
tungsgemaB zwischen den Grenzkurven.

Genauere Eigenschaftsbestimmungen erlauben die kon-
stitutiven Geflige-Feldeigenschafts-Gleichungen (Tabelle
2) fir Verbundwerkstoffe mit definierter Gefiigestruktur,
Fiir spharische Keramikphaseneinlagerungen in metal-
lische Matrixphasen ist dies am Beispiel der elektrischen
Leitfdhigkeit in Bild 8a gezeigt. in Bild 8b und Bild 8cist der
Vergleich flir die thermische Leitfahigkeit von Verbund-
werkstoffen mit sphéarischen Metallphaseneinlagerungen
in polymere Matrixphasen wiedergegeben.
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Ohne exakte Kenntnis der Gefiligefaktoren sollte gelten,
daB die elektrischen Leitfahigkeiten stranggepreBter Glas-
Al-Cermets in StrangpreBrichtung stérker zur theoreti-
schen Kurve fiir gerichtete Glasfasern in Al-Matrix tendie-
ren als die elektrischen Leitfdhigkeiten von geschmiede-
ten Glas-Al-Cermets. Dies ist in Bild 9 bestatigt. SchlieBlich
sind in Bild 10 die gemessenen thermischen Leitfahigkei-
ten eines Verbundwerkstoffes aus Bakelitpldtichen (Fp ~
0) in Wood-Metallmatrix bei variabler Phasenkonzentra-
tion und Plattchenorientierung mit berechneten Werten
gemdB Gl. (7) verglichen.

Von wenigen Ausnahmen abgesehen, die nicht eindeutig
zuzuordnen waren (Harz-Al44)60), Harz-Cu44)59), UQ,-
Mo48)), bestatigen die Vergleiche die berechneten Werte
im Rahmen der erwartbaren Genauigkeiten und damit -
auch fiir Verbundwerkstoffe — die VerlaBlichkeit der theo-
retischen Gefiige-Feldeigenschafts-Gleichungen.

Bild 7c. MeBwerte (elekirische Leitfahigkeit) flir EusOz-Ni
(Raumtemperatur)ss) (CJ)
Grenzkurven I. Ordnung (——)

Bild 7a bis c.
mets.

Thermische und elektrische Leitfahigkeit von Cer-

- zur Deutung des Einflusses der Gefligestruktur auf die
Feldeigenschaften mehrphasiger Werkstoffe (wissen-
schaftliches Verstdndnis der Geflige-Eigenschafts-
Zusammenhénge)

~- bei der Vorausberechnung optimierter Gefligestruktu-
ren zur Erzielung gewlinschter Feldeigenschaften (,Kon-
struktion maBgeschneiderter Werkstoffe*)

- bei der Bestimmung von Feldeigenschaftswerten aus
gemessenen Gefiligedaten (Ersatz direkter Eigenschafts-
messungen durch quantitative Gefligeanalyse)
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Bild 8a. MeBwerte (elektrische Leitfahigkeit; Metall-Matrix mit

sphérischen Keramikeinlagerungen) fiir CdO-Ag (300 K)38)s4) (),
UO,-Cr (300 K, 873 K)14)%5) (A V), UO2-Cu (300 K)58) (1), UO,-Mo
(1273 K, 15673 K)3¥)55) (O @), UO,-W (300 K, 1573 K)14)35) (+ X)
Berechnete Kurve fiir Metallmatrix mit sphérischen Keramikein-
lagerungen ( )
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1
Herr Peter Klein hat durch seine Diplomarbeit, unterstiitzt
durch Herrn Dipl.-Phys. Schust, Fachinformationszentrum
Karlsruhe, wesentlich zur Literaturauswertung beigetra-
gen. Frau Howell hat das Manuskript geschrieben, Frau 08
Karcher hat die Abbildungen gezeichnet. Der Verfasser =
dankt sehr fiir diese Unterstiitzung. ole
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Bild 8b. MeBwerte (thermische Leitfdhigkeit; Polymer-Matrix-
Phase mit spharischen Metalleinlagerungen) fiir Harz-Ag (300 K)
(0D, Harz-Au (300 K)87) (O), Harz-Cu (300 K)57) (X), Harz-Sn (10 K)57)
(®)

Berechnete Kurve fiir Polymer-Matrix und sphérische Metallein-
lagerungen ( )
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Bild 8¢c. MeBwerte (thermische Leitfahigkeit; Polymer-Matrix-
Phase mit spharischen Metalleinlagerungen) fiir Silicon-Bi
(300 K)41) (4), Harz-Sn (200 K)57) (+), Harz-SS (rostfreier Stahl;
300 K)57) (@)

Berechnete Kurve fiir Polymer-Matrix mit sphérischen Metallein-
lagerungen (—)

Bild 8abisc. Elektrische und thermische Leitfahigkeit von Oxid-
Cermets und Polymer-Metall-Verbundwerkstoffen.
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