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Material- und Verfahrensentwicklung für mikrotechnische Hochleistungsbauteile 
- Projektübersicht -

K.-H. Zum Gahr, R. Knitter, R. Ruprecht, K. Seemann 

Forschungszentrum Karlsruhe, Institut für Materialforschung 

Zusammenfassung 

Im Rahmen des HGF-Strategiefonds wird ein Forschungsprojekt zur Entwicklung mikrotechni
scher Demenstrataren für Anwendungen als Mikroinduktoren, Komponenten für Zahnringpum
pen und mikrostrukturierte Formeinsätze zum Spritzgießen sowie als keramischer Kompaktre
aktor bearbeitet. Das gemeinsame Forschungsziel der drei Teilprojekte ist die Material- und 
Verfahrensentwicklung und deren Evaluierung durch die Demonstration der Realisierbarkeil 
und Leistungsfähigkeit hochbeanspruchter mikrotechnischer Bauteile. Die ausgewählten Sys
teme mit anspruchsvollen Anforderungen an elektronische bzw. magnetische, mechanische 
und chemische Eigenschaften bieten z.B. ein hohes Anwendungspotential in der Kommunika
tionstechnik, miniaturisierten Antriebs-, Steuer- und Regelungstechnik oder chemischen Mikro
verfahrenstechnik. Die Forschungsarbeiten werden gemeinsam von verschiedenen HGF
Zentren in enger und kontinuierlicher Kooperation mit der Industrie unter Berücksichtigung der 
für die Umsetzung in Produkte notwendigen Randbedingungen durchgeführt. 

1. Einleitung 

Mikrosysteme finden zunehmend neue Anwen
dungsfelder u.a. in der Umwelt- und Sicherheits
technik, Medizintechnik, Kommunikationstechnik, 
Verkehrstechnik, Fertigungstechnik, Verfahrens
technik und Haushaltstechnik. 

Der Entwurf und die Herstellung mikrotechnischer 
Hochleistungsbauteile erfordert die systemspezi
fische Entwicklung neuer Werkstoffe, Prozess
techniken, Modellierungswerkzeuge und die Cha
rakterisierung von Materialeigenschaften in Mikro
dimensionen als auch die Integration der Kompo
nenten in das jeweilige Mikrosystem und Prüfung 
der resultierenden Systemeigenschaften. Die Ent
wicklung neuer Werkstoffe und Prozesstechniken 
für Mikrokomponenten kann über das spezifische 
System hinaus ein weites Feld neuer Anwendun
gen eröffnen, z.B. in der Kommunikationstechnik, 
Verkehrstechnik, Haushaltstechnik, Medizintech
nik oder der chemischen Mikroverfahrenstechnik . 

Das Forschungsprojekt mit einer Laufzeit von 3 
Jahren wurde am 1. Juli 1998 begonnen und wird 
im Rahmen des Strategiefonds der Hermann von 
Helmholtz-Gemeinschaft Deutscher Forschungs
zentren (HGF) unter Federführung des For
schungszentrum Karlsruhe, gemeinsam mit dem 
Forschungszentrum Jülich, Hahn-Meitner-lnstitut 
Berlin, GKSS-Forschungszentrum Geesthacht 
sowie Deutsches Zentrum für Luft- und Raumfahrt 
Köln bearbeitet und durch das Bundesministerium 
für Bildung und Forschung (BMBF) gefördert. 

Das Forschungsziel des Projektes ist die Entwick
lung von Materialien und Prozesstechniken sowie 
die Realisierung von mikrotechnischen De
monstratoren für ausgewählte Systeme mit an
spruchsvollen elektronischen bzw. magnetischen, 
mechanischen und chemischen Anforderungen. 
Das Forschungsprogramm gliedert sich in die 
Teilprojekte Mikroinduktoren, Verschleißbean
spruchte Mikroteile und Keramischer Kompaktre
aktor (Abb. 1 ). 

A: Mikroinduktoren 

·WerKstoffentwickJung 

,, • Werkstoffproz<)ssteehnil< -

Abb. 1: Gliederung, Obergreifende Arbeitsschwer
punkte und Partner im HGF-Strategiefondsprojekt. 



2. Mikroinduktoren 

Mikroinduktoren sind von besonderem Interesse 
für Hochfrequenzanwendungen als Anpassungs
netzwerke im 1 bis 4 GHz-Bereich für die mobile 
Telekommunikation oder als Mikrotransformato
ren. Heutige Mikroinduktoren werden als planare 
Luftspulen in Dünnschichttechnik mit relativ klei
nen GOten hergestellt. Diese genügen nicht den 
Anforderungen im Einsatz bei zunehmend höhe
ren Frequenzen. Als Projektziel werden GOten 
von bis zu 50 bei Frequenzen von 2 GHz ange
strebt. Zur Erreichung dieser Zielsetzung ist eine 
mikrotechnische Lösung vorgesehen, die mit den 
mikroelektronischen Anforderungen der mobilen 
Kommunikationstechnik kompatibel ist. Es wer
den weichmagnetische Materialien mit hohen 
Grenzfrequenzen als Einlagen- oder Viellagen
schichten entwickelt, die durch Magnetronsput
tern bzw. Ionenstrahlsputtern auf Silizium
Substraten abgeschieden werden. Zur Erzielung 
guter Hochfrequenzeigenschaften, d.h. u.a. hohe 
ferromagnetische Resonanzfrequenzen und ge
ringe Abschirmstromverluste, sollten die ferro
magnetischen Materialien als Einlagenschicht 
hohe spezifische Widerstände aufweisen. Materi
alien mit einem geringeren spezifischen Wider
stand sollten in einem Viellagenaufbau mit isolie
renden Zwischenschichten zur Verringerung von 
Abschirmstromverlusten integriert werden. Zur 
Minimierung der Streufelder und damit zur Redu
zierung von Abschirmströmen, die die gewünsch
te hohe Grenzfrequenz herabsetzen, wird in en
ger Kooperation mit der Industrie ein optimiertes 
Induktordesign erarbeitet. 

Abb. 2: FEM-Simulation eines Mikroinduktors. 

3. Verschleißbeanspruchte Mikroteile 

Mit fortschreitender Miniaturisierung von mecha
nischen Komponenten steigt der Bedarf an ver
schleißbeständigen Mikroteilen. Heutige mikro
mechanische Bauteile oder Systeme, wie z.B. 
Zahnräder oder Getriebe auf Basis von Kunststof
fen oder galvanisch abgeschiedenen, weichen 
Metallen, weisen in verschiedenen Einsatzfeldern 
eine zu geringe Lebensdauer und mechanische 
Belastbarkeit auf. 
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Abb. 3: Funktionsprinzip einer Zahnringpumpe. 

Zur Erhöhung der mechanischen Stabilität und 
Verschleißbeständigkeit hochbelasteter Mikroteile 
verfolgt das Projekt das Ziel, die Grundlagen zum 
Einsatz dreidimensionaler Mikroteile aus höher
festen metallischen und keramischen Werkstoffen 
zu erarbeiten. Unter Einsatz von Simulationstools 
werden hierzu die Werkstoffprozesstechnik und 
Prüftechnik insbesondere in Hinblick auf Kompo
nenten für Zahnringpumpen und mikrostrukturier
te Spritzgieß-Formeinsätze bearbeitet. Hierzu 
werden das Pulverspritzgießen von härtbaren 
Stählen und technischer Keramik inklusive der 
Herstellung und Konditionierung geeigneter Pul
ver und Formmassen sowie das Fließpressen von 
Metallgläsern und geeignete PVD-Schutz
schichten entwickelt. Es werden begleitend Simu
lationsrechnungen zum Prozess des Pulverspritz
gießens und der mechanischen Belastbarkeit der 
Mikroteile durchgeführt. Experimentelle Untersu
chungen beziehen sich u.a. auf die Auswahl ge
eigneter Werkstoffe, Gefüge und Eigenschaftskor
relationen und auf das Verschleißverhalten sowie 
auf thermische und mechanische Eigenschaften 
der Werkstoffe und Mikroteile als Basis für die 
Simulationsmodelle und die Zuverlässigkeitsab
schätzung unter Betriebsbeanspruchung. 

4. Keramische Kompaktreaktoren 

Die chemische Mikroverfahrenstechnik gewinnt 
zunehmendes Interesse, da sie insbesondere bei 
schnellen, heterogenen katalysierten Gasphasen
reaktionen Vorteile verspricht. Eine Erhöhung von 
Umsatz, Selektivität und der verfahrenstechni
schen Sicherheit werden durch Reaktoren mit 
inneren Strukturabmessungen im Milli- bis Mikro
meterhereich erreicht. Masse- und Wärmetrans
port werden beschleunigt und die definierte Ver
weilzeit im Reaktor reduziert. Derzeitige Reakto
ren auf Basis von Gläsern, Metallen, Silizium oder 
Kunststoffen stoßen besonders bei hohen Tem
peraturen oder hoch korrosiven Reaktanten an 
ihre Grenzen. Das Ziel des Projektes ist es, durch 
den Einsatz technischer Keramik, z.B. Alumini-



umoxid, diese Grenzen zu Oberwinden und modu
lar aufgebaute chemische Mikroreaktoren in 
Kompaktbauweise mit inneren Strukturdetails im 
Submillimeter-Bereich zu entwickeln. Hierzu sind 
Arbeiten zum Reaktordesign, zur Werkstoffpro
zesstechnik und Werkstoffoptimierung sowie zur 
Aufbau- und Verbindungstechnik erforderlich. 
Beginnend mit 3D-CAD-Modellen werden die 
Reaktorkomponenten durch Verfahren des Rapid 
Manufacturings, in einer Kombination aus Stereo
lithographie und Niederdruckspritzguss, herge
stellt. Ein gemeinsames Merkmal verschiedener 
Varianten des Kompaktreaktors ist die leichte 
Auswechselbarkeit der Katalysatorelemente für 
eine schnelle Anpassung an die jeweilige Gas
~hasenreaktion. Neben massiven, mikrostruktu
nerten Katalysatoreinsätzen werden Beschich
tungen des Katalysatorträgers vorgesehen. ln der 
Aufbau- und Verbindungstechnik werden speziell 
entwickelte Glaskeramiklote mit möglichen Ein
satztemperaturen bis zu etwa 1300 oc verwendet. 

Abb. 4: Modulare Elemente eines keramischen 
Kompaktreaktors. 

5. Zusammenfassung 

Durch die Demonstration der Realisierbarkeit und 
Leistungsfähigkeit mikrotechnischer Bauteile in 
Systemen mit anspruchsvollen Anforderungen an 
elektronische bzw. magnetische, mechanische 
und chemische Eigenschaften soll die Umsetzung 
der Werkstoffprozesstechnik und der mikrosys
temtechnischen Lösungen in innovative Produkte 
auch der klein- und mittelständischen Industrie 
gefördert werden. 

Zur Erreichung der Projektziele mit funktionsfähi
gen Demonstratoren wurden schon zu Beginn der 
Definitionsphase relevante Industriefirmen einge
bunden, die Ober die gesamte Laufzeit die For
schungsarbeiten der beteiligten HGF-Zentren im 
Rahmen von Arbeitskreisen begleiten. Als we
sentlicher Beitrag der Industrie erfolgt die Mitwir
kung bei der Aufstellung der Bauteilspezifikatio
nen, der Bewertung der Industrietauglichkeit von 
Prozessen und der Labormusterprüfung. 
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Entwicklung hochfrequenztauglicher 

magnetischer Schichten für Mikroinduktoren 

K. Seemann, I. Fergen, A. von der Weth 

Forschungszentrum Karlsruhe GmbH, Institut für Materialforschung 

Zusammenfassung 

Im Rahmen des HGF- Strategiefond MALVE- Teilprojekt A "Mikroinduktoren" werden am For
schungszentrum Karlsruhe in Zusammenarbeit mit den HGF- Partnern Forschungszentrum 
Jülich und Hahn-Meitner-lnstitut Berlin weichmagnetische Schichten für Hochfrequenz
anwendungen bis in den GHz- Bereich entwickelt und charakterisiert, die für Mikroinduktoren 
eingesetzt werden sollen. Heutige Mikroinduktoren bestehen aus einfachen Planarspulen, die 
zum Beispiel im Bereich der Telekommunikation Verwendung finden. Diese Mikroinduktoren 
zeigen bei den für die Telekommunikation relevanten Frequenzen von 0,9 urid 1,9 GHz ledig
lich Gütewerte unter 20. Höhere Güten sind für diesen Anwendungsbereich von hohem Inte
resse und können nur mit neuartigen Induktorentwürfen erreicht werden, die eine Integration 
hochpermeabler sowie hochfrequenztauglicher Schichtwerkstoffe erlauben. Die Herstellung der 
Induktoren mit den magnetischen Schichten als Kernmaterial erfordert jedoch Prozessschritte, 
die mit denen der Mikroelektronikindustrie kompatibel sind. Das Design der Mikroinduktoren 
wird neben einem Teil der Schichtentwicklung am Forschungszentrum Karlsruhe erstellt und 
durch FEM- Modeliierung optimiert. Realisiert werden diese Mikroinduktoren mit theoretischen 
Gütewerten über 100 in Zusammenarbeit mit der Firma TEMIC Semiconductors, die die Spezi
fikationen und den Einsatzbereich definiert. 

Für die Wahl geeigneter Schichten bieten sich im wesendlichen Fe-Co- Basiswerkstoffe an, da 
diese durch eine hohe Sättigungsmagnetisierung und weichmagnetisches Verhalten ihre Per
meabilität bis zu hohen Grenzfrequenzen beibehalten. Ferner werden hohe Anisotropien, wel
che die Vorzugsrichtung der leichten Magnetisierung bestimmen, für eine hohe Frequenztaug
lichkeit benötigt. Nicht nur die magnetischen Eigenschaften, sondern auch die Dicke und Leit
fähigkeit der Materialien bestimmen die Grenzfrequenz. Diese Grenzfrequenz wird für Schich
ten mit endlichen spezifischen Widerständen und hohen Dicken aufgrund des Skineffektes 
durch Abschirmstromverluste herabgesetzt. Um Abschirmströme so weit wie möglich zu ver
hindern, ist ein Viellagenverbund von magnetischen Einzellagen mit IsoHerschichten aus Si02 

mit geeigneten Lagendickenverhältnissen zu realisieren. 

1. Einleitung 

Im Bereich der modernen Kommunikations
technik werden hohe Anforderungen an Mikroin
duktoren bezüglich ihres Hochfrequenzverhaltens 
gestellt. Heutzutage werden diese Mikroindukto
ren als planare Mikrospulen ohne magnetischen 
Kern in Dünnschichttechnik mit relativ kleinen 
Güten (Q < 20) hergestellt (Abbildung 1) [1, 2]. 
Gerade für Mobiltelefone, die bei der heutigen 
Dichte des Mobilfunknetzes immer zuverlässiger 
arbeiten müssen, sollen daher magnetische Mate
rialien für die Verbesserung der Eigenschaften 
von Mikroinduktoren herangezogen und bezüglich 
ihrer Hochfrequenztauglichkeit optimiert werden. 
Um die Hochfrequenzeigenschaften der Schicht
materialien effektiv zu nutzen, ist die Entwicklung 
neuartiger Mikroinduktorendesigns durchzufüh
ren. Aufgrund ihrer Komplexität müssen die neu
en Induktordesigns mit Hilfe computerunterstütz-
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ter Berechnungsmethoden modelliert und opti
miert werden. 

Abb. 1: REM- Aufnahme einer einfachen Mikro
spule auf Silizium (TEMIC Semiconductors). 



Dazu dient ein FEM- Programm für die Berech
nung der Induktivität und Güten bei den für die 
Telekommunikation relevanten Frequenzen von 
0,9 und 1,9 GHz. 

Für diese Frequenzbereiche bieten sich bei
spielsweise magnetischen Schichten aus Fe-Co, 
Co-8, Fe-Co-B-Si, Fe-Ta-N sowie Ni-Fe an. Um 
gute Hochfrequenzeigenschaften zu erzielen, sind 
die magnetischen Materialien als Einlagenschich
ten mit hohen spezifischen Widerständen bzw. als 
Viellagenschichten zur Verminderung von Ab
schirmstromverlusten zu realisieren. Ferner sind 
diese Schichten in ihren magnetischen Eigen
schaften bezüglich ihrer Permeabilität, Anisotro
pie, Sättigungsmagne-tisierung und Koerzitiv
feldstärke zu optimieren. Für die Integration der 
Dünnschichten in Induktorbauelemente ist zu 
beachten, dass die Herstellung und Strukturierung 
der Schichten mit den Herstellungstechnologien 
der Halbleiter-industrie kompatibel sind. 

Im folgenden Beitrag sollen einige wesentliche 
Grundlagen und Voraussetzungen für das Hoch
frequenzverhaltens und den Aufbau der Schichten 
vorgestellt und diskutiert werden, die zur Durch
führung des Teilprojektes A von großer Bedeu
tung sind. Darüber hinaus stellt das HF- Mess
verfahren einen wesentlichen Punkt für die Cha
rakterisierung der frequenzabhängigen Perme
abilität dar. Ferner wird das Induktordesign und 
dessen Realisierung in seinen Grundzügen erläu
tert. 

2. Grundlagen des Hochfrequenzverhaltens 
dünner Schichten 

Ferromagnetische Materialien zeigen aufgrund 
ihrer atomaren Elektronenkonfiguration unterhalb 
der Curietemperatur eine spontane Magne
tisierung, die durch Austauschwechselwirkung 
zwischen den Atomen zu einer parallelen Kopp
lung der magnetischen 3d- Momente führt. Diese 
Ausrichtung ist an ein Anisotropiefeld gebunden, 
das die magnetischen Momente in eine bestimm
te Kristallrichtung zwingt oder auch durch das 
Erzeugen einer bestimmten Richtungs-ordnung 
der Atome durch das Abscheiden oder das T em
pern in Magnetfeld entsteht. Nach außen ist das 
Material jedoch weitgehend magnetisch feldfrei, 
da es aufgrund energetischer Bedingungen durch 
Weißsehe Bezirke, genannt Domänen, aufgeteilt 
ist. Die Domänen sind durch sogenannte Bloch
wände getrennt. 

Wird das magnetische Material einem Hochfre
quenz- Wechselfeld ausgesetzt, so kommt es zu 
einer Präzessionsbewegung der magnetischen 
Momente in einem effektiven H- Feld bzw. im 
eigenen Anisotropiefeld HA. Dieser Vorgang ist in 
Abbildung 2 vereinfacht dargestellt. Dabei ist Mo 
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die Gleichgewichtslage des Magnetisierungsvek
tors, der durch das Hochfrequenzfeld um m ge
ändert wird. 

Abb. 2: Schematisches Modell der Präzessions
bewegung eines magnetischen Moments in sei
nem Anisotropiefeld. 

Stimmt die Frequenz des Wechselfeldes mit der 
Präzessionsfrequenz des magnetischen Moments 
überein (natürliche ferromagnetische Resonanz), 
so findet eine Energieabsorption der einge
strahlen Hochfrequenzwelle statt. Hierdurch treten 
Verluste in der Permeabilität auf. Der Frequenz
verlauf der komplexen Permeabilität (Abbildung 2) 

,, 
/ \ Dämpfungskonstante: " = 0,1 

2 3 5 

oampfungskonstante: "= 1 

2 3 4 5 
Frequenz f [GHz] 

Abb. 2: Verlauf der frequenzabhängigen Perme
abilität nach der Landau- Lifschitz- Theorie für a) 
kleine bzw. b) große Dämpfungskonstanten. 

kann anhand der klassischen Landau- Litschitz
Gleichung [3] unter Vernachlässigung von Ab
schirmströmen analytisch dargestellt werden. Die 



Größen 1 .. 1) und 1-1)1 beschreiben jeweils den Real
bzw. Imaginärteil der Permeabilität. Die Einfüh
rung einer phänomenologischen Konstante a in 
die Gleichung beschreibt das Maß einer Dämp
fung des schwingenden Systems, die durch ver
schiedene Relaxationsmechanismen hervor
gerufen wird. Ist die Dämpfungskonstante klein, 
so erhält man eine Resonanzkurve. Das Einbre
chen der Permeabilität iJr1 bzw. das Maximum von 
iJr11 bei einer bestimmten Grenzfrequenz ist abge
sehen von Abschirmstromverlusten durch die 
ferromagnetische Resonanz bestimmt. Sie kann 
für Schichten mit uniaxialer Anisotropie (weiche 
Magnetisierung bezüglich einer bestimmten Rich
tung in der Schichtebene) anhand der Kittelsehen 
Resonanzformel [4] für HA<<Ms wie folgt ausge
drückt werden: 

+=_!.._·IM ·H 
lr Ztr"/ s A 

(1) 

Ist die Dämpfungskonstante groß, so spricht man 
von einer Relaxationskurve. Es kommt zu keiner 
Präzession und das magnetische Moment folgt 
der Feldänderung mit einer gewissen Verzöge
rung. Das Maximum der auftretenden Verluste 
liegt bei der Relaxationsfrequenz 

Das magnetische Moment kann dabei aufgrund 
der hohen Dämpfung dem Wechselfeld nicht 
mehr folgen. Die Größe y ~ 176 GHz/T für reinen 
Spinmagnetismus stellt die aus der Quanten
mechanik bekannte gyromagnetische Konstante 
dar, die das Verhältnis des atomaren mechani
schen und magnetischen Moments angibt. Der 
Wert Ms ist die Sättigungsmagnetisierung der 
ferromagnetischen Schicht. 

Ferner kann die maximale erreichbare Grenz
frequenz durch die bereits erwähnten Abschirm
ströme herabgesetzt werden. Diese Abschirm
strom- Grenzfrequenz 

4·p 
fg= 2 

7r• J1o • f.lm • tm 
(3) 

- auch Walmannsehe Grenzfrequenz genannt -
wird im wesentlichen durch den spezifischen Wi
derstand p, die Anfangspermeabilität iJm = MJHA 
für reine Spinrotation sowie durch die Dicke tm der 
Schicht bestimmt. Die Abschirmstrom-Grenz
frequenz ist diejenige Frequenz, bei der in der 
Schichtmitte das äußere Hochfrequenzfeld infolge 
des Skineffektes gerade auf den e-ten Teil abge
sunken ist. Wird die maximal erreichbare Grenz
frequenz aber auch die Anfangspermeabilität 
durch zu hohe Abschirmstromverluste herabge-
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setzt, so ist eine entsprechende Schichtdicke 
anzustreben, bei der eine Ausbreitung von Ab
schirmströmen weitgehend verhindert wird. ln 
welchem Bereich die Grenzfrequenz normiert auf 
die ferromagnetische Resonanzfrequenz in Ab
hängigkeit der Schichtdicke verläuft, ist in Abbil
dung 3 qualitativ dargestellt (schraffierter Be
reich). 

1,5 .---~---.-~\ ---,---.--..,---~---, 

' ' ' ' ' ' ' ' ' ;s; 1,0 h--------r---,.--,~.,....-1,.----------l 

~ 
Q) 
:> 

i 
ai 0,5 
c9 

0,5 1,0 1,5 2,0 

Dicke der magnetischen Schicht Im [IJm) 

Abb. 3: Verlauf der Walmannsehe Grenzfrequenz 
und der ferromagnetischen Resonanzfrequenz in 
Abhängigkeit der Schichtdicke. 

Die Abschirmstrom-Grenzfrequenz wird in der 
Praxis aus gemessenen Kurven der frequenzab
hängigen Permeabilität als die Frequenz festge
legt, bei der der Realteil der komplexen Permea
bilität auf 2/3 der Anfangspermeabilität abgasun
ken ist. Die geeignete Schichtdicke für die maxi
male Anfangspermeabilität kann bei einer be
stimmten Grenzfrequenz analytisch wie folgt be
rechnet werden [5, 6] (Abbildung 4 ). 
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Abb. 4: Real- und Imaginärteil der Anfangs
permeabilität in Abhängigkeit der Schichtdicke. 

Bei der Berechnung der normierten Grenz
frequenz und Anfangspermeabilität wurde ein 
spezifischer Schichtwiderstand von p = 1*10"6 nm 
angenommen. 



Aufgrund der relativ hohen Leitfähigkeit vieler 
Schichtmaterialien sind die angepassten Schicht
dicken und somit das aktiv zu nutzende magneti
sche Schichtmaterial für die meisten Anwendun
gen zu gering. Zur Integration dickerer Schichten 
in Mikroinduktoren sind diese daher als Viellagen
verbund mit Si02- Zwischenlagen als Isolation 
herzustellen. Der schematische Aufbau einer 
Viellagenschicht ist in Abbildung 5 als Trilayer 
exemplarisch dargestellt. 

Substrat: oxidiertes Silizium 

Abb. 5: Schematischer Aufbau einer Viel/agen
schicht. 

3. Schichtherstellung und Charakterisierung 

Magnetische Schichten wie Fe-Co, Co-B, Fe-Co
B-Si, Fe-Ta-N wurden mit Hilfe des Magnetron
sputterns auf oxidierten ( 1 00 )- Siliziumsubstraten 
bei verschiedenen Ar- Drücken und/oder HF
Beschichtungsleistungen abgeschieden. Ein stati
sches Magnetfeld mit einer Flussdichte von 15 
m T diente während der Beschichtung zur Einstel
lung einer uniaxalen Anisotropie in der Schicht
ebene (siehe Beitrag I. Fergen, FZK). Die Herstel
lung von Ni-Fe/NiO- Schichten wurde mit einem 
weiteren Beschichtungsverfahren dem lonen
strahlsputtern durchgeführt (siehe Beitrag J. 
Wingbermühle, FZJ). Die magnetischen DC- Ei
genschaften wurden mit einem Vibrationsmagne
tometer (FZK) oder mit Hilfe des Magnetoopti
schen Kerreffekts (FZJ) gemessen. Anhand der 
leichten und schweren Magnetisierungsrichtungen 
konnten die Anisotropiefelder bestimmt werden. 
Weitere Schichtcharakterisierungsverfahren wie 
die Eigenspannungs- und Texturanalyse sowie 
die Transmissionselektronenmikroskopie standen 
zur Verfügung (siehe Beitrag A. Pyzalla, HMI). 

4. Messung der frequenzabhängigen Perme-
abilität 

Ein wichtiger Teil der Schichtcharakterisierung 
behandelt die Hochfrequenzeigenschaften, die mit 
einem weiter entwickelten Permeameter [7] mit
tels Netzwerkanalysators (HP 8719D) gemessen 
wurden. Die Messung der Permeabilität der 
Schichtsysteme ist bis etwa 4,5 GHz möglich. 
Abbildung 6 stellt den Netzwerkanalysator mit der 
in der Vergrößerung gezeigten Permeameter
Messzelle dar. 

Abb 6: Netzwerkanalysator und Messzel/e. 

Die Permeameter- Messzelle steht in koaxialer 
Verbindung mit dem Netzwerkanalysator (Port A), 
an dessen Eingang im Reflexionsmodus (Sw 
Parameter) gemessen wird. Sie besteht aus HF
tauglichem mit Kupfer beschichteten Leiterbahn
~ateria.l aus Epoxy und Keramik, das geringe 
dlelektnsche Verluste bei hohen Frequenzen auf
weist. Der benötigte Wellen-widerstand Zo = 50 Q 
der Zelle wird durch das richtige Verhältnis Leiter
bahnbreite I Leiter-abstand zur äußeren Kupfer
abschirmung und der Dielektrizitätskonstante von 
Er = 3,38 des Leiterbahnmaterials festgelegt. Der 
Aufbau der Permeameter- Messzelle ist in Abbil
dung 7 als Explosionszeichnung dargestellt. 

Leiterbahn 

2mm 

Abb. 7: Explosionszeichnung der Permeameter
Messzelle. 

Ausgewertet werden die Messdaten anhand des 
~eflexionsparameters S111 mit dessen Größe die 
Änderung der Impedanz 

z =Z .l+Sll 
r 0 1-S 

II 

(4) 
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bestimmt wird. Eine qualitative Auftragung der 
Permeabilität Ober der Frequenz f erfolgte durch 
die komplexe Gleichung [8] 

z 
J.L OC 1 + r (5) 

r j . J.lo . t m • 2;r . J 
nach Trennung des Real- und lmaginärteils. 

5. Beispiele der frequenzabhängigen Perme
abilität ferromagnetischer Ein- und Viel
lagenschichten 

Der Verlauf der Permeabilität und dessen Größe 
in Abhängigkeit der Frequenz ist entscheidend für 
die Leistungsfähigkeit der Mikroinduktoren. Die 
Voraussetzungen für hohe Anfangspermeabili
täten und eine scharf ausgebildete Grenzfrequenz 
sind eine weiche Magnetisierbarkeit bzw. eine 
uniaxiale Anisotropie in der Schichtebene. Die 
uniaxiale Anisotropie ermöglicht eine homogene, 
kollektive Präzession der magnetischen Momente 
und somit geringere Halbwertsbreiten des Imagi
närteils der Permeabilität. Dies kann mit amor
phen oder granularen bzw. nanokristallinen 
Schichtmaterialien erreicht werden. Für diese 
Schichten ist eine meist vorhandene konkurrie
rende magnetokristalline Anisotropie sehr klein 
oder nicht vorhanden. 

Am Forschungszentrum Karlsruhe wurden Fe-Co
Schichten polykristallin, Fe-Ta-N- Schichten na
nokristallin sowie Co-B- und Fe-Co-B-Si- Schich
ten amorph abgeschieden (siehe Bericht I. Fer
gen). Bei den zwei Ietzt genannten Materialien 
diente Bor bzw. Silizium zur Erhöhung des spezi
fischen Widerstandes und zur Bildung der amor
phen Phase. Stickstoff diente zur Bildung einer 
granularen Struktur, so dass Fe-Ta-N- Schichten 
eine nanokristalline Phase aus Fe-Ta- Körnern 
mit Fe-Ta-N- Korngrenzen aufweisen, die zur 
Isolation zwischen den einzelnen Körnern beitra
gen. ln Abbildung 8 ist die frequenzabhängige 
Permeabilität einer Viellagenschicht aus 
Fe-Co/Si02 dargestellt. Um zu hohen Grenzfre
quenzen zu gelangen, sind hier aufgrund des 
FehJens einer uniaxialen Anisotropie und eines 
damit verbundenen isotropen Verhaltens in der 
Schichtebene hohe Druckeigenspannungen an
zustreben. Diese Druckspannung in Kombination 
mit der Sättigungsmagnetostriktion von etwa 70 
ppm liefert die für die Präzession benötigte Ani
sotropie. Der geringe spezifische Widerstand der 
Fe-Co- Verbindungen lässt jedoch hohe Ab
schirmstromverluste erwarten, die unter Einbrin
gen der Schichten in einen Viellagenverbund 
weitgehend reduziert werden. Aufgrund des Viel
lagenaufbaus wurde eine Grenzfrequenz von 
etwa 2,5 GHz erreicht, wobei sich in diesem Fall 
eine Permeabilitätskurve mit einem relativ hohen 
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Dämpfungsanteil ergab. Bedingt durch den Viel
lagenaufbau und die relativ harte Magnetisierung 
betrug die Anfangspermeabilität lediglich 30. 

FeCo/Si02 Viellagenschid1t (50nm150nm), ~ = 960 nm 

Dämpfungskonstante: a = 0,7 -•- ~1,, -o-- IJ'I, 

0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0 4,5 

Frequenz f [GHz] 

Abb. 8: Real- und Imaginärteil der Permeabilität 
p,1 bzw. p)i einer Fe-Co/Si02- Viellagenschicht 
Die durchgezogene Kwve beschreibt die Landau
Lifschitz- Theorie. 

Am Beispiel einer Fe-Co-B-Si- Einlagenschicht 
(Dicke = 100 nm) ist zu sehen, dass es sich um 
eine Resonanzkurve mit sehr kleiner Dämpfungs
konstante handelt (Abbildung 9}. 

Fe-Co-B-Si- Einlagensd1icht 
t. = 100 nm 
(harte Richtung) 

0,5 1 ,0 1 ,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0 4,5 

Frequenz f [GHz] 

Abb. 9: Real- und Imaginärteil der Permeabilität 
p) bzw. p)1 einer Fe-Co-8-Si- Einlagenschicht Die 
durchgezogene Kurve beschreibt die Landau
Lifschitz- Theorie. 

Die Anfangspermeabilität konnte mit MJHA ::::: 350 
berechnet werden. Die Grenzfrequenz betrug 
etwa 2,3 GHz, wobei dieser Wert mit der aus 
Gleichung 1 berechneten Frequenz sehr gut Ober
einstimmt. lnfolge des höheren spezifischen Wi
derstandes war es möglich, dieses Schicht
material mit größeren Einzellagendicken abzu
scheiden. Aufgrund der hohen Anfangsperme
abilitäten und der scharfen Resonanzübergänge, 
haben sich für die Funktion eines neuartigen ln
duktordesigns gegenüber den polykristallinen 
Schichten sehr weichmagnetische, amorphe oder 
nanokristalline Schichten mit hohen Schicht
widerständen und uniaxialer Anisotropie als sehr 
günstig erwiesen. 



6. Design und Aufbau von Mikroinduktoren 

Mikroinduktoren, wie sie heute in Mobiltelefonen 
eingesetzt werden, werden als einfache Flach
spulen mit einer oder mehreren Windungen auf 
Siliziumwafern mit Hilfe der in der Mikroelektronik
industrie gängigen lithographischen Herstellungs
verfahren hergestellt. Diese Induktoren haben 
jedoch den Nachteil, dass ihr Streufeld im darun
ter liegendem Wafer Wirbelströme erzeugt. Die 
Wirbelströme lassen wiederum ein Feld entste
hen, das dem Streufeld entgegengerichtet ist. 
Dadurch wird bei hohen Frequenzen die Induktivi
tät und somit die Güte der Induktoren herabge
setzt. Mit Hilfe klassischer Induktordesigns wie 
Toreide (Ringspulen mit magnetischem Kern) 
(Abbildung 10) können Streufelder zwar vermie
den werden, jedoch ist es hier durch die radial
symmetrische Flussverteilung im Spulenkern nicht 
möglich, sehr weichmagnetische Schichten mit 
uniaxialer Anisotropie und hoher Permeabilität zu 
verwenden. 

10 J.tm 

Abb. 10: Toroid mit magnetischer Schicht als 
Kern material. 

Bessere mit der FEM- Simulation errechnete Er
gebnisse ergaben sich daher mit Solenoiden (Ab
bildung 11 ), die die Verwendung von 

50J.tm 

Abb. 11: Solenoid mit magnetischer Schicht. 

Schichten mit uniaxialer Anisotropie erlauben, 
aber an deren Enden ein Teil ihres Streufeldes 
ebenfalls in das Substrat eindringt. Theoretische 
Berechnungen ergaben Gütewerte kleiner 100. 
Um zu weit höheren Güten zu gelangen, wurden 
die Vorteile beider Mikroinduktoren in einem 
Mikroinduktor vereinigt (siehe Beitrag A. von der 
Weth). Daraus ergab sich ein Induktordesign 
{"I-Induktor"), das zwei Solenoiden so miteinander 

kombiniert, dass durch eine gegensinnige Wick
lung der Leiterbahnen ein nahezu geschlossener 
Magnetfluss mit geringem Streufeld an den Enden 
der Mikroinduktorkerne entstand (Abbildung 12). 

Abb. 12: Perspektivische Darstellung des "I-Induk
tors" (nicht maßstabsgerecht). 

Ferner wurde durch die trapezförmige Gestalt der 
Mikroinduktor- Leiterbahnen der Leiterbahn
widerstand minimiert, was die Güte gleicher
maßen positiv beeinflusst (Abbildung 13). 

Abb. 13: Draufsicht des "I-Induktors". 

Dabei musste aber darauf geachtet werden, dass 
die kapazitive Kopplung zwischen den Leiterbah
nen und dem Siliziumwafer durch zu große Lei
terbahnflächen die Grenzfrequenz des gesamten 
Mikroinduktors nicht zu stark herabsetzt. Somit 
wurde entsprechend der angestrebten Induktivität 
das Optimum zwischen kapazitiver Kopplung und 
Leiterbahnwiderstand gefunden. Die Länge sowie 
die Anzahl der Wicklungen des "I-Induktors" kann 
je nach angestrebter Induktivität variieren. Es 
ergaben sich theoretisch errechnete Güten größer 
100 bei den o.g. Frequenzen. 

Das Konzept des neuen Induktors erfordert inner
halb der industriellen Prozessfolge zur Herstel
lung von Mikroinduktoren die Adaption weiterer 
Strukturierungsschritte: 

1. Eine Planarisierung der unteren Leiterbahn ist 
aufgrund der Gleichmäßigkeit der Führung des 
magnetischen Flusses im Kernmaterial für das 
Erreichen der optimalen Induktivität von großer 
Bedeutung (Abbildung 14). 
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a) Siliziumwafer 

I I 

b) Siliziumwafer 

• Magnetische Schicht 

IsoHerschicht Si02 

Leiterbahn 

I 

Abb. 14: a) nicht planarisierte und b) planarisierte 
Leiterbahn 

2. Die Bedingung, durch Viellagenschichten aus
reichend magnetisch aktives Schichtmaterial für 
hochgütige Induktoren zu erlangen, setzt den 
geeigneten Ätzprozess voraus. Hierbei biete~ sich 
das Ionenstrahlätzen an, das ein selektives Atzen 
der einzelnen Schichtlagen erlaubt. 

Dabei stellt der Prozessschritt zur Strukturierung 
der magnetischen Schichten neue Anforder
ungen, welche die Eigenschaften des magne
tischen Materials nicht beeinflussen dürfen. 

7. Diskussion und Ausblick 

ln diesem Beitrag wurden Grundlagen und Vor
aussetzungen zur Entwicklung ferromagnetischer 
Dünnschichten und Mikroinduktoren als Einlagen
und Viellagensysteme für Hochfrequenzanwen
dungen vorgestellt. Durch die Betrachtung eines 
theoretischen Modells hat sich am Beispiel einer 
Fe-Co/Si02- Viellagenschicht und einer Fe-Co-B
Si-Einlagenschicht gezeigt, dass sich die magne
tischen Schichten entsprechend den physikali
schen Gesetzmäßigkeiten einer Präzessionsbe
wegung des magnetischen Moments, das durch 
die LandauLifschitz- Gleichung beschrieben wer
den kann, verhalten. Diese Schichten können zur 
Entwicklung von Mikroinduktorbauteilen ange
wendet werden, wobei die Schichtkonzeption auf 
das jeweilige Induktordesign abgestimmt sein 
muss. So eignet sich zum Beispiel das extrem 
weichmagnetische System Fe-Co-B-Si für Mikro
induktoren, deren Flussführung senkrecht zu der 
durch ein externes Magnetfeld eingeprägten unia
xialen Schichtanisotropie verläuft. Ferner ließ sich 
feststellen, dass durch Induzieren einer Anisotro
pie mit Hilfe eines extern angelegten Magne~el
des weitaus diskretere Grenzfrequenzen erre1cht 
werden. Eine Verbesserung dieser HF- Eigen
schaft erwartet man durch eine Wärmebehand
lung der Schichten im Magnetfeld. Dabei muss 
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dieser Prozess in den gesamten Herstellungspro
zess der Mikroinduktoren integriert werden. 
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Amorphe und nanokristalline ferromagnetische Schichten, hergestellt mit 
Magnetronsputtern 

Zusammenfassung 

I. Fergen, K. Seemann 

Forschungszentrum Karlsruhe GmbH 
Institut für Materialforschung I 

Die Realisierung von leistungsfähigen Hochfrequenzbauteilen für die Kommunikations
elektronik stellt heute neue Anforderungen an das Material- und Bauteildesign. Ziel des 
MALVE-Teilprojektes A ist die Entwicklung von Hochfrequenzmikroinduktoren in Dünnschicht
technologie mit hohen Güten (Q > 20) bei Frequenzen im GHz-Bereich (1 - 4 GHz). ln diesen 
Induktoren sollen im Gegensatz zu den bisher verwendeten planaren lnduktivitäten aus ein
fachen Leiterstrukturen zusätzlich ferromagnetische Dünnschichten integriert werden, um die 
angestrebten Leistungsdaten zu erreichen. Neben der Erarbeitung und Simulation eines neuen 
Induktordesigns steht die Entwicklung von hochfrequenztauglichen ferromagnetischen Schich
ten im Vordergrund. Diese wird in diesem Beitrag behandelt. Als ferromagnetische Dünn
schichtmateriaHen wurden verschiedene amorphe und nanokristalline Schichten mit dem Hoch
frequenz-Magnetronsputterverfahren hergestellt und besonders im Hinblick auf ihr magneti
sches Hochfrequenzverhalten charakterisiert und optimiert. Die bisher realisierten ferro
magnetischen Dünnschichten mit einer uniaxialen Anisotropie in der Schichtebene zeigen 
Grenzfrequenzen der magnetischen Permeabilität im GHz-Bereich. Die bezüglich des Hoch
frequenzverhaltans leistungsfähigsten amorphen FeCoBSi-Einlagenschichten erreichen zurzeit 
Grenzfrequenzen von bis zu 2,3 GHz und Permeabilitäten von 500. Jedoch unterliegen die 
amorphen Schichtsysteme Beschränkungen in Bezug auf ihre Integrationsfähigkeit in beste
hende Herstellungsprozesse der Mikroelektronik infolge der einsetzenden Kristallisation bei 
höheren Prozesstemperaturen (T > 400°C). Nanokristalline Schichtsysteme, wie etwa die e
benfalls untersuchten FeTaN-Schichten unterliegen hingegen nicht diesen Einschränkungen, 
sondern verbessern die weichmagnetischen Eigenschaften bei einer thermischen Behandlung 
nach der Abscheidung. 

1. Einleitung 

Als hochfrequenztaugliche magnetische Kam
paktmaterialen bis in den GHz-Bereich werden 
hauptsächlich gesinterte Ferrite verwendet [1]. 
Diese Materialien eignen sich jedoch wegen der 
hohen Herstellungstemperaturen von bis zu 
1 ooooc nicht als Dünnschichtmaterialien zur In
tegration in bestehende Fertigungsprozesse der 
Mikroelektronik [2]. Besonders großes Potential 
für den Einsatz in Hochfrequenzmikroinduktoren 
bieten hingegen amorphe [3, 4] und nanokristalli
ne [5-7] ferromagnetische Dünnschichten mit 
uniaxialer magnetischer Anisotropie. Die uniaxiale 
Anisotropie in der Schichtebene, kann durch die 
Abscheidung der Schichten im Magnetfeld bzw. 
durch eine nachfolgende Wärmebehandlung im 
magnetischen Feld induziert werden. Die physika
lische Ursache dieser im Magnetfeld induzierten 
Anisotropie, die auch als Diffusionsanisotropie be
zeichnet wird, liegt in einer atomaren Richtungs
ordnung begründet (8]. Im Frequenzbereich ober
halb einiger kHz werden statische Magnetisie-

rungsvorgänge, wie etwa Domänenwandbewe
gungen, sehr stark gedämpft. Die Permeabilität 
im GHz-Bereich wird so ausschließlich von der 
Präzessionsbewegung der magnetischen Mo
mente bestimmt. Idealisiert betrachtet präzedie
ren die Momente mit der Frequenz eines senk
recht einwirkenden Hochfrequenzwechselfeldes 
um ihr Anisotropiefeld. Die Permeabilität ~ lässt 
sich als komplexe Größe durch 

15 

f.L = p'- jp" (1) 

mit dem Realteil ~· und dem Imaginärteil ~" dar
stellen (8]. Mit Hilfe der Landau-Lifschitz
Gieichung kann das Frequenzverhalten des Real
und Imaginärteils beschrieben werden (8]. Zur 
Realisation von ferromagnetischen Schichten mit 
Grenzfrequenzen im GHz-Bereich müssen die 
ferromagnetische Resonanzfrequenz sowie fre
quenzlimitierende Wirbelstromverluste betrachtet 
werden. Für eine uniaxiale Anisotropie innerhalb 
der Schichtebene lässt sich die ferromagnetische 
Resonanzfrequenz fFMR• mit der gyromagne-



tischen Konstanten y, der Sättigungsmagnetisier
ung Ms und dem Anisotropiefeld Hk durch Glei
chung 2 vereinfacht darstellen [5, 8]. 

(2) 

Die Walmansche Grenzfrequenz der Wirbel
ströme fwG berechnet sich aus Gleichung 3 mit 
dem spezifischen elektrischen Widerstand p, der 
Permeabilitätskonstanten J.lo, der Permeabilität J.l 
und der Dicke der magnetischen Schicht d [8]. 

fwG =± p 
:r Jlo Jl d2 

(3) 

Um möglichst hohe ferromagnetische Resonanz
frequenzen im GHz-Bereich zu ereichen werden 
Materialien mit hohen Sättigungsmagnetisier
ungen Ms und hohen Anisotropiefeldstärken Hk 
benötigt. Zur Unterdrückung von frequenz
limitierenden Wirbelstromverlusten sollten 
Schichtsysteme mit einem großen spezifischen 
Widerstand, oder aber Viellagenaufbauten mit 
isolierenden Zwischenschichten z.B. aus Si02, 

Verwendung finden [9]. Darüber hinaus werden 
weitere Anforderungen an die verwendeten fer
romagnetischen Schichten in Bezug auf die Pro
zesskompatibilität und hier besonders im Hinblick 
auf die Temperaturstabilität bis über 400°C ge
stellt. 

2. Experimentelles 

2.1 Schichtherstellung 

Die Abscheidung der Schichten erfolgte in einer 
modifizierten Sputteranlage vom Typ Leybold 
Heraeus Z 550. Die Schichten wurden mit dem 
Hochfrequenz-Magnetronsputterverfahren in Ar
gon bzw. Argon/ Stickstoff-Atmosphäre auf unter
schiedlichen Substraten, wie Silizium, oxidiertem 
Silizium und Glas, abgeschieden. ln Abbildung 1 
ist der schematische Aufbau der verwendeten 
Magnetronsputteranlage dargestellt. Zum Induzie
ren der uniaxialen Anisotropie wurde ein speziel
ler Beschichtungsteiler mit 15 mT magnetischer 
Flussdichte innerhalb der Schichtebene verwen
det. Die Abscheidung der ferromagnetischen 
Schichten erfolgte von drei verschiedenen Tar
gets mit jeweils 75 mm Durchmesser und 3 mm 
Dicke und einer nominellen Zusammensetzung 
von Fes7C01sB14Si1. Co79B21 und Fe95Ta5. Die 
Optimierung der Sputterparameter erfolgte über 
die Anpassung der HF-leistung, des Argonsputt
erdrucks bzw. des Argon/ Stickstoffverhältnisses 
im Sputtergas. Zur Abscheidung von Mehrlagsn
systemen aus ferromagnetischen und isolieren
den Schichten konnte eine spezielle Viellagsn
steuerung verwendet werden. Einige Schichten 
wurden in einem Vakuumofen getempert um den 

Einfluss verschiedener Anlasstemperaturen auf 
die Struktur und die magnetischen Eigenschaften 
zu ermitteln. 

HF HF 

Ar N2 0 2 

HF oder Masse 

Abb. 1: Schematische Darstellung der zur Ab
scheidung der Schichten verwendeten Magne
tronsputteranlage mit Magnetfeldbeschichtungs
teller. 

2.2 Schichtcharakterisierung 

Zur Bestimmung der Struktur der Schichten wur
de ein Röntgendiffraktemeter (XRD) mit Cu Ka
Strahlung in Bragg-Brentano-Geometrie (e-2e) 
verwendet. Mit einem Oberflächenprofilemeter 
konnten sowohl die Schichtdicke als auch die 
Schichteigenspannungen charakterisiert werden. 
Dazu wurde die Durchbiegung eines beschichte
ten Si-Substrates gemessen und daraus die 
Schichteigenspannungen crt mit Hilfe von Glei
chung 4 ermittelt. 

a,= 
1 Es d: 

6 R (1-v8 ) d 
(4) 

ln die Berechnung gehen neben dem gemes
senen Krümmungsradius R, den elastischen Ma
terialkonstanten des Substrates Es und u8 , auch 
die Dicke des Substrates ds und der ferro
magnetischen Schicht d ein. Die Hysteresekurven 
innerhalb der Schichtebene wurden mit einem 
Vibrationsmagnetometer (VSM) aufgenommen. 
Mit einem supraleitenden Quanteninterferenz
Magnetometer (SQUID) mit Wechselfeldanregung 
konnten die Permeabilitäten im unteren Fre
quenzbereich bis zu 1 kHz gemessen werden. Ein 
Permeameter [1 0], dessen Hauptbestandteil eine 
Fluss-Aufnehmerspule [11] darstellt, diente zur 
Messung der magnetischen HF-Eigenschaften. 
Die Aufnehmerspule, in die die Proben eingelegt 
werden, ist über ein Koaxialkabel mit einem 
Netzwerkanalysator verbunden. Mit diesem wur
den die Reflektionsparameter S11 bis zu Frequen
zen von 4,5 GHz gemessen und daraus die HF
Permeabilität bestimmt [10]. Für diese Hochfre-

16 



quenzmessungen wurden beschichtete 5 x 5 mm 
Siliziumquadrate als Proben verwendet. Mit die
ser Probengeometrie sind Messungen sowohl 
parallel als auch senkrecht zur Richtung der indu
zierten uniaxialen Anisotropie möglich. Strom
Spannungskennlinien wurden mit einem 4-Punkt
messaufbau aufgenommen und dann daraus der 
spezifische elektrische Widerstand der Schichten 
ermittelt. Die Charakterisierung der chemischen 
Zusammensetzung der Schichten erfolgte mit 
einer Elektronenstrahlmikrosonde (EMPA). 

3. Schichtentwicklung 

Die Schichtentwicklung konzentrierte sich zu
nächst auf die Realisierung von Schichten mit 
einer uniaxialen Anisotropie in der Schichtebene. 
Dazu wurde mit der Abscheidung der amorphen 
Schichtsysteme (CoB und FeCoBSi) im Magnet
feld begonnen. Vorrangiges Entwicklungsziel war 
insbesondere auch die Herstellung von Schichten 
mit Grenzfrequenzen der Permeabilität bis in den 
GHz-Bereich. Das ebenfalls hergestellte nano
kristalline Schichtsystem (FeTaN) wurde Ober
wiegend im Hinblick auf seine bessere Temper
aturstabilität im Vergleich zu den amorphen 
Schichten untersucht. 

3.1 Amorphe Schichten 

Optimierung der Schichtabscheidung 

Bei der Anpassung der Sputterparameter zeigte 
sich, dass der Argonsputterdruck einen großen 
Einfluss auf die magnetischen Eigenschaften der 
Schichten hat. ln Abbildung 2 sind die Eigen
spannungen und Sättigungsfeldstärken als Funk
tion des Argonsputterdrucks tor ca. 1 !Jm dicke 
CoB- und FeCoBSi-Schichten aufgetragen. Die 
angelegte HF-Sputterleistung wurde bei den 
durchgeführten Versuchen nicht variiert und im
mer konstant belassen. Ursache fOr die beobach
tete Abhängigkeit der Schichteigenspannungen 
vom Argondruck ist der Einfluss der Dichte und 
Energie der schichtbildenden Teilchen. Eine hohe 
Energie der kondensierenden Teilchen begünstigt 
Eigenspannungen im Druckspannungsbereich. 
Durch einen höheren Spurterdruck wird die Ener
gie reduziert, wodurch sich die Eigenspannungen 
in den Zugspannungsbereich verlagern [12]. Die 
Eigenspannungen, die isotrop in der Schichtebe
ne wirken, beeinflussen wiederum infolge des 
magnetoelastischen Effektes das Magnetisie
rungsverhalten der Schichten. Durch das unter
schiedliche Vorzeichen der Magnetostriktion tor 
CoB (A. < 0) und FeCoBSi (A. > 0) ergibt sich der 
entsprechend andere Verlauf fOr die Sättigungs
feldstärke in Abhängigkeit des Argon
sputterdrucks. Um CoB-Schichten mit einer unia
xialen Anisotropie in der Schichtebene abzu
scheiden sollte mit einem Argonsputterdruck von 
weniger als 1 ,5 Pa - die besten Ergebnisse wurde 
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mit 0,5 Pa erzielt - gearbeitet werden. FOr das 
untersuchte FeCoBSi-System konnten Schichten 
mit einer Anisotropie in der Schichtebene erst ab 
einem Spurterdruck von mindestens 1 ,5 Pa her
gestellt werden. Der spezifische elektrische Wi
derstand wurde tor gesputterte CoB-Schichten mit 
1 ,2 !JOm und fOr FeCoBSi-Schichten mit 1 ,3 !JOm 
bestimmt. Die Mikrosondenanalysen ergaben 
eine chemische Zusammensetzung der jeweils 
1 !Jm dicken Schichten von Co85B15 bzw. 
Fe5aCo1aB13Si1. 
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Abb. 2: Eigenspannungen und Sättigungsfeld
stärke von Goß-Schichten (a) und FeCoBSi
Schichten (b) in Abhängigkeit des Argonsputter
drucks bei konstanter Sputterleistung. Anisotrope 
Schichten können im entsprechend gekenn
zeichneten Druckbereich abgeschieden werden. 

Magnetisierung der Schichten 

ln Abbildung 3 sind die innerhalb der Schichtebe
ne gemessenen Hysteresekurven tor eine CoB
und FeCoBSi-Schicht abgebildet. FOr beide 
Schichtsysteme ist die durch die Abscheidung im 
Magnetfeld induzierte uniaxiale Anisotropie deut
lich zu erkennen. Die dargestellte CoB-Schicht 
zeigt eine Sättigungsmagnetisierung von 1 ,2 T mit 
einer Koerzitivfeldstärke von 0,1 mT und einem 
Anisotropiefeld von 1,5 mT. Im Vergleich dazu 
besitzt die FeCoBSi-Schicht mit 1 ,8 T eine deut
lich größere Sättigungsmagnetisierung, ein grö-



ßeres Anisotropiefeld von 3,5 mT und allerdings 
auch ein größeres Koerzitivfeld von 0,8 mT. Unter 
der Voraussetzung reiner Spinrotationen kann die 
Permeabilität mit Hilfe der Stoner-Wolfarth Theo
rie abgeschätzt werden [13]. Mit den aus den 
VSM-Messungen gewonnenen Werten für die 
Sättigungsmagetisierung und das Anisotropiefeld 
ergibt sich so eine Permeabilität für die GaB
Schichten von 1-1 = Ms/ Hk = 800. Mit den Daten 
aus den statischen Magnetisierungsmessungen 
kann für das untersuchte FeCoBSi-Schichtsystem 
eine Permeabilität von etwa 500 angegeben wer
den. 
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Abb. 3: Verlauf der Magnetisierung innerhalb der 
Schichtebene einer CoB-Schicht (a) und einer 
FeCoBSi-Schicht (b) mit uniaxialer magnetischer 
Anisotropie. 

Permeabilität der Schichten 

Im Frequenzbereich von 1 Hz bis zu 1 kHz wurde 
die Permeabilität mit einem SQUID-Magneto
meter mit einer Wechselfeldamplitude von 0,6 mT 
bestimmt. ln Abbildung 4 sind die gemessenen 
Permeabilitäten - jeweils für die leichte und 
schwere Richtung betrachtet - für eine CoB- und 
eine FeCoBSi-Schicht, dargestellt. Die charakteri
sierte CoB-Schicht erreicht entlang der leichten 
Richtung Permeabilitäten von 2100. Bei einer 
Wechselfeldanregung mit 1 kHz nimmt sie jedoch 
auf Werte von 750 ab. Parallel zur schweren 

Richtung wurde hingegen über den gesamten 
Frequenzbereich eine konstante Permeabilität 
von 550 gemessen. Die untersuchte FeCoBSi
Schicht zeigte ein ähnliches Verhalten. ln Rich
tung der leichten Magnetisierungsachse wurden 
Permeabilitäten von 3300 bei 1 Hz und 500 bei 
1 kHz Wechselfeldanregung gemessen. ln der 
schweren Richtung verläuft die Permeabilität über 
den gesamten Frequenzbereich konstant bei ei
nem Wert von 500. Der hier gezeigte unter
schiedliche Verlauf der Permeabilität kann durch 
die verschiedenen Magnetisierungsprozesse in 
leichter und schwerer Richtung erklärt werden. 
Die Ummagnetisierung in leichter Richtung wird 
von Domänenwandverschiebungen geprägt. Die
se werden jedoch bei einer Anregung mit höheren 
Frequenzen zunehmend gedämpft. Die Dämp
fung führt zu einem Abfall der magnetischen 
Permeabilität bei Wechselfeldfrequenzen im kHz
Bereich. Spinrotationen und Spinpräzessionen be
stimmen hingegen das Magnetisierungsverhalten 
in der schweren Richtung. Eine Dämpfung der 
Präzessionsbewegung wird hier erst bei Anre
gungsfrequenzen im GHz-Bereich beobachtet 
(Abb. 5). 
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Abb. 4: Verlauf der Permeabilität Ober der Fre
quenz in leichter und schwerer Richtung fDr eine 
CoB-Schicht (a) und eine FeCoBSi-Schicht (b). 
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Die Charakterisierung der HF-Permeabilität der 
Schichten erfolgte mit dem oben beschriebenen 



Permeameter. Abbildung 5 zeigt den Verlauf des 
Real- und Imaginärteils der Permeabilität für eine 
CoB- und FeCoBSi-Schicht, jeweils parallel und 
senkrecht zur leichten Richtung aufgetragen. 
Auch in diesen Hochfrequenzmessungen ist die 
Anisotropie deutlich erkennbar. Nur bei einer HF
Anregung parallel zur schweren Richtung kann 
ein charakteristischer Permeabilitätsverlauf bis in 
den GHz-Frequenzbereich beobachtet werden. 
Die untersuchten Goß-Schichten erreichen Reso
nanzfrequenzen von 1 ,3 bis 1 ,4 GHz. FeCoBSi
Schichten zeigen hingegen mit 2,2 bis 2,3 GHz 
deutlich höhere Resonanzfrequenzen. Vergleicht 
man für beide Schichtsysteme die gemessenen 
Resonanzfrequenzen mit den nach Gleichung 2 
berechneten ferromagnetischen Resonanzfre
quenzen, so lässt sich eine sehr gute Überein
stimmung zwischen den experimentell ermittelten 
und den theoretisch berechneten Werten feststel
len. 
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Abb. 5: Verlauf des Real- und Imaginärteils der 
HF-Permeabilität in leichter und schwerer Rich
tung für eine CoB-Schicht (a) und eine FeCoBSi
Schicht (b) mit uniaxialer Anisotropie. 

Schichtdickenabhängigkeit 

Um den Einfluss der Schichtdicke auf das Hoch
frequenzverhalten zu untersuchen wurden Goß
Schichten und FeCoBSi-Schichten mit Schicht
dicken von 0,05 bis 1 ,2 1Jm hergestellt und mit 
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dem Permeameter charakterisiert. Zur Anpassung 
der Schichtdicken wurde die Beschichtungszeit 
entsprechend den Abscheideraten von 
21 nm/ min (CoB) und 17 nm/ min (FeCoBSi) 
variiert. ln Abbildung 6 sind die gemessenen Re
sonanzfrequenzen, d.h. die Frequenz bei der der 
Imaginärteil der Permeabilität sein Maximum er
reicht, Ober der Schichtdicke aufgetragen. FOr 
beide amorphe Schichtsysteme lässt sich der 
Verlauf der Resonanzfrequenz in zwei Bereiche 
aufteilen. Im Bereich bis zu Schichtdicken von 
0,3 1Jm für CoB bzw. 0,15 1Jm für FeCoBSi bleibt 
die Resonanzfrequenz konstant. ln diesem Be
reich wird der Verlauf der HF-Permeabilität von 
der ferromagnetischen Resonanzfrequenz der 
Schichten geprägt. Mit zunehmender Schicht
dicke hingegen wird das Resonanzverhalten von 
Wirbelstromverlusten bestimmt und das Maximum 
des Imaginärteils verschiebt sich hin zu geringe
ren Frequenzen. 
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Abb. 6: Verlauf der Resonanzfrequenz als Funkti
on der Schichtdicke für Goß-Schichten (a) und 
FeCoBSi-Schichten (b). 

Dieses Verhalten muss durch das Schichtkon
zept, das zur Realisierung der Mikroinduktoren 
verwendet werden soll, berücksichtigt werden. 
FOr Induktoren mit hohen GOten sollte, entspre
chend den durchgeführten Simulationsrechnun
gen, eine Gesamtdicke der ferromagnetischen 
Schicht von mindestens 1 1Jm angestrebt werden 



[14]. Diese Gesamtdicke an magnetischem Mate
rial lässt sich auf der Grundlage der oben darge
stellten Ergebnisse jedoch nur durch einen Viella
genaufbau mit isolierenden Zwischenschichten, 
z.B. aus Si02, zur Reduzierung von Wirbelstrom
verlusten realisieren. 

Temperbehandlung 

Die Herstellung der Aluminiumleiterbahnen, die 
zum Aufbau der Mikroinduktoren benötigt werden, 
erfordert derzeit Prozesstemperaturen von Ober 
400°C. Deshalb wurde der Einfluss einer Wärme
behandlung auf die Struktur und die magne
tischen Eigenschaften der amorphen Schichten 
untersucht. Dazu wurden CoB- und FeCoBSi
Proben bei drei unterschiedlichen Temperaturen 
von 210 bis 425°C jeweils eine Stunde lang ohne 
ein zusätzliches Magnetfeld getempert. ln Abbil
dung 7 sind die aufgenommen Röntgendiffrakto
gramme der ungetemperten und getemperten 
Schichten dargestellt. 
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48 

Abb. 7: Röntgendiffraktogramme von ungetem
perten und getemperten GaB-Schichten (a) und 
FeGoBSi-Schichten (b). Zur Indexierung der 
Röntgenreflexe sind die Beugungsreflexe von 
Go3B und FeCo dargestellt. 

Aus diesen Messungen ergibt sich, dass in den 
zunächst röntgenamorph abgeschiedenen 
Schichten bei Temperaturen von Ober 230°C die 
Kristallisation einsetzt. Bei der Phasenanalyse 
lassen sich den entsprechenden Röntgenreflexen 

die Co3B- bzw. FeCo-Phase zuordnen. Die Hyste
resekurven der bei 425°C getemperten kristalli
nan Schichten sind in Abbildung 8 dargestellt. Die 
getemperte Goß-Schicht zeigt gegenOber der 
ungtemperten - in Abbildung 3 gezeigten Schicht -
ein deutlich größeres Koerzitivfeld von 20 mT und 
eine geringere Sättigungsmagnetisierung von 
0,9 T. Dies lässt sich wohl auf die Bildung der 
nicht ferromagnetischen Co3B-Phase zurückfüh
ren. Die ebenfalls bei 425°C angelassene Fe
CoBSi-Schicht besitzt mit 1,8 mT ebenfalls ein 
größeres Koerzitivfeld. Die Sättigungsmagnetisie
rung liegt hingegen mit 1,7 Tauf dem Niveau der 
ungetemperten Schicht (Abb. 3). Durch die Tam
perbehandlung bei Temperaturen über 330°C 
verändern sich die Struktur und die magnetischen 
Eigenschaften der amorphen Schichten. 
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Abb. 8: Magnetisierung innerhalb der Schicht
ebene einer jeweils bei 425°G getemperten Goß
Schicht (a) und FeGoBSi-Schicht (b). 

3.2 Nanokristalline Schichten 

Die Herstellung von nanokristallinan ferro
magnetischen Schichten ist komplexer. Diese 
Schichtsysteme wie z.B. auch das hier betrach
tete FeTaN-System werden zunächst amorph 
abgeschieden. Erst durch eine nachfolgende 
Wärmebehandlung bei Temperaturen von 400 bis 
600°C bildet sich ein nanokristallines Gefüge aus 
[5-7]. Außerdem werden durch den Temper-
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prozess Eigenspannungen, die wie in Abbildung 2 
dargestellt das magnetische Verhalten der 
Schichten stark beeinflussen, abgebaut. Die Ab
scheidung der FeTaN-Schichten erfolgte reaktiv 
in Argon/ Stickstoff-Atmosphäre bis zu einer Gas
zusammensetzung von 10 Vol.-% Stickstoff. ln 
Abbildung 9 ist der Verlauf der Magnetisierung 
einer mit 2 Vol.-% Stickstoff gesputterten zu
nächst ungetemperten und anschließend bei 
510°C eine Stunde lang getemperten FeTaN
Schicht dargestellt. 
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Abb. 9: Magnetisierung innerhalb der Schicht
ebene einerungetemperten (a) und anschließend 
bei 51 ooc getemperten (b) Fe TaN-Schicht. 

Durch die Wärmebehandlung wurde die Sätti
gungsmagnetisierung der Schicht von etwa 1,6 T 
nicht geändert, die Koerzitivfeldstärke verringerte 
sich jedoch deutlich von 7,5 mT auf 0,4 mT. Fe
TaN-Schichten erreichen im Vergleich zu den 
amorphen Schichten höhere spezifische elektri
sche Widerstande von bis zu 3,0 !JOm. Durch den 
zweistufigen Herstellungsprozess ergeben sich 
allerdings noch einige Probleme, mit der in die
sem Bericht nicht behandelten T emperung der 
Schichten im Magnetfeld. Gegenüber den amor
phen Schichten besitzen sie allerdings den ent
scheidenden Vorteil, das sie auch für Prozess
temperaturen von Ober soooc ohne eine Beein-
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trächtigung der weichmagnetischen Eigenschaf
ten geeignet sind. 

5. Diskussion und Ausblick 

Wie die präsentierten Ergebnisse belegen konn
ten ferromagnetische Schichten mit Grenz
frequenzen der Permeabilität im GHz-Bereich 
hergestellt werden. Von den beiden untersuchten 
amorphen Schichtsystemen eignen sich beson
ders die optimierten FeCoBSi-Schichten, mit Re
sonanzfrequenzen von bis zu 2,3 GHz und Per
meabilitäten von 500 für die Realisierung von 
Mikroinduktoren. Der beschriebene limitierende 
Einfluss der Schichtdicke muss durch den Aufbau 
von Viellagensystemen mit isolierenden Si02-
Zwischenschichten unterdrückt werden. lnfolge 
der magnetischen Anisotropie der Schichten, die 
allerdings zum erreichen hoher Grenzfrequenzen 
erforderlich ist, muss auch ein entsprechend ani
sotropes Induktordesign Verwendung finden. 
Mittels FEM-Simulationen konnte ein leistungs
fähiges sogenanntes 1-lnduktordesign erarbeitet 
werden [14]. Mit der Umsetzung dieses Designs 
in Testdemonstratoren konnte bereits begonnen 
werden. Dazu werden die amorphen ferro
magnetischen und isolierenden Schichten auf 
bereits vorprozessierte Leiterbahnen abge
schieden und dann mittels Ionenstrahlätzans 
strukturiert. Für eine neue Generation von integ
rierten HF-Mikrobauteilen müssen die ferromag
netischen Schichten hin zu noch höheren Reso
nanzfrequenzen (3- 4 GHz) weiterentwickelt wer
den. Hierfür bieten sich gerade auch die vorge
stellten nanokristallinan Schichtsysteme an, da 
sie wegen ihrer hervorstechenden thermischen 
Stabilität noch ein besonders großes Entwick
lungspotential besitzen. 
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Schichtentwicklung von Permalloy-NiO-Exchange-Bias Schichten, hergestellt mit Ionenstrahl-Sputtern 

J. Wingbermühle, D.E. Bürgler, B. Kuanr, P. Grünberg 
Institut für Festkörperforschung Forschungszentrum Jülich GmbH, 52425 Jülich 

Im Rahmen des Projektes "Material- und Verfahrensentwicklung für mikrotechni
sche Hochleistungsbauteile: Teilprojekt A: Mikroinduktoren", wurde das Materialsy
stem Permalloy-NiO untersucht. Dieses System zeigt den sogenannten "Exchange
Bias"-Effekt, der eine Unidirektionale Anisotropie induziert. Es wurden verschiedene 
Schichtdicken hergestellt. Mit Hilfe des MOKE-Effektes wurden die Hysteresekurven 
gemessen. Mittels eines Netzwerkanalysators wurde die ferromagnetische Reso
nanzfrequenz dieser Exchange-Bias Schichten bestimmt. Es zeigte sich, dass eine 
Frequenz von 1.6 GHzerreicht werden kann. 

1. EINLEITUNG 

Für Hochfrequenzanwendungen, beispielsweise in 
Handys oder anderen technischen Geräten, sind 
hochpermeable Empfänger unerlässlich. Mit ihrer 
Hilfe ist er möglich, kleine kompakte Mikroindukto
ren zu bauen, die eine geringe Leistungsaufnahme 
bei ausreichendem Signal-Rausch-Verhältnis auf-
weisen. 

11. EXPERIMENTELLE METHODEN 

Die Schichten wurden mit Hilfe einer lonenstrahi
Sputteranlage hergestellt. 

ln Abbildung 1 ist eine Prinzipzeichnung der 

Permanentmagnet 
(rotierbar) 

T-Pumpe 
Abbildung 1. lonenstrahl-8putteranlage, die zur 

Schichterstellung verwendet worden ist. 

lonenstrahi-Sputteranlage gezeigt. Eine ECR
Quelle {Eiectron-Cyclotron-Resonance) dient in 
diesem Fall zur Erzeugung von Mikrowellen, die in 
den Plasmabereich eingekoppelt werden. Die Be
dingung für die Elektron-Zyklotron-Resonanz ist 
erfüllt, wenn die E-Feldkomponente der Mikrowel
le senkrecht zur den magnetischen Feldlinien ei
nes angelegten Magnetfeldes steht und die Lamor
frequenz der Elektronen gleich der Mikrowellenfre
quenz ist. ln diesem Fall werden die Elektronen auf 
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einen spiralfömigen Weg um die Magnetfeldlinien 
bewegt, synchronisiert mit der Mikrowelle. Dadurch 
findet eine konstante Beschleunigung der Elektro
nen statt. Bei einer Mikrowellenfrequenz von 2.46 
GHz benötigt man dafür ein Magnetfeld der Stärke 
87.5 mT. Auf diese Weise bildet sich dann ein to
rusförmiger Bereich aus, in dem sich ein Plasma 
aufbauen kann. Die Dichte der Plasmaionen ist im 
Vergleich zu anderen Ionensystemen sehr hoch (ty
pisch 1010-1012/cm3 ). 

Die Vorteile der ECR-Quelle sind u.a. die Vermei
dung von störanfälligen Filamenten und die Tren-
nung von Plasmaerzeugung und Target, wodurch 
es möglich ist, die einzelnen Parameter, wie bei
spielsweise Beam-8pannung oder Beam-8trom 
besser zu kontrollieren und unabhängig voneinan
der einzustellen. Weiterhin sind die verwendeten 
Sputterraten um den Faktor 1 0 kleiner als im Falle 
des Magnetronsputterns, so dass er möglich ist, ul
tradünne magnetische Schichten herzustellen. 
Der erzeugte Plasmastrahl wird auf ein Target ge
lenkt. Hierbei handelt es sich genauer gesagt um 
ein Doppeltarget Durch Rotation um 180° besteht 
die Möglichkeit, ein weiteres Material zu sputtern. 
Die aus dem Target herausgeschlagenen Atome la
gern sich dann auf dem Subtrat an (vergl. Abb.1). 
Es besteht weiterhin die Möglichkeit, das Substrat 
zu rotieren. Dies dient vor allem zur homogene
nen Schichtherstellung über die ganze Fläche der 
Probe mit einem maximalen Durchmesser von 4-
Zoll. Ausserdem kann während der Deposition ein 
Magnetfeld in der Substratebene angelegt werden. 
Die Stärke dieses Magnetfeldes beträgt 55 Oe. Zur 
Kontrolle der Sputterrate dient ein Schwingquarz. 
Zur Charakterisierung dienen Ummagnetisierungs
experimente, bei denen zum Nachweis der Magne
tisierungsrichtung der Magnatooptische Kerreffekt 
(MOKE) verwendet wird. Ferner kommen Hoch
frequenzmessungen mit einem Netzwerkanalysa
tor zum Einsatz. 
Bei MOKE wird die Polarisationebene eines linear
polarisierten Lichtstrahles bei Reflexion an einem 
magnetischen Material gedreht. Als Folge ist der 
vorher linear-polarisierte liehtstrahl nun i.a. ellip
tisch polarisiert. Durch Ausrichtung eines Analysa
tors fast in Auslöschung nach Reflexion kann man 
die Drehung der Polarisation messen. Die Kerr-



Drehung ist proportional zur Magnetisierung der 
Probe. Es existieren allgemein drei verschiedene 
Geometrien für den Kerreffekt, die sich je nach dem 
Winkel zwischen Einfallsebene, Polarisierung und 
Magnetisierung in den longitudinalen, transversa
len und polaren Kerreffekt aufspalten lassen. Für 
weitere Details siehe [1]. 
MOKE bietet den Vorteil der Oberflächensensiti
vität Die Eindringtiefe des Laserlichtes beträgt et
wa 20 nm. Weiterhin liefert diese Untersuchungs
methode eine schnell zugängliche Messung der 
Hysteresekurven ohne Vorbehandlung der Proben. 
Mittels eines Permeameters, das im Forschungs
zentrum Karlsruhe zur Verfügung steht, können 
Messungen bis zu einer Frequenz von 3.8 GHz 
durchgeführt werden. Ein Problem stellt die Kali
brierung dar. Der Netzwerkanalysator dieses Mess
platzes bietet jedoch die Möglichkeit, eine Kali
brierung ohne Verwendung des "Open","Shorr' und 
"Load"-Mechanismus durchzuführen. Für weitere 
Details siehe Ref. [2]. 
Am Forschungzentrum in Jülich wird eine andere 
Messmethode zur Ermittlung der FMR-Frequenz 
verwendet. Es handelt sich hierbei um die sog. 
"Corbino"-Geometrie [3,4]. Die Probe wird in die
sem Fall als Kurzschluss des Hochfrequenzkabels 
benutzt. Die elektro-magnetische HF-Welle tritt in 
das magnetische Material ein und wird wieder re
flektiert. Der Strom triesst in diesem Fall in der Pro
benebene, dadurch wird erreicht, dass das hr ,-Feld 
in jedem Punkt der Probe tangential anliegt. Die re
flektierte Intensität zeigt bei der FMR-Frequenz ein 
Minimum. 

Weiterhin besteht die Möglichkeit, mittels einer 
in Jülich gebauten StripUne dünne magnetische 
Schichten zu vermessen. Hierbei handelt es sich 
um einen 5 cmx 1.3 cm Kupferstreifen, der in der Di
mension so gefertigt ist, dass er einen Widerstand 
von 50 n liefert. Die Probe wird auf die Stripline ge
legt, so dass das Hochfrequenzfeld senkrecht zur 
leichten Achse der Magnetisierung steht. Dies hat 
den Vorteil, dass die Probe gedreht werden kann. 
Leider ist die Dimensionierung der Stripline nicht 
ganz exakt; dadurch entstehen in dem Hochfre
quenzspektrum unbeabsichtigte Absorptionslinien 
bei einer Frequenz von 1.4 GHz, so dass eine Mes
sung der Hochfrequenzeigenschaften mittels der 
Stripline keine verlässlichen Resultate liefert. 

111. SCHICHTHERSTELLUNG 

Zur Herstellung der Exchange-Bias-Schichten wird, 
wie erwähnt, eine lonenstrahi-Sputteranlage ver
wendet. Es werden jeweils Si(1 00)-8ubstrate 
mit einer Abmessung von 5x 5 mm verwen
det. Auf den Si-substraten wird, abhängig 
vom jeweiligen Schichtsystem zuerst Permal
loy (Ni81 Fe19 , Py) oder zuerst NiO aufgesput-
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tert. Bei den Exchange--Bias-schichten wird die 
Ni0-8chichtdicke auf 2500Äkonstant gehalten, 
während die Py-8chichtdicke variiert wird. Als Ab
deckung kommt in einigen Fällen Cu (50 A) bzw. 
NiO (50A) zum Einsatz. Alle Schichten werden bei 
Raumtemperatur aufgesputtert Während der Her
stellung der NiO/Py-Schichten wird ein Magnetfeld 
mit einer Stärke von 55 Oe in Schichtebene ange
legt. 

IV. PHYSIKALISCHE GRUNDLAGEN 

A. Exchange-Bias 

Zum besseren Verständnis des Exchange--Bias Ef
fektes dient die Abbildung 2 
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Abbildung 2. Exchange--Bias-Modell 
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ln diesem Fall wird ein Ferromagnet (in unserem 
Fall Py, rote Pfeile) über einem Antiferromagnet 
(in unserem Fall NiO, blaue Pfeile) deponiert. Als 
Folge der direkten Austauschwechselwirkung zwi
schen dem Ferromagneten (FM) und dem Anti
ferromagneten (AFM) entsteht an der AFM-FM
Grenzfläche ein effektives Austauschfeld, welches 
dafür sorgt, dass die Hystereseschleife des FM ent
lang der Magnetfeldachse verschoben wird. 
Bei einem starken negativen (nach links gerichte
ten) Magnetfeld ist der Ferromagnet parallel zum 
8-Feld ausgerichtet. Wird das Magnetfeld nun ver
kleinert, so bleibt die Ausrichtung erhalten. Es ent
steht an der Grenzfläche AFM-FM ein zusätzliches 
Feld, das in diesem Fall (siehe Abbildung 2) nach 
links gerichtet ist. Bei Umkehrung der Magnetfeld
richtung sorgt dieses Exchange-Feld dafür, dass 
der Ferromagnet weiterhin nach links ausgerichtet 
ist. Erst, wenn das äussere Magnetfeld stark genug 
ist, um die Austauschkopplung aufzubrechen, wird 
der Ferromagnet ummagnetisiert, und die Magne
tisierung springt zu ihrem Maximalwert. 
Das Feld, welches man für die Ummagnetisie
rung des Ferromagneten benötigt, wird allgemein 
als Exchange--Bias-Feld bezeichnet. Da in diesem 



Fall nur die direkte Kopplung zwischen dem An
tiferromagneten und dem Ferromagneten die Ver
schiebung der Hysteresekurve verursacht, ist leicht 
zu erklären, dass der Exchange-Bias-Effekt im 
wesentlichen ein Grenzflächeneffekt ist. Je dicker 
die ferromagnetische Schicht, desto kleiner ist das 
Exchange-Bias Feld [5]. 

Hierbei bedeutet Jint die Grenzflächenkopplung, 
MFM die Magnetisierung und tFM die Dicke der 
ferromagnetischen Schicht. 
Weiterhin muss die Bedingung erfüllt sein, dass die 
effektive Anisotropie (KAFM · tAFM) des Antifer
romagneten grösser als die Grenzflächenkopplung 
Jint ist. Ist diese Bedingung nicht erfüllt, dann wird 
ein Teil der Spins des Antiferromagneten infolge der 
Grenzflächenkopplung beim Ummagnetisieren des 
Ferromagneten mitgedreht Als Folge beobachtet 
man eine stärkere Hysterese, weil die Spins des 
Antiferromagneten als zusätzliche Pinningzentren 
dienen und das Koerzitivfeld erhöhen. 
Die so erzeugte Exchange-Anisotropie hat die Ei
genschaft einer unidirektionalen Anisotropie. Das 
heisst, wenn man die Probe um 180° im Magnet
feld dreht, dann verschiebt sich die Hysteresekur
ve in Abbildung 2 in die andere Richtung. Weiter
hin existiert eine grössere Temperaturstabilität Die 
unidirektionale Anisotropie bleibt im wesentlichen 
als Funktion der Temperatur so lange erhalten, bis 
der Antiferromagnet paramagnetisch wird. Das ge
schieht bei der Neel-Temperatur. Diese liegt beim 
NiO bei ca. 250 oc. Es existiert daher eine gute Sta
bilität des Exchange-Bias-systems unterhalb von 
250°C. 

B. Ferromagnetische Resonanz 

Die Ferromagnetische Resonanz bildet die Grund
lage für die Messung der frequenzabhängigen Per
meabilität. ln einem magnetischen Material präze
dieren die Spins um die Richtung eines angeleg
ten Magnetfeldes. Ohne Dämpfung würde sich ei
ne immerwährende Präzession einstellen. lnfolge 
der Dämpfung gehorchen die Spins der Landau
Litschitz-Gleichung 

dM = -"{ · M X HA - 'Y. a · [M X (M X HA}] 
dt Ms 

(1) 

Hierbei bedeuten 'Y der gyromagnetische Faktor, 
a der Dämpfungsparameter, M die Magnetisierung 
der Probe, Ms die Sättigungsmagnetisierung und 
HA das effektive Anisotropiefeld. Dieses setzt sich 
aus mehreren Anteilen zusammen: 
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• magnetokristallines Anisotropiefeld: 
lnfolge der Gitterstruktur der Materiali
en ergeben sich durch die Spin-Bahn
Wechselwirkung Kristallachsen mit leichter 
bzw. schwerer Magnetisierungrichtung. Für 
Filme, die in einem äusseren Magnetfeld de
poniert werden, ergibt sich eine uniaxiale Ani
sotropie in der Filmebene. 

• Aufgrund der Grenzfläche zwischen dem An
tiferromagneten und dem Ferromagneten er
gibt sich die zuvor besprochene Austauscha
nisotropie, die unidirektional ist. 

• Induziert man in der magnetischen Schicht 
Spannungen, so resultiert dies in eine weite
re Anisotropie die sogenannte magnetoelasti
sche Anisotropie. 

Löst man die Gleichung (1 ), so ergibt sich im all
gemeinen eine komplexe Lösung, die man in einen 
Real- und Imaginärteil aufspalten kann. Der Ima
ginärteil der Permeabilität, der ein Mass für die Ab
sorption ist, hat an der Stelle der Ferromagneti
schen Resonanz sein Maximum, während der Re
alteil dort seinen Nulldurchgang hat. Die Form der 
Kurve hängt entscheidend vom Dämpfungspara
meter a ab. Bei kleiner Dämpfung ist die Linien
form scharf, während sich bei grosser Dämpfung 
eine breite Kurve ergibt. 
Zur Herleitung der Ferromagnetischen Resonanz
frequenz benutzt man im allgemeinen Fall den An
satz für die Freie Energie [6] 

:F = -M · H sin8 · cos(ß- 4>} 
+(Ku- 27l'M2)sin2 8 

+ M '
2
HK sin2 8sin2 fjJ- M · He:csin8cosfjl 

8 ist der Winkel zwischen der Filmnormale und der 
Magnetisierung, 4> gibt den Winkel zwischen der 
leichten Achse und der Magnetisierung an. Weiter
hin bedeutet Ku die senkrechte Anistropie, HK gibt 
die in-plane Anisotropie, Hez das Exchange-Feld, 
H das äussere Feld und M die Magnetisierung der 
Schicht an. 
Unter Vernachlässigung der senkrechten Anisotro
pie Ku ergibt sich dann als Lösung die folgende 
Gleichung: 

(~l = (H + Hez +HK)· (411'MB + H + Hez +HK), 
'Y 

(2) 

wobei HK das uniaxiale Anisotropiefeld in Schich
tebene und Hez das Austauschfeld bedeutet. 
Ohne äusseres Magnetfeld (H = 0) reduziert sich 
Gleichung (2) auf die Form: 

(~l = (Hez +HK)· (411'Ms + Hez +HK) (3) 
'Y 



v. EXPERIMENTELLE ERGEBNISSE 
UND DISKUSSION 

A. MOKE-Messungen 

Moke Messungen der Exchange-Schichten (Easy axis) .. I o· -i 180' ... ... 
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Abbildung 3. Repräsentative MOKE-Kurve 

ln Abbildung 3 ist eine repräsentative MOKE-Kurve 
eines Exchange-Bias Schichtsystems aus Permal
loy/NiO zu sehen. Hier ist sowohl eine Verschie
bung der Hysterese, wenn man die Probe um 
180° dreht, als auch eine für Permalloy ungewöhn
lich grosse Hysterese zu sehen. Die Verbreiterung 
der Hysterese deutet auf den Einfluss des NiO 
auf das Permalloy bezüglich der magnetischen Ei
genschaften hin. lnfolge der Grenzflächenkopplung 
zwischen dem NiO und dem Permalloy existieren 
auch Bereiche, die als Pinningzentren für das Per
malloy dienen und daher eine Verbreitung der Hy
sterese bewirken. Die Verschiebung der Hysterese
kurve in die andere Richtung bestätigt den unidirek
tionalen Charakter des Exchange-Bias Effektes. 
Trägt man das Exchange-Bias-Feld Hez über die 
Permalloy-8chichtdicke auf, wie in Abbildung 4, so 
ergibt sich der theoretisch zu erwartenden Zusam
menhang, dass das Exchange-Bias-Feld mit zu
nehmender Permalloy-8chichtdicke abnimmt. 
Allerdings gestaltet sich die Ermittlung des exak-

ten Wertes für das Exchange-Bias-Feld als sehr 
schwierig. Dies ist auch an den Fehlerbalken zu 
sehen, die durch mehrmaliges Messen der glei
chen Probe mit unterschiedlichen Werten für Hez 
herrühren. Wie aus Gleichung (3) zu erkennen 
ist, erreicht man eine Erhöhung der Ferromagne
tischen Resonanzfrequenz, wenn das Exchange
Bias-Feld vergrössert wird. Zu diesem Zweck wird 
die Herstellung von Multilagen aus alternierenden 
Py- und Niü-schichten angestrebt. Dadurch ist es 
möglich, grössere Austauschfelder zu erreichen, 
und gleichzeitig die Py-Menge, nun verteilt auf viele 
dünne Schichten, konstant zu halten. 
Abbildung 5 illustriert diese Vermutung. Hier wur
de die auf der X-Achse angegebene gesamte Py
Schichtdicke jeweils in eine Einfachschicht bzw. 
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Abhängigkeit des H,, von der Py-Schichtdicke 
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Abbildung 4. Abhängigkeit des H • ., von der 
Py-Schichtdicke 

eine Doppellage und eine Vierfachlage aufgeteilt. 
ln allen Proben beträgt die gesamte Schichtdicke 
des NiO einheitlich 2500 Ä. Die Abbildung beweist 
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Abbildung 5. Abhängigkeit des H • ., von der 
Py-Schichtdicke für verschiedene Lagensysteme 

sehr deutlich die aufgestellte Vermutung. Das Aus
tauschfeld nimmt suksessiv von der Einzellage über 
die Doppellage bis hin zur Vierfachlage zu. Bei 300 
Ä ist das Austauschfeld für die Vierfachlage fast 
viermal so gross wie bei der Einzellage. 
Die physikalische Begründung ist darin zu finden, 
dass das Austauschfeld im wesentlichen nur von 
der Anzahl der Grenzflächen zwischen AFM und 
FM abhängt. Die Anzahl der Grenzflächen wird suk
sessiv von der Einzellage bis zu der Vierfachlage 
erhöht. Damit einhergehend steigt auch das Aus
tauschfeld an. 

VI. FMR-MESSUNGEN 

A. Messungen mit dem Permeameter 

Zur Darstellung der FMR-Messungen ist in Ab
bildung 6 ein repräsentatives Spektrum einer 



Exchange-Bias-schichtung mit einer Py-Dicke von 
300 Ä dargestellt. 
1/' gibt den Imaginärteil der Permabilität an, der für 

HF Messung einer Exchange-Bias-Schicht 
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Abbildung 6. HF-Spektrum 

den Absorptionsteil des Signals steht. 
Man erkennt deutlich eine Resonanz bei 1.67 GHz, 
die die Ferromagnetische Resonanzfrequenz an
gibt. Bei den Messungen ergab sich eine wichti
ge Eigenschaft der Schichtungen, die anhand der 
Abbildung 7 verdeutlicht werden soll: ln diesem 
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rückwärts remanenter Zustand 
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Abbildung 7. HF-Spektrum 

Spektrum sind zwei Messungen dargestellt. Die 
erste Messung, die mit "vorwärts remanenter Zu
stand" bezeichnet ist, entstand, nachdem an das 
NiO/Py-Schichtsystem ein Magnetfeld in Richtung 
des Exchange-Bias-Feldes angelegt worden ist 
und dann wieder entfernt wurde. Die andere Kur
ve entstand nach der Anlegung des Magnetfeldes 
entgegen der Exchange-Bias-Feldrichtung. Man 
erkennt deutlich einen Unterschied bezüglich der 
Resonanzfrequenzen. Im Fall des ''vorwärts rema
nenten" Zustandes ergibt sich eine grössere Reso
nanzfrequenz als im Fall des "rückwärts remanten
ten" Zustandes. Die Erklärung für diese Beobach
tung ist folgende: Wenn das Magnetfeld in Richtung 
des Exchange-Bias-Feldes angelegt worden ist, 

dann sind alle Domänen in Richtung dieses äus
seren Magnetfeldes ausgerichtet. Dieser Zustand 
bleibt auch erhalten, wenn man das Magnetfeld ent
fernt, weil die Schicht sich in einem Eindomänen
zustand befindet. Anders ist es, wenn man das 
äussere Magnetfeld entgegen der Exchange-Bias
Richtung anlegt und dann wieder entfernt. ln die
sem Fall schalten einige Domänen wieder in die 
Exchange-Richtung, vorzugsweise diejenigen an 
der Grenzfläche zwischen dem Antiferromagneten 
und dem Ferromagneten. Daher existieren zwei 
verschiedene um 180° gedrehte Domänen. Eine 
Richtung liegt parallel zur He:~:-Richtung, während 
die andere Domänensorte entgegen der Hez
Richtung liegt. Bei genauerar Betrachtung der Ab
bildung 7 erkennt man bei der Kurve des "rückwärts 
remanenten" Zustandes eine weitere Schulter, de
ren Maximum bei der gleichen Frequenz liegt, wie 
das Maximum der ''vorwärts remanenten" Mes
sung. Eine Anpassung der "rückwärts remanenten" 
Messung mit Hilfe von zwei Gaussfunktionen, wo
bei das Maximum der zweiten Gaussfunktion dem 
Maximum der ''vorwärts remanenten" Kurve ent
spricht, ergibt ein Verhältnis von 3:1. Dies deutet 
darauf hin, dass die Anzahl der Domänen, die wie
der in He:~:-Richtung schalten ungfähr 25% beträgt. 
Es stellt sich allerdings noch die Frage, warum 
der "rückwärts remanente" Zustand eine kleine
re Frequenz besitzt, als der ''vorwärts remanen
te" Zustand. Dies ist damit zu begründen, dass 
im ersten Fall das effektive Feld in Gleichung 
{3) Hen=HK +He:~: ist, während im zweiten Fall 
das Feld Hett=HK - Hez beträgt. Daran erkennt 
man die Verkleinerung der Ferromagnetischen Fre
qunez fürden ''vorwärts" bzw. "rückwärts" remanen
ten Zustand. 
Trägt man die Resonanzfrequenz über die Schicht
dicke auf, so ergibt sich der in Abbildung 8 
dargestellte Verlauf, der zeigt, dass die FMR-
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Abbildung s. FMR gegenüber Py-Schichtdicke 

Frequenz mit zunehmender Py-8chichtdicke ab
nimmt. Die Bezeichnung "Pi" bedeutet in diesem 
Fall, dass die Resonanz des ''vorwärts" remanen-



ten Zustandes betrachtet worden ist. Weiterhin ist 
in diesem Bild der Vergleich mit den errechneten 
Werten für die FMR-Frequenz mittels der Formel 
(3) gezeigt. Man erkennt, dass die Werte der bei
den Methoden gut übereinstimmen, obwohl MOKE 
eine statische Messung darstellt, während FMR ei
ne dynamische Messung mit nur kleinen Ausren
kungen der Magnetisierung ist [6]. 
Im weiteren Verlauf der Arbeiten sind Multilagen 
gemessen worden. Die FMR-Messungen dieser 
Multilagen lieferten keine verwertbaren Ergebnis
se. Es kann sein, dass zwischen den magnetischen 
Schichten während des Sputterns eine leitende 
Verbindung aufgetreten ist, die dann den Einfluss 
des isolierenden NiO aufhebt. Allerdings müsste 
man dann noch eine Resonanz bei der Frequenz 
der totalen Einzellage erkennen, was nicht der Fall 
ist. Es sind diesbezüglich noch keine weiteren Mes
sungen durchgeführt worden. 

B. Messungen mit der Corbino-Methode 
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Abbildung 9. Spektrum mit der Corbino-Methode 

Diese Methode hat besonders bei sehr dünnen 
Schichten Vorteile wegen der günstigen Ankopp
lung der Mikrowelle an die Probe. 
Abbildung 9 zeigt das Spektrum einer Py-Schicht, 
das mit Hilfe der Corbino-Methode aufgenommen 
worden ist. 
Man erkennt eine Resonanz bei 0.89 GHz. Da es 
sich bei dieser Schicht nur um Permalloy handelt, 
ist in Formel (3) Hez = 0 zu setzen. Es ergibt 
sich dann eine uniaxiale Anisotropiefeldstärke von 
HK =8.9 Oe. Dieser Wert für die uniaxiale Aniso
tropie liegt innerhalb der Werte, die mit Hilfe der 
Moke-Messungen ermittelt worden sind. 
Abbildung 10 zeigt eine Messung an einer 
Exchange-Bias-schicht. Man erkennt an diesem 
Graphen, dass durch die Verwendung der Corbino
Methode eine bessere Empfindlichkeit erreichtwer
den kann, denn Messungen der gleichen Multilagen 
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Abbildung 10. Exchange-Bias-schicht mit der 
Corbino-Methode gemessen 

mit dem Permeameter brachten keine auswertba
ren Resultate. Zusätzlich sieht man in diesen Spek
tren nur eine geringe Absorption der reflektierten 
Intensität. Dies hat vor allem in der Polykristalli
nität der Proben seine Ursachen. Während man mit 
MBE hergestellte Schichten einkristallin aufwach
sen kann, ist in der lonenstrahl-8putteranlage bis
her nur polykristallines Wachstum festgestellt wor
den. 
Trotz dieser Eigenschaften zeigen die untersuch
ten Proben eine Vergrösserung der Ferromagneti
schen Resonanzfrequenz bei ansteigendem Aus
tauschfeld. Die Werte für die Austauschfelder sind 
aus dem Diagramm in Abbildung 1 0 zu entneh
men. Bei der Berechnung der Austauschfelder mit
tels Formel (3) ist das äussere Feld gleich Null ge
setzt worden. Zusätzlich ist die uniaxiale Anisotro
piefeldstärke für alle Schichten gleich HK = 4 Oe 
gesetzt worden. Auch in diesem Fall stellt man Dif
ferenzen zwischen den Werten für Hez fest, die man 
bei den FMR und MOKE-Messungen erhält. Dies 
ist ebenfalls auf den angesprochenen Unterschied 
der Messtechniken zurückzuführen [6]. 

vn. ZUSAMMENFASSUNG 

ln diesem Artikel ging es um das Materialsystem 
NiO/Permalloy. Mit Hilfe von MOKE-Messungen 
konnte nachgewiesen werden, dass durch Ver
grösserung des Verhältnisses NiO zu Permalloy 
auch das Austauschfeld vergrössert werden kann. 
Dieses Austauschfeld stellt einen zusätzlichen Bei
trag zum effektiven Anisotropiefeld dar. Durch die 
Verwendung von Multilagen kann das Exchange
Feld bei gleichbleibender totaler Permalloydicke 
vergrössert werden. 
Die Messungen der Ferromagnetischen Resonanz
frequenz wurde mit verschiedenen Messtechniken 
durchgeführt. Es zeigten sich Resonanzen im Be
reich von 0.8 GHzbis 1.6 GHz. Im allgemeinen zeig-



te es sich, dass die FMR-Werte durch Erhöhung 
des Austauschfeldes vergrössert werden können. 
Der maximal erreichbare Wert liegt bei 1.67 GHz. 
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Textur und Eigenspannungen in FeNb- und FeCo - Schichten für 
Mikroinduktoren 

S. Dieter, A. Pyzalla, W. Reimers 

Hahn- Meitner -Institut, Glienicker Str. 100, D-14109 Berlin 

Zusammenfassung 

Die physikalischen und mechanischen Eigenschaften von Bauteilen werden durch Textur -
und Eigenspannungen wesentlich beeinflusst. Eine zerstörungsfreie Analyse der Textur und 
der Eigenspannungen in dünnen Schichten kann unter Verwendung von Beugungs
methoden durchgeführt werden. Hier wurden die Textur- und die Eigenspannungen in 
gesputterten FeCo-Einlagenschichten und FeNh-Einlagenschichten mithilfe von Röntgen
strahlung ermittelt. 

1. Einleitung 

Der Einfluss der Textur und der Eigenspannungen 
auf die physikalischen und mechanischen Eigen
schaften von Bauteilen ist bekannt. 

Im Falle kleiner mikroelektronischer Bauteile sind 
die Textur und die Eigenspannungen in dünnen 
Schichten insbesondere hinsichtlich ihres Ein
flusses auf die magnetischen Eigenschaften von 
Interesse. 

ln diesem Zusammenhang sollen hier die Ab
hängigkeiten zwischen Textur, Eigen-spannungen 
und den Parameter des Beschichtungsprozesses 
sowie des Koerzitivfeldes der Schichten 
untersucht werden. 

2. Experimentelles 

2.1 Werkstoff und Sputterparameter 

Die Permalloy- (FeNb-) Einlagenschichten 
wurden im Forschungszentrum Jülich mit einer 
Leistung von ca. 11 OW hergestellt. Die Ab
sc heiderate betrug dabei ca. 0,2nm/min, wodurch 
FeNi3-Einlagenschichtdicken von ca. 150nm auf 
Silizium (400)-Wafern abgeschieden wurden. 

Die dünnen FeCo-Einlagenschichten wurden im 
Forschungszentrum Karlsruhe mithilfe der RF
Magnetronsputtertechnologie auf Silizium (400)
Wafern abgeschieden. 

Die Sputterleistung wurde zwischen 1 OOW und 
300W, der Beschichtungsdruck zwischen 6·10"3 

mbar und 2·10-2mbar und Schichtdicken in dem 
Bereich von 0,53!Jm und 2!Jm variiert (siehe 
Tabelle 1). 
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Probe RF· Beschichtungs- Schicht-
Leistung druck [mbar] dicke 

[W] 1~1 
FC6Z7 100 6*10".:1 0,61 
FC6n4 100 6*10"" 1,00 
FC6n5 100 6*10".:1 2,00 
FC6Z8 150 6*10"" 0,76 
FeCo1 200 4*10"'~ 0,53 
FeCo50 1a 200 4*10".:1 0,61 
FC6Z9 200 6*10"'~ 0,73 
FeCo1a 200 1*10"" 0,71 
FeCo50 2 200 1*10"" 0,74 
FeCo50 3 200 2*10"" 0,74 
FeCo1b 200 2*10"" 0,79 
FC6Z10 250 6*10"" 0,70 
FC6Z11 300 6*10"'~ 0,46 

Tab. 1: Zusammenstellung der verwendeten 
FeCo-Schichten mit den zugehörigen Beschich
tungsparametern 

2.2 Eigenspannungs-und Texturanalysen 

DieEigenspannungs-und Texturanalysen wurden 
auf einem 'I'-Diffraktometer mithilfe von Cobald
Ka-Strahlung am HMI Berlin durchgeführt. Die 
Eigenspannungen wurden parallel zur Oberfläche 
der Schichten am FeNi3 (311 )- bzw. FeCo (211 )
Reflex ermittelt und mit der sin2'I'-Methode 
ausgewertet [1]. Die Textur wurde anhand der 
Reflexe(100), (111) und (311) des FeNi3 bzw. 
(110), (200) und (211) des FeCo bestimmt. 

3. Ergebnisse und Diskussion 

3.1 Textur 

Die Permalloy- (FeNi3-) Einlagenschichten weisen 
jeweils eine starke <111>-Faser-Texturkompo-



nente auf. Die Linien in der inversen Polfigur 
deuten Isointensitätslinien an, wobei die durch
gehende Linie die höchste Intensität repräsentiert. 

MAX.= 6.49 

1· .... 1.50 
2········· .. ·· 2.00 
3--- 3.00 
4--4.00 
5---5.00 
6--6.00 

<100> 

..... 

<310> 
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<110> 

Abb. 2: Darstellung der inversen Polfigur für eine 
FeNi3-Einlagenschicht (Beschichtungsparameter: 
Leistung 11 OW, Abscheiderate 0,2nmlmin, 
Schichtdicke 150nm) 

ln diesem Fall steht das Maximum von 6,49 für die 
<111 > Richtung. Die anderen beiden ange
deuteten Faser-Texturkomponenten weisen lnten
sitäten von ca. 2 auf. Auch bei anderen FeNi3-

Schichten wurde eine stark ausgeprägte <111 >
Fasertextur mit angedeuteten Nebenkomponenten 
bestimmt. 

Die Texturanalysen an den FeCo-Einlagenschich
ten zeigen eine starke <11 0>-, eine schwache 
<211 >- bzw. <311 >- und ebenfalls eine schwache 
<111>-Faser-Texturkomponente (Abb. 2). 
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Abb. 2: Darstellung der inversen Polfigur für eine 
FeCo-Einlagenschicht (Beschichtungsparameter: 
Leistung 100W, Beschichtungsdruck 4*10"3mbar, 
Schichtdicke 584nm) 

Das Texturmaximum für die in Abbildung 2 
gezeigte Schicht liegt bei 5,31 und es liegt für die 
<110>-Richtung vor. ln diesem Fall ist die <311>
Faser-Texturkomponente stärker als die <111 >
Faser-Textrukomponente. Diese Textur ist ähnlich 
der Textur gesputterter Eisen-Schichten [3). Die 
Intensität der Faser-Texturkomponenten wird 
durch die Sputterparameter Beschichtungsdruck 
und RF-Sputterleistung beeinflusst. ln Abbildung 3 
wird die Abhängigkeit der <11 0>-Faser-Textur
komponente von dem Beschichtungsdruck 
während des Beschichtungsprozesses gezeigt. 
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Abb. 3: Relative Intensität der <110> Faser
Texturkomponente in Abhängigkeit von dem 
Gasdruck während des Beschichtungsprozesses 
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Offensichtlich nimmt die Intensität der <110>
Faser-Texturkomponente mit zunehmendem Be
schichtungsdruck zu. Das folgt aus der abneh
menden freien Weglänge der Sputterpartikel mit 
zunehmendem Beschichtungsdruck und der daher 
zunehmenden Wachstumszeit für die Schicht. Die 
Erhöhung der Intensität der <110>-Faser-Textur
komponente hat einen starken Einfluss auf das 
Koerzitivfeld der FeCo-Schichten (Abb. 4 ). 

.... . . j:- ... · Beschichtungsdruck konst. r. 0,012 
'iii' •.• · · •· · RF Sputterleistung konst. 
(jj 
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rel. Intensität der <11 0>-Faser-Texturkomponete 

Abb. 4: Koerzitivfeld in Abhängigkeit von der rel. 
Intensität der <110>-Faser-Texturkomponente bei 
konstantem Beschichtungsdruck und konstanter 
RF-Sputterleistung 



Eine Erhöhung der Intensität der <11 0>-Faser
T exturkomponente verringert das Koerzitivfeld 
erheblich und verbessert damit die magnetischen 
Eigenschaften der FeCo-Schicht. Das folgt aus 
den sehr guten magnetischen Eigenschaften der 
<110>-Richtung, im Vergleich zu den anderen 
kristallegraphischen Richtungen wie z.B. <111 > 
oder <211>. 

3.2 Eigenspannungen 

ln den Permalloy- (FeNi3-) Einlagenschichten 
wurden Druckeigenspannungen bestimmt. Dabei 
traten Eigenspannungen von -700MPa bis -890 
MPa auf. Diese deutliche Abnahme der Druck
eigenspannungen folgt aus einer 5nm dicken 
Kupfer-Einlagenschicht, die nur auf diese Perm
alloyeinlagenschicht aufgetragen wurde. 

ln allen FeCo-Schichten wurden Druckeigen
spannungen in der Ebene parallel zur Oberfläche 
der Schichten ermittelt. 

Die Höhe dieser Druckeigenspannungen hängt 
wesentlich vom Beschichtungssdruck (Abb. 5) und 
der RF-Sputterleistung (Abb. 6) während des 
Sputterprozesses ab. 
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Abb. 5: Eigenspannungen in Abhängigkeit vom 
Beschichtungsdruck 

Die zunehmenden Druckeigenspannungen mit ab
nehmendem Beschichtungsdruck können mithilfe 
der schon vorher dargestellten Erhöhung der 
freien Weglänge der Sputterpartikel erklärt 
werden. Hierbei nimmt die kinetische Energie der 
Sputterpartikel zu. Daraus folgt dann ein Anstieg 
der Eigenspannungen. 

Die Druckeigenspannungen in den FeGe
Schichten steigen außerdem mit abnehmender 
RF-Sputterleistung (Abb. 6). 
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Abb. 6: Eigenspannungen in Abhängigkeit von der 
RF Sputter/eistung 

Ein weiterer Einflussfaktor neben dem Beschich
tungsdruck und der RF-Sputterleistung auf die 
Eigenspannungen der FeGe-Einlagenschichten ist 
die Schichtdicke (Abb. 7). 
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Abb. 7: Eigenspannungen in Abhängigkeit von der 
Schichtdicke 

Mit steigender Schichtdicke ist eine Abnahme der 
Druckeigenspannungen zu erkennen. Dieser 
Druckeigenspannungsgradient ist u. a. darauf zu
rückzuführen, dass die Eigenspannungs-analyse, 
integral über die gesamte Schichtdicke durch
geführt wurde. 

Die höchsten Druckeigenspannungen sind dabei 
an der Kontaktstelle zwischen der FeCo-Schicht 
und dem Siliziumsubstrat zu beobachten. 

Neben der Textur haben auch die Eigen
spannungen einen Einfluss auf das Koerzitivfeld 
(Abb. 8). 

Wie in Abbildung 8 zu sehen ist, nimmt das 
Koerzitivfeld mit abnehmenden Druckeigen
spannungen, sowohl für konstanten Beschich-



tungsdruck als auch für konstante 
Sputterleistung, ab. 

RF- auch das Koerzitivfeld in den FeCo-Einlagen
schichten ab. 
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Diese Abhängigkeit zwischen den Eigen
spannungen und dem Koerzitivfeld ist ein Effekt 
der Magnetostriktion. Ein ähnliches Verhalten des [3] 
Koerzitivfeldes bei Veränderung des Eigen
spannungszustandes ist für FeNi-Kristallite [2] 
bekannt. 

4. Zusammenfassung [4] 

Die FeNi3-Schichten zeigen jeweils eine stark 
ausgeprägte <111>-Faser-Textur mit sehr 
schwachen <310>- bzw. <311>-Nebenfaser
Texturkomponenten. Die Eigenspannungen liegen 
dabei mit ca. -?OOMPa bis ca. -900MPa immer im 
Druckeigenspannungsbereich. 

FeCo-Einlagenschichten wurden mithilfe des RF
Magnetronsputter-Verfahrens hergestellt. Die 
FeCo-Schichten zeigen alle eine starke <11 0>-, 
eine schwächere <211>- bzw. <311>- und selten 
eine schwache <111>-Faser-Texturkomponente. 
Die Intensität der <110>-Faser-Texturkomponente 
steigt mit zunehmendem Beschichtungsdruck und 
abnehmender RF-Sputterleistung. 

Die Eigenspannungsanalysen zeigen, dass alle 
FeCo-Einlagenschichten Druckeigenspannungen 
beinhalten. Diese Druckeigenspannungen neh
men mit zunehmendem Gas-Druck, zunehmender 
RF-Sputterleistung und zunehmende Schichtdicke 
ab. 

Das Koerzitivfeld hängt stark von Textur und 
Eigenspannung ab. Es nimmt mit zunehmender 
Intensität von <11 0>-Faser-Texturkomponente ab. 
Mit abnehmenden Druckeigenspannungen nimmt 
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Mikrostruktur von weichmagnetischen Dünnschicht-Multilagen 
für Mikroinduktoren 

N. Wanderka, P.-Schubert-Bischoff, M.-P. Macht 

Hahn-Meitner-lnstitut Berlin I Abeilung. Werkstoffe 

Zusammenfassung 

Mit Hilfe von Durchstrahlungs-elektronenmikroskopie und hochauflösender Elektronenmikro
skopie an Querschnittsproben von Fe50Go50 I Si02-Schichtstrukturen und Go85B15-Schichten 
auf Si-Substrat wurden Schichtaufbau und Mikrostruktur der Schichten untersucht. Dabei 
wurde unter anderem der Einfluß unterschiedlicher Herstellungsbedingungen auf den 
Schichtaufbau, die Rauhigkeit der Grenzflächen und die Mikrostruktur geprüft. Die Dicke der 
Schichten wurde direkt gemessen und mit den aus den Präparationsbedingungen abgeleite
ten Schichtdicken verglichen. Die FeGo Schichten bestehen in allen Fällen aus 
Säulenkristallen von 5-20 nm Dicke. Die Si02 Zwischenschichten sind in allen Fällen 
amorph. Deutlichen Einflüsse der Herstellungsbedingungen auf die Gleichmäßigkeit und 
Morphologie der FeGo-Schichten und auf deren Oberflächenrauhigkeit sind nicht erkennbar. 
Die Goß-Schichten bestehen je nach Herstellungsbedingungen aus Säulenkristallen oder 
aus Nanokristallen in amorpher Matrix oder möglicherweise vollständig aus Nanokristallen. 

1. Einleitung 

Als Kerne für Mikroinduktoren werden durch 
Sputterdeposition Dünnschichtstrukturen aus 
Multilagen von polykristallinem FeGo, NiFe, 
FeTaN und Goß, sowie amorphem Goß mit 
amorphen Si02 Zwischenschichten hergestellt 
und bezüglich ihrer magnetischen Eigenschaf
ten optimiert [1]. Dazu werden die Aufstäubpa
rameter und die Dicke der Schichten und Zwi
schenschichten variiert. Als Substrate werden 
Si( 1 00) mit und ohne Haftvermittlerschichten 
und oxidiertes Si verwendet. Während die 
Messung der magnetischen Eigenschaften, die 
Textur der polykristallinen Schichten und die 
Eigenspannungen integral für die gesamte 
Schicht bzw. das gesamte Schichtpaket be
stimmt werden, erlaubt die elektronenmikro
skopische Analyse von Querschnitten durch 
das Schichtpaket die direkte Abbildung der 
Schichtenstruktur und des Gefüges der poly
kristallinen Schichten. Um einzelne Schichten 
mit Dicken im nm-Bereich auflösen zu können 
muß mit Transmissions-Elektronenmikroskopie 
(TEM) gearbeitet werden. Zusätzlich können 
bei geeigneter Probenpräparation auch Details 
der Mikrostruktur (z.B. Grenzflächen) in Hoch
auflösung abgebildet werden. Im folgenden 
werden die Ergebnisse der Analysen von 
FesoGosofSi02 Multischichten und von Goß
Schichten vorgestellt. 

2. Untersuchungsmethode 

Für die Querschnittspräparation werden zwei Pro
ben mit der Schichtseite gegeneinander geklebt 
und dieses Paket mit einer Drahtsäge genau senk
recht zur beschichteten Oberfläche in Scheiben 
geschnitten. Die einzelnen Scheiben werden auf 
einen Mo-Ring von 3 mm 0 aufgeklebt und dann 
mechanisch bis auf ca. 2 ~m Dicke abgeschliffen. 
Diese dünnen Plättchen werden in einer "Ionen
mühle" unter flachem Winkel mit Ar-Ionen von 3-5 
kV abgesputtert und so bis auf Dicken von 30-100 
nm gedünnt. Die Querschnittsproben wurden mit 
einem 120 kV (Phillips EM 400)- Transmissions
Elektronenmikroskop oder einem 300 kV Trans
missions-Elektronen-mikroskop (Phillips GM 30) 
analysiert. Einzelne Proben wurden auch im Ho
chauflösumgsmode abgebildet. 

3. Ergebnisse 

Die FeGo-Schichten sind in der Regel gleichmäßig 
dick (Abb. 1 ). Die aus den Herstellungsparametern 
abgeleitete Dicke stimmt bis auf ca. 1 0 % mit der 
aus TEM-Hellfeldabbildungen ermittelten wahren 
Dicke überein. Die Si02 Schichten weisen teilwei
se größere Abweichungen auf (bei dünnen 
Schichten bis zu 50%). 

Bei der Präparation der Querschnittsproben 
kommt es vereinzelt zum Abreißen der Schichten 
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Abb. 1: Multischichtstruktur aus 48 
Fe5oCosofSi02 Lagen auf Si Substrat mit Ti 
Haftvermittlerschicht Die FeCo Schichten sind 
10,3-11,3 nm dick (Soll: 10 nm), die Si02 
Schichten 2,2-3,2 nm dick. Die Unebenheit der 
Grenzflächen beträgt ±3 nm. 

Abb. 2: Columnare Struktur der FesoCoso 
Schichten. Ein Bereich aus einer 37 nm dicken 
FeCo Schicht ist mit TEM in Hochauflösung 
abgebildet. Die Säulen gehen in der Regel 
durch die gesamte Schicht. Sie sind zwischen 
5 und 20 nm dick. 

an den Grenzflächen, weil sich bei der Pro
benpräparation eingebrachte Spannungen mit 

Abb.3: TEM-Hellfeldbild; Glättung der Schicht
grenzen durch die amorphe Si02 Zwischen
schicht. Die Schichtgrenze vom Si02 zum FeCo 
(A) ist ebener als die Schichtgrenze vom FeCo 
zum Si02 (8) 

den produktionsbedingten Eigenspannungen an 
den Grenzflächen überlagern. Im Fall der CoasB1s 
Schichten auf Si-Substrat sind die Eigenspannun
gen so hoch, daß sich die Schichten von alleine 
vom Substrat abgelöst haben, bzw. das Substrat 
in unmittelbarer Nachbarschaft zur Grenzschicht 
aufgerissen ist. 

Die Fes0Co5o Schichten bestehen in allen Fällen 
aus Säulenkristallen von 5-30 nm Dicke (Abb. 2). 
Die Si02 Zwischenschichten sind in allen Fällen 
amorph. Aufgrund unterschiedlichen Wachstums 
der FeCo-Säulen ist die Oberfläche der FeGe
Schichten uneben (Abb. 1) Die Unebenheiten 
werden durch die Si02 Schicht teilweise wieder 
ausgeglichen und zwar um so stärker, je dicker 
diese Schicht ist. Dementsprechend ist die 
Schichtgrenze FeCo/Si02 unebener als die 
Schichtgrenze Si02/FeCo (Abb. 3) und beide 
Grenzen sind bei dünnen Si02 Zwischenschichten 
unebener (Abb.1 ). Auch bei sehr dünnen Si02 
Zwischenschichten (2-3 nm) wurde nur in einem 
Fall ein einziger Kurzschluß zwischen zwei FeGe
Schichten durch die Si02 Schicht hindurch beo
bachtet. 

Deutliche Einflüsse der Herstellungsparameter auf 
die Gleichmäßigkeit der Schichten, auf die Mor
phologie der FeGe-Schichten und auf die Oberflä
chenrauhigkeit sind nicht erkennbar. Auch hat es 
keinen nennenswerten Einfluß ob das Substrat 
aus reinem Si(100) oder oxidiertem Si besteht 
oder eine Ti-Haftvermittlerschicht verwendet wird. 
Die FeCo-Schicht haftet besonders gut auf der 

36 



Abb. 4: TEM-Hochauflösungsbild der Grenze 
zwischen einer Fe50Cos0 Schicht und dem 
Si(100) Substrat. An der Grenze existiert eine 
ca. 2 nm dicke Zwischenschicht 

reinen Si(1 00)-0berfläche. Allerdings existiert 
an der Grenzfläche zwischen der FeCo
Schicht und der Si-Oberfläche eine ca. 2 nm 
dicke Zwischenschicht (Abb. 4 ). Im Gegensatz 
hierzu wiesen Grenzflächen zwischen FeCo 
und Ti-Haftvermittlerschichten keine Zwi
schenschicht auf. Es war nicht möglich zu 
ermitteln ob es sich bei der Zwischenschicht 
um eine Oxidschicht handelt. 

TEM Hellfeld-Abbildungen und Elektronen
Beugungsbilder der als "amorph" hergestellten 
Co85815-Schicht zeigen, daß noch Si Reste an 
der Schicht hängen, daß das Substrat also in 
unmittelbarer Nachbarschaft zur Grenzschicht 
aufgerissen ist. Relativ scharfe Beugungsringe 

Abb. 5: Nanokristalle in einer als "amorph" 
hergestellten Co858 15-Schicht. Im TEM- Hoch
auflösungsbild sind geordnete Bereiche von 
wenigen nm Größe erkennbar. 

Abb. 6: TEM-Hellfeldaufnahme einer polykristalli
nen Co85BwSchicht. Die Schicht besteht aus 
durchgehenden Säulenkristallen von ca. 5 nm 0 
und >400 nm Länge mit einer Mosaikstruktur quer 
zur Wachstumsrichtung. 

deuten allerdings darauf hin, daß die CoB Schicht 
nicht vollständig amorph ist. Andererseits muß aus 
dem Fehlen von Bragg-Reflexen geschlossen 
werden, daß die möglichen kristallinen Phasen als 
Nanokristalle vorliegen. Tatsächlich sind im Hoch
auflösungsbild (Abb. 5) Bereiche von 1-3 nm mit 
einer geordneten Struktur erkennbar. Da die Pro
be dicker ist als der Durchmesser solcher Kristalle, 
werden in Durchstrahlungsrichtung mehrere Kris
talle erfaßt, so daß keine Entscheidung möglich 
ist, ob hier nur Nanokristalle in amorpher Matrix 
vorliegen oder ob das Material vollständig kristallin 
ist. Wegen der Überlappung der Kristalle ist auch 
keine Strukturbestimmung durch Nanobeugung 
möglich. Die kristallinen Goß-Schichten bestehen 
aus weitgehend durchgehenden Säulenkristallen 
von ca. 5 nm Dicke und >400 nm Länge die eine 
Mosaikstruktur von 1-3 nm aufweisen (Abb. 6) 
Eine eindeutige Phasenindizierung ist wegen der 
geringen Größe und der Überlappung der Kristalle 
nicht möglich. 
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Modeliierung und Design von Hochfrequenz-Mikroinductoren für den GHz
Bereich 

Axel von der Weth, Jarir Aktaa 

Forschungszentrum Karlsruhe 

Institut für Materialforschung II 

Zusammenfassung 

Der vorliegende Beitrag stellt ein neues Konzept und seine Tauglichkeit für einen Mikroinductor 
in Dünnschichttechnolgie vor. Zur Optimierung des sogenannten 1-lnductors steuern Zufallsal
gorithmen (Nikolausalgorithmen) seine geometrischen Abmessungen. Mit aus FEM
Rechnungen gewonnenen Lösungen der Maxwellgleichungen werden Interpolationen gewon
nen, mit Hilfe derer die Induktivität und Güte berechnet und in einem zweiten Schritt optimiert 
werden. Für eine gepulste Anwendung wird die Abhängigkeit der Induktivität von der Stärke 
des anregenden Stroms mit Hilfe eines auf Differentialgleichungen basierenden Materialmo
dells berechnet. 

1. Einleitung: 

Bereits die ersten 1958 von Jack Kilby realisierten 
integrierten Schaltkreise enthielten neben aktiven 
Bauelementen auch passive Bauelemente wie 
Widerstände, Kondensatoren und Drosseln oder 
lnductoren. Bisher werden in integrierten Schalt
kreise nahezu ausschließlich Planarspulen ver
wendet. Hierbei handelt es sich um ebene Sole
noide, die auf einem leitfähigen Substrat mit einer 
elektrischen lsolationsschicht, dem Waver, durch 
Abscheidung eines leitfähigen Stoffs und an
schließendes Ätzen hergestellt werden. Da bei 
der Verwendung als Hochfrequenzbauteil in er
heblichen Maße Abschirm- oder Wirbelströme im 
Substra~ angeregt werden, erreichen Planarspu
len Güten im Bereich von höchstens 15. 

Der Beitrag des IMF-11 soll die Frage klären, ob es 
möglich ist, durch Verwendung eines magneti
schen Materials lnductoren zu entwickeln, die 
wesentlich höhere Güten für einen Frequenzbe
reich von 0.4-4 GHz erreichen. 

2. Problemstellung und Vergehensweise 

Zur Beantwortung der Frage, ob es Oberhaupt 
möglich ist wesentlich bessere lnductoren zu 
realisieren, müssen die verschiedenen lnductor
konzepte geprüft werden. 

Hierzu genügt es unter Verwendung eines linea
ren Materialmodels aus den Abmessungen und 
Anordnung der Leiterelemente mit einer numeri
schen Lösung der Maxwellgleichungen die Induk
tivität des Bauelements zu berechnen. 
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Nach der Wahl eines Konzeptes muß der lnductor 
in seinen Abmessungen und Materialien hinsicht
lich der GOte bei konstanter Induktivität optimiert 
werden. 

Da die lnductoren auch mit sehr hohen gepulsten 
Strömen (300 mA) betrieben werden sollen, muß 
die Induktivität auch mit einem nicht linearem 
Materialmodell berechnet werden. 

2.1. Konzepte für Mikroinductoren 

Das Snoke ·sehen Limit begrenzt die relative 
Permeabilität 1..1 eines magnetisch isotropen Mate
rial oberhalb von 0.5 GHzauf etwa 10. Bereits als 
Bauform bekannt ist die "Ringkerndrossel", die als 
toroidaler Mikroinductor realisiert werden könnte. 
Selbst mit einem gOtenoptimierten toroidalen 
Mikroinductor lassen sich mit einer so geringen 
Permeabilität mit derzeitigen T echnologieparame
tern, z. b. Schichtdicke des magnetischen Kerns 
kleiner als 2 I.Jm, keine höheren GOten als etwa 5 
erreichen. 

Daher sind nur Materialien mit einer uniaxialen 
Anisotropie (l..lx~350, I.Jy =1 im genannten Fre
quenzbereich, x-y-Ebene parallel zum Substrat) in 
Erwägung zu ziehen. Wird ein solches Material 
für einen toridalen Mikroinductor verwendet, so 
bricht dessen Induktivität ein. 

Als Ausweg bittet sich ein Solenoid an, der einen 
Kern aus einem Material mit einer magnetischen 
uniaxialen Anisotropie besitzt. Da der Kern aus 
einem dünnen Film bestehen soll, muß wegen 
des hohen entmagnetisierenden Faktors und der 
Formanisotrpie (l..lz =1) solcher Schichten der 
magnetische Fluß möglichst parallel zum Substrat 



verlaufen, d.h. die Achse des Solenoids liegt in X

Richtung. An den Enden des Kerns tritt jedoch 
das magnetische Feld aus und regt im Substrat 
Abschirmströme an, die zu einem erheblichen 
Einbruch in der Induktivität führen. 

fn der Literatur werden noch zwei weitere Kon
zepte diskutiert: 

Eine herkömmliche Planarspule erhält an der 
Ober- und Unterseite eine magnetische Schicht 
[1]. Da das anregende Feld der Planarspule y
Komponenten enthält, wird die Effizienz in Ver
bindung mit einem Material mit magnetisch unia
xialer Anisotropie verringert. Da die meisten mag
netischen Materialien eine gute Leitfähigkeit be
sitzen, muß die Schicht mehrfach geschlitzt wer
den. Sonst werden Abschirmströme in den mag
netischen Schichten angeregt. Diese Leitfähigkeit 
erhöht auch die parasitären Kapazitäten. 

Streifenleiter aus magnetischen Material [2]: Die 
Induktivität ist für eine technische Anwendung im 
genannten Frequenzbereich zu gering. Zusätzlich 
werden erhebliche Streufelder erzeugt, welche 
die Funktionsfähigkeit benachbarter Baugruppen 
stören. 

2.2. Eigenes Konzept für einen Mikroinductor: 
Der 1-lnductor 

Aus dem in 2.1. erwähntem "Status quo", ergibt 
sich die Notwendigkeit einer neuen Anordnung: 

Diese sollte einen möglichst vollständigen magne
tischen Flußverlauf im magnetischen uniaxial 
anisotropen Material besitzen: 

- Das erhöht die Induktivität und damit auch die 
Güte. 

- Ferner wird dadurch nahezu die Anregung von 
Abschirmströmen im Substrat verhindert und 
senkt das Störpotential der Anordnung zu be
nachbarten Baugruppen. 

Diese Eigenschaften besitzt in guter Näherung 
der in Abb. 1 dargestelfte 1-lnductor [3]. Dieser 
besteht aus zwei rechteckförmigen Streifen (Ker
ne als Muftifayer) aus einem Material mit magne
tisch uniaxialer Anisotropie und einer neu entwi
ckelten um die Kerne geflochtenen Anordnung 
der Leiterbänder. Die Leiterbänder sind derart 
gewunden, daß die magnetischen Kerne antipa
rallel angeregt werden. Dies erzeugt ein spezief
Ies elektromagnetisches Feld, so daß der Fluß, 
welcher aus einem Kern austritt, in den anderen 
gelenkt wird. Dies vermindert den Feldanteil, der 
in das Substrat eindringt. Im Vergleich zu einer 
herkömmlichen Planarspule ist der Betrag des 
Ffußes, welcher in das Substrat eindringt um ei
nen Faktor von mehr als 1000 vermindert. Bei 
den derzeitigen EntwOrfen verringert die uniaxiale 

Anisotropie die Induktivität nur um 50 %, dem 
steht aber zusätzlich der Vorteil eines geringeren 
entmagnetisierenden Faktors gegenüber. 

Abbildung 2 zeigt eine Aufsicht mit den ungefäh
ren Maßen. Obere und untere Metallebene sind 
Ober sogenannte wire whofes miteinander ver
bunden und in verschiedenen Schattierungen 
dargestellt. Die magnetisch leichte Richtung (easy 
axsis) liegt in y-Richtung, die z-Achse steht senk
recht auf dieser Graphik. 

Abb. 1 : Darstellung eines 1-lnductors: Die Pfeile 
repräsentieren die magnetische Flußdichte, aus 
Granden der Darstellung wurde die Länge der 
Pfeile mit dem Betrag der magnetischen Flußdich
te logarithmisch verknOpft. Die Darstellung ist in 
z-Richtung etwa zehnfach Oberhöht. 
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Abb. 2: Aufsicht eines 1-/nductors 

Durch seine Bauform schützt sich der 1-fnductor 
vor externen Einstrahfungen: Ein aus z- oder y
Richtung einfallende Welle wechselwirkt kaum 
wegen der Anisotropien mit dem Kern. Zwar bil
den die Leiterbahnen für aus allen Richtungen 
einstrahlenden elektromagnetischen Wellen emp
fangsfähige Leiterschleifen, deren Drehsinn je
doch alterniert, so daß sich die Induzierten Sig
nafanteile aufheben. 

2.3 FEM-Modellierung von Mikroinductoren 

Wie bereits unter 2 erwähnt muß die Induktivität 
der Jnductoren numerisch berechnet werden. 
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Kommerzielle Programmpakete zur Lösung der 
Maxwellgleichungen berücksichtigen bei der Be
rechnung des Feldes der elektrischen Leiterele
mente nur infinitesimale Stromfäden. Ein breites 
Leiterband, Abb. 2, erzeugt ein anderes Magnet
feld. Diese kann näherungsweise durch eine ge
eignete Linearkombination von Stromfäden [4] 
erreicht werden. 

Für die Modeliierung der magnetischen Kerne 
wäre zwar ein auf Differentialgleichungen basie
rendes Modell [5] wünschenswert, derzeit sind 
jedoch derartige Programme nicht erhältlich. Die 
üblichen FEM-basierten Programme können je
doch die in den vorliegenden dünnen Schichten 
auftretende Formanisotropie und die uniaxiale 
Anisotropie mit einem linearen Materialmodell 
darstellen. 

Da der 1-lnductor in den Modellrechnungen in z
Richtung eine geringe Gesamthöhe (Unterseite 
untere Metallebene zu Oberseite obere Metall
ebene, realistische Werte) von 4 ~m aufweist, die 
Kerne aber 320 1-1m lang sind, erfordert dies die 
Erstellung speziell angepaßter Netze. Um bei den 
Rechnungen das Aspektverhältnis der Kanten
längen der einzelnen finiten Elementen möglichst 
bei eins zu halten, werden in der Praxis bei den 
Rechnung über 106 Elemente verwendet. Auch 
darf auf Grund von numerischen Problemen (rota
tor-Anteile, offene Ränder, starke Änderung der 
anisotropen Permeabilität am Rande der Kerne) 
bei der Lösung der Maxwellgleichungen im Ver
gleich mit anderen unter FEM zu lösenden Prob
lemen das Volumenverhältnis der verwendet E
lemente nicht zu groß werden. 

Abb. 3 zeigt mit den Kreisen numerische Ergeb
nisse für die Induktivität des mit Abb. 2 gezeigten 
1-lnductors. Das lineare Materialmodell berück
sichtigt alle erforderlichen Anisotropien. Im Ver
gleich mit anderen Darstellungen muß die loga
rithmische Darstellung der Abszisse berücksich
tigt werden. Die durchgehende Linie zeigt eine 
Fitkurve für die Induktivität, wie sie für das folgen
de Kapitel benötigt wird. Derartige Kurven werden 
in [6] diskutiert. 

Wird der Kern in x-Richtung länger als etwa 800 
1-1m gefertigt, so muß noch der sogenannte Lauf
zeiteffekt für elektromagnetische Wellen im GHz 
Bereich in den Kernen berücksichtigt werden. 
Dies basiert auf einer veränderten Ausbreitungs
geschwindigleit für elektromagnetische Wellen in 
magnetisch permeablen Medien. 

2.4. Optimierung von Mikroinductoren mit den 
Nikolausalgorithmen 

Für eine erfolgreiche Umsetzung des 1-lnductors 
ist eine numerische Optimierung der Güte unbe
dingt notwendig. Die Güte eines passiven elektri-
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sehen Bauteil ist über seinen komplexen von der 
Frequenz abhängigen Widerstand als Quotient 
aus Imaginärteil und Realteil definiert. Eine hohe 
Güte bewirkt in einem Schwingkreise die gefor
derte geringe Halbwertsbreite für das Resonanz
verhalten. ln den komplexen Wiederstand geht 
außer der mit einem quasistatischen Ansatz er
mittelten Induktivität und dem Ohm'schen Wider
stand im wesentlich zwei Kapazitäten ein: 

Einerseits koppelt das elektromagnetische Feld 
kapazitiv über die Kerne die einzelnen Windun
gen untereinander, anderseits befindet sich das 
Bauteil später isoliert durch eine Schicht aus Si02 

auf einem geerdeten leitfähigen Substrat. Diese 
Kapazitäten können mit analytischen Methoden 
angenähert werden. 

Mit den bisher aufgezeigt Algorithmen kann zwar 
in Abhängigkeit von den geometrischen Eingaben 
Induktivität und Güte ausgerechnet werden, aber 
für eine echte Optimierung muß bei konstanter 
Induktivität die Güte optimiert werden. 

Dies ist ein angewandtes mathematisches Prob
lem, da die "Umkehrung" numerisch gewonnener 
Ergebnisse nur bedingt möglich ist. Übliche Opti
mierungsalgorithmen versagen in diesem Fall, da 
der Lösungsraum keinesfalls stetig ist. 
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Abb. 3: Numerische Ergebnisse für die Induktivität 
des mit Abb. 2 gezeigten 1-/nductors in Abhängig
keit von der X-Komponente der Permeabilität. 

Abb. 4 zeigt einige derartige typische Gütenkur
ven: Für kleine Frequenz steigt die Güte linear mit 
der Frequenz an, da hier kapazitive Effekte keine 
Rolle spielen. Ab etwa 1 GHz wirken sich bei 



diesen 1-lnductoren der Laufzeiteffekt und die 
kapazitven Effekte vermindernd auf die Güte aus. 
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Abb. 4: Typische GütenkuNen verschiedener 1-
lnductoren, B bezeichnet die Breite eines Eisen
kerns. 

Zu diesem Zwecke werden die sogenannten "Ni
kolausalgorithmen" verwendet. Diese sind artver
wandt mit "Monte-Carlo"- oder "Fuzzy-Logic"
Ansätzen: Mit Hilfe eines Zufallsgenerators wird 
ein Ensemble von Größen (Breite und Länge der 
Kerne, Anzahl und Form der Windungen) be
stimmt. Mit Hilfe von passenden Interpolationen 
der Ergebnisse aus den FEM-Feldrechnungen 
aus 2.3., siehe Abb. 3, werden die benötigten 
elektrischen oben erwähnten Größen bestimmt. 
Als erste Größe betrachtet der Algorithmus die 
Induktivität und Obernimmt in eine spätere Opti
mierung nur die Ensembles, die der Sollinduktivi
tät entsprechen. Aus diesen Ensembles wird das
jenige ausgewählt, welches bei gegebener Fre
quenz von z.b. 1.9 GHz in Abb. 4 die höchste 
Güte (Typ 2, Abb. 4) besitzt, oder bei gegebener 
Frequenz ein Gotenmaximum besitzt (Typ 25, 
Abb. 4 ). Da die optimale Bauform bei einem sol
chen Verfahren nur mit einer gewissen Wahr
scheinlichkeit bestimmt werden kann, muss eine 
sehr große Anzahl (~·106) von Ensembles be
trachtet werden. 

Bei Typ 6 und Typ 8 aus Abb. 4 wurde im Unter
schied zu Abb. 2 die Breite der Zuleitungen von 
38 !Jm auf 10 !Jm gesenkt: Dies verringert die 
parasitären Kapazitäten und steigert den 
Ohm'schen Widerstand, mit dem Vorteil eines 
GOtenmaximums bei etwa 4 GHz. 

Abb. 5 zeigt die Ergebnisse einer solchen Simula
tion für verschiedene Sollinduktivitäten: Man er
kennt zwei Lösungsgruppen: 

Progressives Design: 1-lnductoren mit hoher GOte 
aber schmalen Kern: Diese besitzen den Nachteil, 
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daß bei bereits relativ kleinen Strömen eine mag
netische Sättigung des Kerns eintreten wird. 

Konservatives Design: Diese Designlösungen 
konnten erst durch den Einsatz der Nikolausalgo
rithmen gefunden werden. 1-lnductoren mit einem 
breitem kürzerem Kern, weniger Windungen. 
Deswegen sinkt die GOte, sie besitzen als Vorteil 
eine relativ hohe Spitzenstromstärke von etwa 
340 mA (gepulst, Typ 4, Abb. 4, abgeschätzt mit 
einem einfachem nichtlinearen Materialmodell). 

Nur durch die Optimierung mit Hilfe der Nikolaus
algorithmen konnte die GOte um einen Faktor 10 
gesteigert werden. 
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Abb. 5: Gütenstudie von 1-/nductoren in Abhän
gigkeit von der Breite B eines Eisenkerns 

Für einige Werte der Kernbreite B konnten keine 
Lösungen ermittelt werden: Dies erklärt sich aus 
der Höhe der Resonanzfrequenz der betreffenden 
1-lnductoren. Fällt diese unter einen bestimmten 
Wert, wird die Lösung verworfen. Außerdem muß 
aus Gründen der antiparallelen Anregung der 
Eisenkerne immer eine gerade Zahl der Windun
gen verwendet werden. Es wurden zwar ungrad
zahlige Windungssysteme fOr 1-lnductoren be
trachtet (1-lnductor in Abb. 1 0), diese sind jedoch 
nicht ganz so effizient wie das in Abb. 2 gezeigt 
gradzahlige System. 

2.5. Berechnung der Induktivität eines 1-
lnductors mit einem nichtlinearen von der 
Vorgeschichte abhängigen Materialmodell 

Im Rahmen dieses Projektes wurde auch ein auf 
Differentialgleichungen beruhendes Materialmo
dell entwickelt und erfolgreich mit gemessenen 
Hysteresekurven verglichen [5]. 



Durch die Auswertung der mit einem linear ani
sotropen Materialmodell gewonnen lnduktivitäts
kurven, Abb. 3, kann unter der Vorraussetzung 
einer homogenen Magnetisierung der entmagne
tisierende Faktor des 1-lnductors bestimmt wer
den. Durch Kopplung des Materialmodells mit 
einem Regelalgorithmus kann durch die nume
risch Lösung eines impliziten Gleichungssystems 
die Magnetisierung und die Feldstärke berechnet 
werden [6]. Abb. 6 zeigt die numerische Simulati
on des Phänomens des Scherung einer Hystere
sekurve. Dargestellt ist die relative Magnetisie
rung in Abhängigkeit von der Feldstärke des ex
ternen anregenden Felds: 

Der Fall N=O zeigt die originale Hysteresekurve, 
wie sie beispielsweise im Falle eines toroidalen 
Mikroinductors beobachtbar wäre. Die anderen 
Kurven zeigen typische Scherungen, wie sie für 1-
lnductoren zu erwarten sind. Die Graphik erklärt 
warum der entmagnetisierende Faktor so klein 
wie möglich sein sollte: Bei derselben Änderung 
des externen Felds erhält man im Fall N=O die 
größte Änderung in der Magnetisierung M. 

o.s 

-o.s 
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Abb. 6: Simulation der Scherung einer magneti
schen Hysteresekuve für einen bekannten Ent
magnetisierungsfaktor. 

Mit diesen Daten kann auch in Abhängigkeit von 
der Materialvorgeschichte die Induktivität berech
net werden, Abb. 7 und Abb. 8. 

Abb. 7 zeigt die lnduktivitätskurve für den Fall, 
daß der betreffende 1-lnductor mit einer Permal
loylegierung [6] realisiert wird. Da speziell durch 
die Herstellungsbedingungen diese eine erhebli
che Koerzitivfeldstärke besitzt, zeigen sich in der 
lnduktivitätskurve verschiedene von der Vorge
schichte abhängige Äste. 

Die gestrichelte Linie behandelt die Neukurve des 
Materials. Da im Fall der Neukurve die Permeabi-
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lität erniedrigt ist, liefert die Modellrechnung eine 
geringere Induktivität. 

Wegen der relativ hohen maximalen differenzia
len Permeabilität (Ableitung der Flußdichte nach 
der Feldstärke für M=O und IHI=Hc) von etwa 
9000 für dieses Materials stellt sich eine hohe 
Induktivität auf Kosten einer geringeren maxima
len Strompulshöhe ein. 

Für Abb. 8 wurden die Modellparameter eines 
ideal weichmagnetischen Materials verwendet, 
welches ein differenziale Permeabilität von 350 
besitzt, was die maximalen Strompulshöhe er
höht. 
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Abb. 7: Simulation der Induktivität des in Abb. 2 
dargestellten 1-lnductors mit der in Abb. 6 benutz
ten Hystereskurve in Abhängigkeit von Betrag der 
Stromstärke des anregenden Pulses. 
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Abb. 8: Simulation der lndutivität des in Abb. 2 
dargestellten 1-lnductors für ein weichmagneti
sches Material in Abhängigkeit vom Betrag der 
Stromstärke. 

Abb. 9 zeigt derartige Ergebnisse für einen 1-
lnductor. Hierbei wurde innerhalb des Material-



modells die differentiale Permeabilität verändert 
und die Induktivität und die gesuchte Stromstärke 
berechnet. Sieht man eine Verminderung der 
Induktivität um 5% in Folge von magnetischer 
Sättigung in den Kernen als zulässig an, so kann 
in Abhängigkeit vom Materialmodell die maximale 
Pulshöhe des Stromes berechnet werden. 

0.10 

0.08 

0.06 

~ 
J 

0.04 

0.02 

0.00 0 
2 4 

L[nH] 

Abb. 9: Maximale Strompulshöhe in Abhängigkeit 
von der Induktivität 

Der Verlauf des dargestellten Graphen erklärt 
sich aus dem Materialmodell: Eine kleine differen
tiale Permeabilität bewirkt auch eine kleine Induk
tivität. Gleichzeitig wird eine höhere anregende 
Feldstärke benötigt um das Material in die Sätti
gung zu treiben. Bei diesen Rechnungen wurde 
die Sättigungsmagnetisierung konstant gehalten. 

Eine Erhöhung der differentialen Permeabilität 
(etwas über 500) bewirkt im verwendeten Materi
almodell in den Hysteresekurven eine Vergröße
rung des Bereichs mit konstanter Permeabilität, 
was den Anstieg der maximalen Stromstärke für 
lnduktivitäten oberhalb von 3 nH in Abb. 9 erklärt. 

3. Zusammenfassung der Ergebnisse 

Die Frage nach der Existenz von leistunsgsfähi
geren Induktoren für hochintegrierte Schaltkreise 
muß mit den am IMF-11 durchgeführten Sirnutatio
nen positiv beantwortet werden. Das im Rahmen 
des MAL VE-A Projekts entstandene Konzept des 
1-lnductors empfiehlt sich als ein sehr erfolgver
sprechender Bauplan für Mikroinduktoren im Be
reich 1 bis 10 nH mit hoher Güte in Dünnschicht
technologie. 1-lnductoren mit einer höheren Induk
tivität sind denkbar bei fallender Güte. Dieser 
Effekt kann durch eine Verbesserung der Techno
logie-Parameter, beispielsweise eine Erhöhung 
der Schichtdicke der magnetischen Kerne, ver
mindert werden. 

Für zukünftige Feldberechnungen wurde ein Ma
terialmodell entwickelt und für die Simulation 
nichtlinearer vorgeschichtsabhängiger Materialei
genschaften eingesetzt. 

Die numerischen und mathematischen Grundla
gen für eine allgemeine Optimierung von Indukto
ren auf Basis der Nikolausalgorithmen wurden 
erarbeitet und erfolgreich eingesetzt. 

4. Ausblick 

Auf Basis der bestehenden Entwürfe für 1-
lnductoren könnten Hochfrequenzüberträger ent
wickelt werden. Diese würden eine erhebliche 
Miniaturisierung von Netzwerkkomponenten er
möglichen. 

Zur Steigerung der Grenzfrequenz des Materials 
oder einer extern veränderbaren Induktivität kann 
ein externes statisches Magnetfeld in leichter 
Richtung eingesetzt werden (y-Richtung). Diese 
statische Feld erhöht in den Kernen des 1-
lnductors die Anisotropie und damit auch die 
Grenzfrequenz auf Kosten einer fallenden Per
meabilität. Es ist auch denkbar, diesen Effekt zur 
Magnetfeldmessung zu benutzen. 

Das statische Magnetfeld kann mit einem C
Magnet erzeugt werden, dessen Kern mit dem
selben magnetischen Material mit uniaxialer Ani
sotropie. Im statischen Fall wächst die Permeabi
lität solcher Materialien in y Richtung an, typi
scher Wert !Jy ~ 1000. Abb. 1 0 zeigt eine solche 
Anordnung. 

Abb. 10: 1-lnductor mit C-Magnet zur Erhöhung 
der Grenzfrequenz des Materials 

44 



5. Danksagung 

An dieser Stelle danken die Verfasser dem Bun
desministerium für Bildung und Forschung 
(BMBF) für die Förderung des Projektes im Rah
men des HGF-Strategiefonds und allen am Pro
jekt beteiligten Personen für die hilfreichen Dis
kussionen. 

Literatur 

[1] Sato Toshiro, Tomata Hiroshi, Sawabe Atsui
to, Tetsuo lnoue, Mizoguchi Tetsuhi
ko,Sahashi Masahashi: " A Magnetic Thin 
Film lnductor and ist Application to a MHz 
Switching dc-dc Converter", veröffentlicht in 
IEEE Transactions on Magnetics, Vol.30, No 
2 March 1994, Seite 217 f. 

[2] A. Gromov, V. Korenivskim, K. V. Rao R. B. 
van Dover, P. M. Mankiewich: "A Model for 
lmpedance of Planar RF lnductors Based on 
Magnetic Films", veröffentlicht in IEEE Trans
actions on Magnetics, 1998 

[3] Fergen I., Seemann K., von der Weth A.: 
Patentanmeldung 10034413.5 

[4] von der Weth Axel: Berechnung statischer 
axialsymmetrischer Magnetfelder mit der Me
thode der Randelemente (BEM) unter Be
rücksichtigung nichtlinearer Materialeigen
schaften, Dissertation, Kapitel 2.2.3., Frank
furt 1997 

[5] Aktaa J., von der Weth Axel: A new differen
tial equations-based model for nonlinear his
tory-dependent magnetic behavior, erschie
nen in Journal of Magnetism and Magnetic 
Materials 212 (200) 267 -272 

[6] von der Weth Axel, Aktaa J.: Application of a 
Model for nonlinear history-dependent mag
netic Behavior on magnetic Field Problems 
with Demagnetization Effects, in Veröf
fentlichung bei Journal of Magnetism and 
Magnetic Materials 

45 



46 



Verschleißbeanspruchte Mikroteile 

47 



48 



Mikrozahnringpumpen - Produkt und Fertigungstechnologie 
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Zusammenfassung 

Mikrozahnringpumpen gehören zu der Gruppe von Produkten, bei denen eine bisher nicht 
mögliche Stufe der Miniaturisierung durch neue Fertigungstechnologien erreicht werden konn
te. Die Anforderungen an die Produktions- und Werkstofftechnik sind erheblich, ermöglichen 
aber zugleich völlig neue Funktionalitäten. 

1. Einleitung 

Die Entwicklung der Mikrosystemtechnik führte in 
der vergangenen Dekade in vielen Produktberei
chen zu einem absoluten Quantensprung der 
Produktabmessungen. Gleichzeitig entstand ein 
neues Produktsegment zwischen »neuen« Mikro
produkten und »klassischen« Produkten. Zu dem 
Produktsegment, das die Leistungslücke zwi
schen »Mikro« und »Makro« schließt, gehören 
neben den Mikromotoren auch die vorgestellten 
Mikrozahnringpumpen. ln der mechanischen wie 
auch der fluidischen Aktorik haben diese Produk
te bedingt durch die fortschreitenden Miniaturisie
rungsanforderungen, die sowohl im Consumer
Produkt-bereich, in der Chemie- und Verfahrens
technik als auch im Maschinenbau und vielen 
weiteren Branchen zu beobachten sind, interes
sante Wachstumsraten. 

2. Mikrozahnringpumpen -Technologie zwi· 
schen "Mikro" und "Makro" 

Der Schlüssel für die wirtschaftliche Herstellung 
dieser »miniaturisierten« Produkte liegt in der 
Werkstofftechnik, den Fertigungsverfahren und 
der Montage. Da die batchorientierten Ferti
gungsverfahren, wie LIGA-Technik oder Schicht
technologien für die Herstellung von Mikrozahn
ringpumpen aufgrund der Bauteilhöhe nicht an
wendbar sind, kommen feinwerktechnische Ver
fahren zum Einsatz, die für die Grassserienferti
gung adaptiert und weiterentwickelt werden müs
sen. 

3. Mikrozahnringpumpen 

Mikrozahnringpumpen werden in Anwendungen 
eingesetzt, bei denen eine geringe Fördermenge 
(0,3- 72 ml/min) mit hoher Präzision gefordert ist 
und werden für die Dosierung diskreter Volumina 
ab einem Fördervolumen von 0,5 J.JI eingesetzt. 
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Abb. 1: Schnitt Mikrozahnringpumpe. 

4. Produktvorteile durch Mikrotechnik 

Mikrozahnringpumpen sind Verdrängerpumpen 
und besitzen einen außenverzahnten Innenrotor 
sowie einen innenverzahnten Außenrotor, die 
leicht exzentrisch zueinander gelagert sind. Beide 
Rotoren befinden sich mit ihrer zykloidenförmigen 
Verzahnung in kämmendem Eingriff und bilden 
während der Rotation zu jedem Zeitpunkt ein 
System von mehreren abgedichteten Förder
kammern. 

Slug~te l Orud<seite 

Abb. 2: Schema und Funktionsprinzip. 

Einsatzgebiete der Mikrozahnringpumpen liegen 
im Maschinen- und Anlagenbau, der Verfahrens
und Analysetechnik sowie in der Medizin- [1] und 
Umwelttechnik und zwar überall dort, wo kleine 
Flüssigkeitsmengen präzise gefördert oder dosiert 
werden müssen. Beispielhafte Anwendungen sind 



die Schmierstoff-, Farb- bzw. Klebstoffdosierung 
oder Systeme zur Medikamentendosierung. 

Mikrozahnringpumpen schränken aufgrund ihrer 
Abmessungen und Funktionalität die Zahl der in 
Frage kommenden Fertigungsverfahren stark ein. 
Aufgrund ihrer Präzision und Werkstoffunabhän
gigkeit wurde die Funkenerosion als das geeig
netste Fertigungsverfahren ausgewählt. Sie ga
rantiert die für die Senkrechtheit und Oberfläche 
der Flächen notwendige Präzision. 

4. Feinsterodieren als Fertigungsverfahren 

Alle Einzelteile der rotatorisehen Mikrozahnring
pumpe mit hohen Präzisionsanforderungen wur
den mit Hilfe von Draht- und Senkerosionsverfah
ren hergestellt. Bei der Erodiertechnik führen 
Entladungen in Form von Funkenübergängen 
zum Materialabtrag durch Aufschmelzen und 
Verdampfen. 

Drahterodiert 

..l 0.002 A 

© 0.002 A 

Abb. 3: Drahterodieren als Fertigungsverfahren 
für höchste Präzision und To/eranzanforderun
gen. 

Die Erodierverfahren stellen eine wichtige T ech
nologie im Grenzbereich zwischen klassischer 
und mikrotechnischer Fertigungstechnik dar, de
ren Bedeutung in den vergangenen Jahren stark 
gewachsen ist. Die Vorteile des berührungslosen 
Bearbeitens durch die Funkenerosion liegen in 
den minimalen Bearbeitungskräften, einer lokal 
beschränkten Erwärmung des Werkstücks sowie 
in der hohen Präzision der Bearbeitung. Nahezu 
alle leitfähigen Materialien wie Edelstahllegierun
gen, Aluminium, Titan oder leitfähige Keramiken 
und Silizium können bearbeitet werden. 

Die ersten Schneidversuche mit Dünndraht erfolg
ten im Jahr 1980. Seitdem ist eine zunehmende 
Nachfrage für dieses Präzisionsfertigungsverfah
ren zu beobachten. Die Voraussetzungen für das 
Feinsterodieren sind klimatisierte Arbeitsräume, 
Vibrationsfreiheit und Sauberkeit. Der Aufwand 
für das Feinsterodieren erhöht sich aufgrund von 
Personal-, Material- und Investitionskosten um 
50%. 
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Abb. 4: Rotorensatz für eine Herzkatheterpumpe 
(Außendurchmesser Außenrotor 2,2 mm). 

Die heute erreichbaren Fertigungsparameter er
geben beim Drahterodieren mit feinen Drähten 
(30- 70 J..lm) eine Oberflächenrauhigkeit Ra von 
0,1 !Jm sowie eine Formtoleranz von 0,003 mm. 
Senkerodieren führt auf eine Oberflächen
rauhigkeit Ra von 0,15 (Jm und kleinste Bohrungs
durchmesser von 0,05 mm bei einem Aspektver
hältnis von 1:10. Das Feinsterodieren von Minia
turteilen gewinnt im Rahmen der Miniaturisierung 
in den Bereichen Mikroelektronik, Mikromechanik, 
Mikrosensorik und der Mikrosystemtechnik rasch 
an Bedeutung. 

5. Fazit 

Miniaturisierte Produkte werden in Zukunft einen 
hohen Anteil an der Zahl aller produzierten Pro
dukte im Consumer- oder Investitionsgüterbereich 
einnehmen. Verfahren zur spanlosen Fertigung, 
wie die Erodier- und Lasertechnik werden dabei 
eine wichtige Rolle einnehmen. 
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Werkstoff- und Prozessentwicklung für verschleißbeanspruchte Mikroteile 

Robert Ruprecht, Thomas Gietzelt, J. Haußelt 

Forschungszentrum Karlsruhe 
Institut für Materialforschung 111 

Zusammenfassung 

Im Teilprojekt MALVE-B des HGF-Strategiefondsprojektes "Material- und Verfahrensentwick
lung für mikrotechnische Hochleistungsbauteile (MALVE}" entwickeln die drei Helmholtz
Zentren Forschungszentrum Karlsruhe (FZK), GKSS-Forschungszentrum Geesthacht (GKSS) 
und Hahn-Meitner-lnstitut Berlin (HMI) Materialien und Fertigungsverfahren für "Verschleißbe
anspruchte Mikroteile". 

Ziel des Teilprojektes B ist die Entwicklung der Werkstoff- und Prozesstechnik und der Einsatz 
von Simulationstaels zur Realisierung von dreidimensionalen, verschleißbeanspruchten Mikro
teilen aus Keramik oder Metall mit und ohne Beschichtung [20]. Beispiele von Labormustern, 
die den Erfolg der Material- und Verfahrensentwicklung belegen sollen, sind Komponenten ei
ner Mikro-Zahnringpumpe sowie mikrostrukturierte Formeinsätze für das Spritzgießen. Die Ma
terialprüfung und -auswahl sowie Simulationsarbeiten erfolgen hinsichtlich den Wechselbean
spruchungen und Einsatzbedingungen mit Unterstützung von Charakterisierungsmethoden, die 
auf Mikrodimensionen angepasst sind [21]. 

Die Industrie beteiligt sich durch umfangreiche Eigenleistungen für die Designs der Demenstra
taren "Mikrozahnringpumpe" (HNP Mikrosysteme, Parchim) und "mikrostrukturierter Farmein
satz (Rolla AG, Grenchen), der termingerechten Fertigung von komplexen Werkzeugkompo
nenten für das Mikro-Pulverspritzgießen (Männer, Bahlingen) sowie im Bereich der Material
und Prozesstechnik für das Pulverspritzgießen (Metallico, Thale; Schunk Sintermetalltechnik, 
Gießen; FRIATEC, Mannheim). Nach Herstellung von Demonstratorkomponenten sind in Ko
operation mit den beteiligten Industriepartnern Funktionstests der Labormuster vorgesehen. 
Die Entwicklung der metallischen Gläser und des Fließpressens erfolgt im Rahmen einer Zu
sammenarbeit mit der TH Berlin und der Universität Bremen (IMSAS). 

1. Einleitung 

Die Miniaturisierung von Baugruppen und Produk
ten ist ein herausragender Trend der letzten Jahr
zehnte. Aktuelle Studien prognostizieren den Pro
dukten, die Komponenten der Mikrosystemechnik 
beinhalten, bereits für das aktuelle Jahr 2000 ein 
Marktpotential von über 25 Mrd Euro mit Zuwachs
raten von ca. 20 % pro Jahr [16, 17]. Mit zuneh
mender Verkleinerung ist auch ein steigender Be
darf an schieißbeständigen Mikroteilen festzustel
len. 

Mit den bisher etablierten Fertigungsverfahren der 
Mikrotechnik, nämlich der Siliziummikromechanik 
[12], den Lithographieverfahren [1 ,6, 1 0], der Gal
vanoformung [1], der Mikrozerspanung [14] und 
dem Mikrospritzgießen [12] sind Mikroteile aus 
Silizium, meist ungefüllten Kunststoffen sowie 
wenigen galvanisch abscheidbaren oder zerspan
baren Metallen und Legierungen herstellbar. Mik
rokomponenten aus diesen Materialien weisen 
jedoch Standzeiten bezüglich Verschleiß von 
maximal einigen Wochen auf. Es fehlt nicht nur 
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am Wissen und Verständnis um den Verschleiß in 
Mikrodimensionen, sondern primär an den für 
Mikroteile verfügbaren Materialien, die in Makro
dimensionen als verschleißbeständig gelten, und 
den daran gekoppelten Verfahren zu deren Her
stellung und Verarbeitung bis in den Mikrometer
bereich [12, 21]. 

2. Stand der Technik 

Mikrotechnische Hochleistungsbauteile weisen 
ein großes Oberflächen-zu-Volumen-Verhältnis 
auf. Deshalb wirken sich verschleißende Bedin
gungen mit mechanischer und/oder korrosiver 
Beanspruchung gravierend auf die Funktionsfä
higkeit und Lebensdauer der Mikroteile aus. Die 
Materialien, die heute für die Herstellung von 
dreidimensionalen Mikrostrukturen verwendet 
werden, sind auf ungefüllte Kunststoffe, wenige 
galvanisch abscheidbare Metalle und einfache 
Legierungen beschränkt. Labormuster von ver
schleißbeanspruchten Mikroteilen aus diesen 



Werkstoffen weisen eine geringe Lebensdauer 
trotz vergleichbar kleinen Beanspruchungen auf. 

Für Spritzgießwerkzeuge für Präzisionsteile ist 
heute der Einsatz von gehärteten Stählen Stand 
der Technik. Mikrostrukturierte Formeinsätze 
werden hingegen aus galvanisch abgeschiede
nem Nickel oder aus mit Diamant bearbeitetem 
Messing gefertigt. Die Forschungsarbeiten zu 
Formeinsätzen aus Silizium oder durch Laserbe
arbeitung zeigen deutlich den Entwicklungsbe
darf. Für die Herstellung von dreidimensionalen 
Metallmikrostrukturen stehen Galvanikelektrolyte 
auf Basis von Ni, NiCo, NiFe, Cu und Au zur Ver
fügung [1]. Die Abscheidung von NiP [1] als auch 
der Mikroguss von Edelmetalllegierungen [19] ist 
in der Entwicklung. 

Die Rotoren der heute kleinsten Zahnringpumpen 
aus härtbaren Stählen können noch durch Erodie
ren hergestellt werden [18). 

Der kleinste Motor der aktuell am Markt erhältli
che ist, hat einen Außendurchmesser von 1,9 mm 
[2]. Das angekoppelte dreistufige Getriebe mit 
spritzgegossenen Kunststoffzahnrädern ist in der 
Übertragung des maximalen Drehmomentes 
durch die mechanischen Eigenschaften des ver
wendeten Thermoplasten begrenzt. 

Deshalb wurden für die Entwicklung von ver
schleißbeanspruchten Mikroteilen im Teilprojekt 
MALVE-B härtbare Stähle, metallische Gläser 
und Keramik sowie Hartschichten ausgewählt. 

3. Zielsetzung 

Ziel des Teilprojektes MALVE-B ist es deshalb, in 
Kooperation der drei HGF-Zentren FZK, GKSS 
und HMI und unterstützt durch Eigenleistungen 
der Industrie für verschleißbeanspruchte Mikrotei
le die geeigneten Materialien, die zugehörige 
Verfahrenstechnik und beanspruchungsgerechte 
Prüfverfahren weiterzuentwickeln sowie Simulati
onstools einzusetzen und falls möglich zu adap
tieren. 

Im Rahmen dieses Teilprojektes wurden und 
werden für verschleißbeanspruchte Mikroteile 
längerfristig entwickelt: 

Materialien, geeignet für die Fertigungverfah
ren und Labormuster 

Pulverspritzgießen (MicroMIM, MicroCIM) 

Fließpressen von Metallgläsern 

PVD-Technologien für Schutz- und 
Funktionsbeschichtung 

mechanische, tribologische und thermische 
Prüfmethoden für Mikroteile (Tribometer im 
REM, Thermographie, Mikrobiege- und 
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-wechselprüfung, Eigenspannungsanalysen 
am Synchrotron) 

Simulation der mechanischen Bauteilbean
spruchung, des Verschleißes und der Form
füllung beim Pulverspritzgießen. 

Die Entwicklungen werden durch Herstellung von 
Labormustern von Komponenten für Mikrozahn
ringpumpen [17] und mikrostrukturierten Form
einsätzen [4] aus verschleißbeständigen Metallle
gierungen oder Keramik verifiziert. Die bisherigen 
und künftigen Kenntnisse sollen dazu beitragen, 
am Projektende beurteilen zu können, für welche 
Anwendungen diese Komponenten langfristig 
wirtschaftlich hergestellt und ökonomisch einge
setzt werden können. 

4. Arbeitsprogramm und Meilensteine 

Für die Erzeugung von verschleißbeanspruchten 
Mikroteilen werden die Werkstoffprozesstechni
ken für die Materialien härtbarer Stahl, metalli
sche Gläser oder Keramik entwickelt. Mit den 
Fertigungsverfahren werden diese Materialien, 
die im Makroskopischen zu den verschleißbe
ständigen gehören, für Mikroteile verfügbar ge
macht. 

Als Prozesstechniken für Dernonstator und Pro
bekörper werden das PulverspritZgießen (FZK: 
Metal lnjection Molding=MIM und Ceramic lnjecti
on Molding=CIM) [11], das Fließpressen von Me
tallgläsern (HMI) [8] und die PVD-Beschich
tungstechnik (FZK) speziell für Mikroteile [15] 
entwickelt. 

Für die Herstellung der Metallgläser werden spe
zielle Legierungen mit geringer Kristallisations
neigung erschmolzen (HMI) [8]. Im Gegensatz zu 
Keramiken sind feinskalige Metallpulver mit ge
ringen mittleren Partikelgrößen kommerziell nicht 
erhältlich. Deshalb wird die lnertgasverdüsung 
von Metallschmelzen weiterentwickelt und Sicht
verfahren zur Gewinnung von Fraktionen mit mitt
leren Partikelgrößen unter 5 (.Jm getestet (GKSS) 
[13]. 

Zur Charakterisierung der für die verschleißbean
spruchten Demonstratorkomponenten ausgewähl
ten Werkstoffe und deren fertigungstechnischen 
Zustand werden anhand von Probekörpern bean
spruchungsrelevante Eigenschaften ermittelt. 
Diese Eigenschaften sind Biege- und Biegewech
selfestigkeit (FZK), Eigenspannungsverteilung 
(HMI), tribologische Messungen in Mikrodimensi
onen (FZK) und thermophysikalische Untersu
chungen (FZK) [15]. Zusätzlich dienen Lichtmik
roskop, REM, Oberflächenanalyse mittels interfe
renzoptischer Topographieerfassung und metal
lographische Schliffanalyse der Begutachtung der 
Qualität von Probekörpern und Demonstrator
komponenten (FZK, HMI). Weitere Analyse- und 



Prüfmethoden werden in den folgenden Berichten 
der HGF-Kollegen aufgeführt [4, 8, 11, 13, 15). 

Parallel dazu sind Sirnutationen zur mechani
schen Beanspruchung einiger Demonstratorkom
ponenten (FZK) [7], die Modeliierung von Reibung 
und Verschleißprozessen an einem Demonstrator 
(GKSS) [5] sowie die Simulation zum Pulver
spritzgießen von Probekörpern [11] und Demon
statorkomponenten in Arbeit. 

Nach der Umsetzung der Designs der Industrie
partner [18] zu den Demonstratorkomponenten in 
Layouts für mikrostrukturierte Formeinsätze [4] 
wurden/werden diese beschafft. Die Formeinsät
ze werden auf Abformbarkeit hin untersucht [4, 8] 
und Demonstratoren hergestellt [4]. 

Folgende Meilensteine wurden bereits erreicht: 

Feinskalige Pulverchargen aus verschleißbe
ständigen Legierungen (z.B. Stahl 17-4PH) 
erzeugt [13], 

Feedstock für das Metall-Pulverspritzgießen 
(MIM) von Mikroteilen entwickelt [4], 

Versuche zum PIM von Mikroteilen zur Her
stellung von Probekörpern durchgeführt [11], 

Werkzeuge und Gläser zum Fließpressen von 
Mikroteilen entwickelt [8], 

Fließpressen von Mikrostrukturen durchge
führt [8], 

Schichtsysteme für verschleißbeanspruchte 
Mikroteile gefunden [15], 

Verschleißmessungen in Mikrodimensionen 
durchgeführt [15], 

Simulationsrechnungen und Charaktersierun
gen von Probekörpern zur Auslegung der 
Demonstratoren bezüglich Geometrie und 
Materialauswahl ist erfolgt [4, 7, 11, 15]. . 

An den Aufgaben zu der Erfüllung der künftig 
anstehenden Meilensteinen wird intensiv gearbei
tet: 

Realisierung der Demonstratoren [4] 

Analyse von Labormustern und Test der De
monstratoren 

Damit ist das Teilprojekt MALVE-B hinsichtlich 
der im Projektantrag formulierten Ziele und Mei
lensteine im Plan. Es ist jedoch mit dem Errei
chen der Meilensteine deutlich geworden, dass 
weiterer Entwicklungsbedarf für das Erreichen 
einer reproduzierbaren Qualität besteht und neue 
Aufgaben entstanden, deren Lösung erfolgte bzw. 
in Arbeit ist. Deshalb werden die Arbeiten zur 
Charakterisierung der Werkstoffe und Demonstra
torkomponenten wie auch die Simulationsarbeiten 
fortgeführt. 
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Zum Stand der Entwicklungen gehen detailliert 
die nachfolgenden Beiträge der Projektpartner 
ein. Im folgenden Kapitel 5 wird ein Überblick 
über die den Autoren wichtigsten Ergebnisse des 
Teilprojektes MALVE-B gegeben. 

5. Stand des Teilprojektes MALVE-B 

5.1 Materialien 

Beim Pulverspritzgießen werden als Ausgangs
werkstoffe Formmassen verwendet. Dabei han
delt es sich um sogenannte Feedstocks aus po
lymeren Binder und Metall- oder Keramikpulver. 

National und international werden Legierungspul
ver verschleißfester Stähle von mehreren Firmen 
kommerziell hergestellt [3, 9]. Die Pulverqualitä
ten für Stähle reichen jedoch häufig hinsichtlich 
ihrer Reinheit nicht aus, zudem ist die mittlere 
Partikelgröße der Pulver zur Abformung der Bau
teildetails und den gewünschten Oberflächenqua
litäten deutlich zu groß. Die minimalen Wandstär
ken an den kleinsten Demonstratorkomponenten 
betragen ca. 100 (Jm, die Details unter 20 (Jm. 
Deshalb war das Ziel, Stahlpulver mit einer mittle
ren Partikelgröße unter 5 (Jm herzustellen. 

Mit der Pulverherstellung in lnertgasanlagen, wie 
der PIGA/EIGA-Pilotverdüsungsanlage des 
GKSS, wurden sphärische Pulver mit besonders 
reinen Oberflächen erzeugt. Es wurden härtbare 
Stähle verdüst, wobei sich für den korrorions
beständigsten und deshalb favorisierten Stahl 
1.4542 (entspricht 17 -4PH) leider die größte mitt
lere Partikelgröße einstellte. Durch die nachträgli
che Installation einer Vorwärmung des Verdü
sungsgases konnte eine Erhöhung der Feinpul
verausbeute um ca. 10 % erreicht werden. Je
doch konnte auch damit noch keine mittlere Parti
kelgröße unter 5 (Jm erzielt werden. Dies wurde 
bisher jedoch durch zweimaliges Sichten von 
verschiedenen Pulvern erreicht [13]. 

Beim Mikro-Pulverspritzgießen müssen während 
der Formfüllung die Formmassen (Feedstocks) 
eine geringe Viskosität und beim Entformen ins
besondere von dünnwandigen Bauteilen mit ho
hem Fließlängen-zu-Wand-dicken-(=Aspekt) Ver
hältnis eine hinreichend hohe Festigkeit aufwei
sen. Kommerzielle Feedstocks mit der geforder
ten niedrigen Pulverpartikelgröße sind nur für 
Keramiken erhältlich. Diese Feedstocks auf Poly
acetalbasis mit den Keramikpulvern Aluminium
oxid (mittlere Partikelgröße d50 ca. 0,5 (Jm), Zir
konoxid (d50 ca. 0,35 (Jm ) und Aluminiumoxid
Zirkonoxid (19 %)-Mischkeramik wurden zur Pro
zessentwicklung, Herstellung der Probekörper 
und Demonstratorkomponenten verwendet. Feed
stocks mit geeigneten feinskaligen Pulvern für 
härtbare Stähle mußten selbst entwickelt werden. 



Da der Polyacetalbinder alleine jedoch nicht ver
fügbar ist, wurden nach Tests verschiedene Bin
dersysteme die Binder auf Polyamidbasis für die 
eigene Feedstockherstellung favourisiert. Die 
minimalen Strukturbreiten für Keramik liegen bei 
20 JJm, für Metall bei 50 JJm bei einem Aspektver
hältnis (AR= Höhe zu Breite) von Ober 1 0 [11 ]. 

Auch metallische Massivgläser sind aufgrund 
ihrer Festigkeit, Verschleißbeständigkeit, guten 
Korrosionsbeständigkeit und Kavitationswider
stand attraktive Werkstoffe. Oberhalb der Glas
Obergangstemperaturen werden sie im superplas
tischen Zustand verformt. Es wurden Legierun
gen entwickelt, die während der Verarbeitungszeit 
nicht zur Kristallisation neigen. Durch Optimierung 
der Legierungszusammensetzung wurde ein 
ZrTiCuNiBe-Gias und ein PdCuNiP-Gias für die 
Mikrostrukturierung entwickelt und geeignete 
Umformparameter ermittelt [8]. 

5.2 Fertigungsverfahren 

Neben der Materialentwicklung für das Mikro
Pulverspritzgießen [13] wurden die Spritzparame
ter für eine vollständige Formfüllung und deforma
tionsfreie Entformung ermittelt [11]. Ein Spritz
gießwerkzeug wurde gefertigt, um deformations
undweitgehend rißfreie Probekörper herzustellen. 
Es wurden verschiedene Anspritzvarianten für 
Probekörper untersucht: Anspritzen Ober einen 
zentralen Angusspunkt oder ganzflächig von der 
ROckseite eine Substratplatte. Im letzten Fall er
folgt die Vereinzelung der Grünlinge nach dem 
Spritzgießen durch Stirnplanfräsen zur Entfer
nung der Substratplatte. 

Anhand der Entbinderungsversuche mit Probe
körpern und durch thermoanalytische Analyse der 
Bindersysteme wurden die Entbinderungsparame
ter an die Geometrie der Probekörper und mikro
strukturierten Bauteile angepasst [4, 11]. 

Probekörper, Teststrukturen und erste Mikrokom
ponenten für die Demonstratoren "Mikrozahnring
pumpe" und "Mikrozahnrad" wurden aus kommer
ziell erhältlichen Feedstocks auf Polyacetalbasis 
mit Keramikpulvern spritzgegossen und gesintert 
[4, 11]. Die erreichten Dichten lagen zwischen 
97,5 und 99,5 % der theoretischen Dichte [11]. 
Das Sintern der Stahlteile aus 17 -4PH erfordert 
eine weitere Verbesserung [4]. 

Untersuchungen an und mit verschiedenen Form
einsätzen für Demonstratorteile zeigen, dass die 
durch LIGA und UV-LIGA hergestellten Nickel
tormeinsätze durch Mikro-Pulverspritzgießen ab
geformt werden können. 

Für das Fließpressen wurden zunächst die Me
tallgläser durch Tarnperprozesse Ober einige 
Stunden ähnlichen thermischen Prozessparame
tern unterzogen, wie sie beim eigentlichen Fließ-
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pressen erwartet wurden. Es wurden zunächst 
Stäbe und Platten im Millimetermaßstab aus der 
Legierung "V4" Zr46.a Tia.2CU7,sNi1oBe27,s und aus 
PUCINAP (Pd4oCu30Ni10P20) hergestellt. Erfolg
reich abgeformte minimale Teststrukturen aus V4 
waren u.a. Zylinderstrukturen mit minimal 80 JJm 
Durchmesser und 100 JJm Höhe. Ebenfalls wur
den Probekörper in Form von Stiften mit einem 
Durchmesser von 1 mm sowie Zahnrädern aus 
V4 mit Zahnkopfbreiten von 50 JJm mit einem 100 
JJm tief geätzten Siliziumfarmeinsatz erzeugt [8). 
Derzeit erhältliche Siliziumformen mit größerer 
Strukturtiefe weisen einen Hinterschnitt von min
destens 1 o auf, weshalb sich Entformungsprob
leme ergeben. 

Zur Vorbehandlung von Mikrostrukturen für eine 
PVD-Beschichtung wurde ein Plasma-Reinigungs
ätzschritt entwickelt, um die Temperaturbeanspru
chung der Mikrostrukturen möglichst gering zu 
halten {< 500 °C). Zur Beschichtung von Stahltei
len aus 17-4PH wurden diamantähnliche C
Schichten sowie TiN- und TiN/TiC-Schichten auf 
Haftfestigkeit und Härte untersucht. Nach Plas
mabehandlung zur Reinigung und Aufrauhen der 
Oberfläche (50 nm) erwiesen sich 3-4 JJm dicke 
TiN- oder Multilayer-TiNrriC-Schichten als haft
fest und hart [15]. 

5.3 Charakterisierung 

Die Festigkeit keramischer Werkstoffe hängt in 
erster Näherung ausschließlich von der Oberfllä
chenqualität ab. Für Probekörper aus AI203- und 
Zr02- und Mischkeramik wurden im Vier-Punkt
Biegeversuch Festigkeitswerte ermittelt, die den 
Herstellerangaben für standardisierte makrosko
pische Prüfkörper entsprechen. Der erreichte 
relativ hohe Weibuii-Wert von 9 bis 13 für AI203-
bzw. Mischkeramik ist für dynamische Festig
keitsuntersuchungen voraussichtlich ausreichend 
[15]. 

Für die tribologische Charakterisierung mit dem 
System Stift-Scheibe wurden spritzgegossene 
und kommerzielle Keramikscheiben verwendet. 
Bei einem Gleitweg von 200 m kommt es bei 
Gleitgeschwindigkeiten von 50 mm/sec in deioni
siertem Wasser zum Übertrag des Stiftmaterials 
(Stahl 1.4542) auf die Keramikscheiben. Unbe
schichtete Stahlstifte zeigen einen sehr hohen 
Verschleiß, so dass vermutlich Keramikkompo
nenten im Demonstrator Zahnringpumpe nur mit 
einer beschichteten Stahlwelle kombiniert werden 
können [15]. 

Im Rahmen der Eigenspannungsanalyse wurde 
für die TiN-Schichten eine (111 )-Fasertextur 
senkrecht zur Oberfläche und Druckeigenspan
nungen nachgewiesen. An den Keramikprobekör
pern wurden auf Vorder- und ROckseite Eigen
spannungsverhältnisse mit unter 100 MPa Druck-



oder Zugeigenspannungen ermittelt [15]. Weitere 
Untersuchungen sollen klären, ob diese Eigen
spannungen auf das Vereinzeln der Probekörper 
oder auf den Sinterprozess zurückzuführen sind. 

Im Rahmen der thermophysikalischen Untersu
chungen wurde die Wärmeleitfähigkeit als Funkti
on der Temperatur zwischen 20 und 150 oc ermit
telt. Die Wärmeleitfähigkeitswerte gemessen an 
Wellen der Zahnringpumpe (1.4542) nehmen mit 
steigender Temperatur von 0,16 W/cmK zu und 
steigen auf 0,23 W/cmK analog den Herstelleran
gaben. Wärmeleitfähigkeitswerte von beschichte
ten Stahlproben werden durch das Beschich
tungsmaterial (Dicke 3 J.Jm) bestimmt: TiN = 0,2 
W/cmK; TiN/TiC = 0,16 W/cmK; C = 0,07 W/cmK. 
Die an den Keramikprobekörpern gemessenen 
Werte fallen für Al20 3 mit zunehmender Tempera
tur von 0,255 auf ca. 0,2 W/cmK, steigen für Zr02 

von 0,023 auf 0,025 W/cmK [15]. 

5.4 Simulation 

Mit Hilfe des FEM-Tools ABAQUS wurde eine 
Bauteilsimulation zur mechanischen Belastung 
von Komponenten des Demonstrators Mikrozahn
ringpumpe durchgeführt. Damit wurden das mitt
lere Drehmoment sowie die maximalen Haupt
spannungen cr1 bei guter Drehbarkeit der ver
zahnten Komponenten ermittelt. Gleichzeitig wur
den verschiedene Geometriedaten variiert, womit 
unterschiedliches Spiel zwischen den verzahnten 
Komponenten simuliert (0 bis 3 J.Jm) wurde, um 
vorauszusagen, ob die Zahnringpumpe leicht läuft 
(cr1 = 50 MPa) oder klemmt (cr1 > 200 MPa). Da
durch wurde deutlich, dass die Realisierung einer 
funktionierenden Zahnringpumpe neben der not
wendigen Material- und Verfahrensentwicklung 
auch durch die Umsetzung des Designs mit Mik
rometergenauigkeit außerordentlich anspruchsvoll 
ist [7]. 

Es wurde ein mechanisches Modell zur Simulati
on Reibung und Verschleißprozesse entwickelt 
und zunächst an Literaturwerten über Verschleiß
verhalten verifiziert. Die Einflußumgebung inner
halb der Kontaktzone setzt sich primär zusammen 
aus Mikrokontaktzonen unterschiedlicher Aus
dehnung und den lasttragenden Bereichen, be
stehend aus elastischen und viskosen Kompo
nenten. Alle Annahmen wurden auf Mikro-Ebene 
getroffen [5]. 

Zum Pulverspritzgießen von Probekörpern wur
den mit den kommerziellen Softwaretons 
ABAQUS und MOLDFLOW das Füllverhalten von 
mikrostrukturierten Formeinsätzen sowie Druck
und Temperaturverteilung in den Kavitäten ermit
telt. Dadurch wurde deutlich, dass die Probekör
per abhängig von der Kavität (Ort im Formein
satz) mit etwas unterschiedlichen Parametern 
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spritzgegossen und deshalb einzeln dokumentiert 
und charakterisiert werden. Damit soll geklärt 
werden, ob geringe Unterschiede z.B. in der Füll
zeit einen Einfluss auf die Bauteileigenschaften 
besitzen. Das kommerzielle Softwaretool 
MOLDFLOW erlaubt nur eine qualitative Berech
nung des Mikro-Pulverspritzgießprozesses [11]. 

6. Ausblick 

Die wichtigsten Aufgaben für die verbleibende 
Projektlaufzeit sind die Lieferung von spezifikati
onsgerechten Formeinsätzen für die Demonstra
torkomponenten, die Material- und Verfahrens
entwicklung hinsichtlich spezifikationsgerechte 
Demonstratorherstellung voranzutreiben und die 
Reproduzierbarkeit zu erhöhen. Die Charakteri
sierung weiterer Probekörper vor allem in Dauer
versuchen komplettiert die Kenntnisse, die Cha
rakterisierung von Demonstratorkomponenten 
folgt. Die Simulationsarbeiten werden fortgeführt 
und die Ergebnisse verifiziert. Abschließend sol
len gemeinsam mit den Industriepartnern die De
monstratorbauteile hinsichtlich Marktfähigkeit 
beurteilt werden. 
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Zusammenfassung 

Die EIGA-Technologie (Eiectrode lnduction Melting Gas Atomization) ist ein tiegelfreies Verfah
ren zur Herstellung von gasverdüsten Legierungspulvern. Die Technologie wird erläutert und 
die Vor- und Nachteile des Verfahrens dargestellt. Mit der EIGA-Technik wurden verschiedene 
Stahllegierungspulver hergestellt. Der Feinpulveranteil kleiner 20 Mikrometer lag zwischen 8,8 
und 13,8 Gew.%. ln Rahmen von Testreihen unter Verwendungzweier verschiedener Sichter
typen wurde versucht, Pulverfraktionen der Spezifikation 100% kleiner 5 Mikrometer abzutren
nen. Für die stark zur Agglomeration neigenden Pulverteilchen der ferromagnetischen Legie
rung 1.4542 konnte dies nicht erreicht werden. Für nichtmagnetische Edelstahlpulver erscheint 
das Ziel erreichbar. 

1. Einleitung 

Zur Herstellung von verschleißbeanspruchten 
Mikroteilen, die im Rahmen des HGF-Strategie
fonds-Projektes "MALVE-Teilprojekt B" durch Pul
verspritzgießen erzeugt werden sollen, werden 
äußerst feine Edelstahlpulver benötigt. Um die 
feinen Konturen der Mikrokomponenten gut abbil
den zu können, besteht die Forderung, daß alle für 
das Mikro-Pulverspritzgießen verwendeten Pul
verteilchen einen Durchmesser kleiner als 5 11m 
[5, 6] haben. Dieses ist eine sehr schwierig zu 
erfüllende Forderung, wenn man bedenkt, daß für 
herkömmliches Metallpulver-Spritzgießen Pulver 
kleiner 45 11m und in Einzelfällen < 20 11m benötigt 
wird, was für viele Pulverherstellungstechniken 
nur schwer zu erreichen ist. Zur Erzielung optima
ler Bedingungen während des Spritzgießans und 
des anschließenden Sinterns sollen die Pulver
teilchen darüber hinaus möglichst kugelförmig 
sein. 

Feine, kugelförmige Metallpulver lassen sich am 
besten mit Hilfe einer Gaszerstäubung herstellen. 
Dabei ist es bislang aber nicht möglich, daß die 
gesamte durch die Gasverdüsung erzeugte Pul
vareharge eine Obergrenze in der Teilchengröße 
von 5 11m aufweist [1]. Neben der Herstellung von 
sphärischem Pulver mit einem hohen Anteil an 
feinem Pulver gehört zur Bereitstellung dieses 
Pulvers im zweiten Schritt also immer auch die 
Abtrennung des Feinpulveranteils kleiner 5 11m 
aus dem verdüsten Pulver dazu. ln diesem Bei
trag werden die Versuche beschrieben, Pulver 
der Edelstahllegierung 1.4542, die voraussichtlich 
die beste Eigenschaftskombination für den vorge
sehenen Verwendungszweck aufweist, durch 
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Verdüsung herzustellen und daraus den Feinpul
veranteil kleiner 5 11m abzutrennen. 

2. Pulververdüsung mit der EIGA-Technik 

Die Herstellung des 1.4542-Edelstahlpulvers wur
de zunächst mit Hilfe der EIGA-Technik [2] (E
Iectrode !nduction Melting Gas ~tomization) in der 
GKSS Pulververdüsungsanlage PIGA durchge
führt. Eine schematische Darstellung der Verdü
sungsanlage ist in Abb. 1 wiedergegeben. Bei 
Verdüsungen mit der EIGA-Technik befindet sich 
in der Ofenkammer der Pulververdüsungsanlage 
anstelle des Plasmabrenners und des Kupfertie
gels ein Gestell, das eine stabförmige Edelstahl
elektrode von etwa 40 mm Durchmesser aufneh
men kann. Die Elektrode taucht mit ihrem unteren 
Ende in eine Induktionsspule ein (Abb. 2), wo sie 
induktiv aufgeschmolzen wird. Zum gleichmäßi
gen Abschmelzen wird die Edelstahlstange in 
Rotation versetzt. Die Geschwindigkeit der Elekt
roden-Zuführung wird so gewählt, daß der durch 
das Abschmelzen auftretende Massenverlust 
ausgeglichen wird. Die von der Elektrode abtrop
fende Schmelze fällt durch die Mitte einer Ring
schlitzdüse, in der sie von unter hohem Druck aus 
dem Schlitz der Düse austretendem Argongas in 
feine Schmelztröpfchen in den Verdüsungsturm 
hinein zerstäubt wird. 

Der unter der Ofenkammer angeordnete Verdü
sungsturm ist in seinem geometrischen Abmes
sungen so ausgelegt, daß die durch die Zerstäu
bung erzeugten Schmelztröpfchen erstarren, be
vor sie die Wandungen des Verdüsungsturmes 
berühren, wodurch die erstarrten Pulverteilchen 
sehr kugelförmig werden. Über ein Förderrohr, 
das vom unteren Teil des Verdüsungsturmes ab-



Pulververdüsungsanlage PIGA 1/300 

Plasmabrenner Bewegungseinrichtung 
Chargiereinrichtung_ 
Plasmabrenner 
Kupfertiegel/Überführungssystem/Gasdüse 
Ofenkammer 
Vakuumpumpstand 
Verdüsungsturm 
Förderrohr 
Zyklon 
Pulverkanne Gebläse 

Abb. 1: Schematische Darstellung der Verdüsungsanlage, in der die EI GA-Technik betrieben wird. 

geht, wird das Argon/Metallpulvergemisch einem 
Zyklon zugeführt, der das Stahlpulver weitestge
hend vom Argongas trennt. Das Metallpulver wird 
in einer unter dem Zyklon angebrachten und mit 
ihm gasdicht verbundenen Pulverkanne aufge
fangen. 

Elektroden

zufohrung 

Ofenkammer 

... -·- Elektrode 

Induktionsspule 

GasdOse 

-·· Zerstäubte Tröpfchen 

Verdüsungsturm 

Abb. 2: Schematische Darstellung der Pulverver
düsung mit der E/GA-Technik. 
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Alle Anlagenteile sind vakuumdicht miteinander 
verbunden. Durch mehrfaches Evakuieren und 
Spülen mit Argon kann eine sehr reine Inertgasat
mosphäre in der Anlage geschaffen werden. 
Demzufolge ist die Kontamination des Pulvers 
während der Verdüsung, die unter Argon-Normal
druck stattfindet, durch 0 2, N2 und H20 sehr nied
rig. Da das zu verdüsende Material während des 
Schmelzens und Verdüsens mit keinem Struktur
material in Berührung kommt, kann es auch zu 
keinen weiteren Verunreinigungen von anderer 
Seite her kommen. 

Bei der EIGA-Technik handelt es sich um eine 
tiegelfreie Technik, die auch für reaktive Metalle 
geeignet ist. Insbesondere Titan und Titanlegie
rungen lassen sich mit der EIGA zerstäuben. Ein 
weiterer Vorteil der EIGA-Technik besteht darin, 
daß mit relativ kleinen Leistungen große Mengen 
Pulver erzeugt werden können, da an der Elekt
rodenspitze immer nur verhältnismäßig kleine 
Volumina aufgeschmolzen werden. Der Schmelz
strahl hat bei der EIGA einen verhältnismäßig 
kleinen Durchmesser, was für die Feinpulveraus
beute vorteilhaft ist. Andererseits ist eine für die 
Feinpulverausbeute ebenfalls vorteilhafte Über
hitzung der Schmelze kaum möglich, da die 
Schmelze durch ihr Eigengewicht sofort abtropft. 



Ebenfalls nachteilig für die Feinpulverausbeute ist 
die Tatsache, daß für diese Technik nur "frei fal
lende Düsen" zur Zerstäubung verwendet werden 
können. Dennoch hat bei frei fallenden Düsen das 
Gasdüsendesign große Bedeutung für die Fein
pulverausbeute. Wichtige Faktoren sind hierbei 
die Größe der zentralen Gasdüsenöffnung, d.h. 
der Durchmesser des Gasaustrittsschlitzes sowie 
der Winkel, unter dem das Gas aus der DOse aus
tritt und auf den Schmelzstrahl auftrifft (Abb. 2). 

Nach der Festlegung auf eine bestimmte Gasdü
se mit weiteren optimierten Parametern, wie z. B. 
der Breite des Gasaustrittsschlitzes und des Dru
ckes des Verdüsungsgases wurden 4 verschie
dene Edelstahllegierungen (1.4104, 1.4112, 
1.4404, 1.4542) zum Test verdüst Dabei zeigte 
sich leider, daß die Legierung 1.4542 von allen 4 
Stahlsorten die geringste Feinpulverausbeute hat. 
Trotz gleicher Verdüsungsbedingungen resultierte 
bei der 1.4542-Legierung ein Feinpulveranteil von 
nur 8,8 Gew.% < 20 Jlm im Gegensatz zu 13,8 
Gew.% < 20 Jlm bei der Edelstahlsorte 1.4404. 

ln Abbildung 3 ist die Pulverteilchengrößenvertei
lung des Stahlpulvers 1.4542 dargestellt. Aus 
Abbildung 3 wird deutlich, daß nur 3,6 Gew.% der 
Pulverteilchen einen Druchmesser < 10 !lm besit
zen. Dieser Feinpulveranteil ist zwar recht hoch 
im Vergleich zur Feinpulverausbeute, die mit an
deren Anlagen durch Gasverdüsung erzielt wer
den; um hieraus jedoch eine nennenswerte Men
ge Pulver kleiner als 5 Jlm abzutrennen, ist er 
aber viel zu niedrig. 
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Abb. 3: Pulverteilchengrößenverteilung von Stahl
pulver der Legierung 1.4542 hergestellt mit der 
EI GA-Technik. 

Nachdem andere Maßnahmen zur Erhöhung der 
Feinpulverausbeute, wie z. B. der Einsatz einer 
neu ausgelegten lnduktionsspule, mit der durch 
eine Temperaturerhöhung der Schmelze die Vis
kosität und die Oberflächenspannung der zu ver-
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düsenden Schmelze verringert werden sollte, 
nicht erfolgreich verlaufen waren, wurde noch 
eine Beheizungsanlage für das Verdüsungsgas 
konzipiert, gebaut und in Betrieb genommen. Die 
Erhöhung der Verdüsungsgastemperatur führte 
zwar zu einer Steigerung der Feinpulverausbeute, 
jedoch nicht in einem Maße, daß sich das Ab
trennen von Pulverteilchen kleiner 5 Jlm gelohnt 
hätte. Um den Projektpartnern Forschungszent
rum Karlsruhe und den Industriepartnern für erste 
Versuche jedoch 1.4542-Pulver zur Verfügung 
stellen zu können, wurde eine größere Menge 
von 1.4542-Stangenmaterial mit der EIGA
Technik verdüst und anschließend wurden daraus 
5 kg 1.4542-Pulver < 25 !lm mittels einer Ultra
schall-Sieb-maschine abgetrennt. 

Wie oben bereits beschrieben, ist die EIGA
Technik auch für die Herstellung von Titanlegie
rungspulver geeignet. Aus diesem Grunde wurde 
unter den für Stahl optimierten Verdüsungsbedin
gungen auch eine Ti 6AI ?Nb-Legierung mit Ar
gon zerstäubt. Dabei wurde eine Feinpulveraus
beute von 35 Gew.% < 45 Jlm und immer noch 
8,5 % < 20 !lm erzielt, was für diese Legierungs
klasse eine ausgezeichnete Feinpulverausbeute 
darstellt. 

3. Kommerziell verfügbares 1.4542-Edel
stahlpulver 

Im Verlauf dieses Projektes kam die Firma 
Osprey, England, in die Lage, aufgrund einer 
neuartigen, bis jetzt nicht veröffentlichen Verdü
sungstechnik Edelstahlpulver mit einem sehr ho
hen Feinpulveranteil herzustellen [3}. Im Verlaufe 
des Sommers 2000 wird voraussichtlich auch die 
Firma Wideflow in der Lage sein, sehr feines 
Stahlpulver - mit einer bislang allerdings noch 
nicht bekannten Teilchengrößenverteilung - her
zustellen [4]. Osprey bietet diese ebenfalls durch 
Argongas verdüste Pulver in verschiedenen Fein
heitsgraden an. Es wurde Edelstahlpulver der 
englischen Norm 17 -4PH in zwei unterschiedli
chen Pulverfeinheitsgraden bestellt, und zwar 
wurde Pulver der Spezifikation 80 % < 22 Jlm und 
90 % < 5 !lm gekauft. Die englische Norm 17 -4PH 
entspricht weitestgehend der deutschen Werk
stoffnummer 1.4542. Aus der chemischen Analy
se der Pulver kann entnommen werden, daß le
diglich der Mangangehalt mit 0,7 Gew.% außer
halb der 1.4542-Norm (Mn-Gehalt 1,5 Gew.%) 
liegt. Von den beiden unterschiedlich feinen 17-
4PH-Pulvern wurde die Pulverteilchengrößenver
teilung mit Hilfe eines Laser-Granulemeters be
stimmt. Während für das gröbere Pulver die so 
ermittelte Teilchengrößenverteilung gut mit der 
von der Firma Osprey analysierten Verteilung 
übereinstimmt, ist dieses für die feinere Spezifika
tion leider nicht der Fall. Die mit dem Laser-



Granufometer analysierte Teilchengrößenvertei
lung dieses feineren Pulvers ist in Abb. 4 wieder
gegeben. 
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Abb. 4: Pulverteilchengrößenverteilung des 17-
4PH Ausgangspulvers 90 % < 5 flm. 

Es zeigt sich, daß nur 72,5 Gew.% der Pulverteil
chen einen Durchmesser kleiner als 5 flm haben 
und daß damit die spezifizierten 90 Gew.% < 5 
flm bei weitem nicht erreicht werden. Daß die in 
Abbildung 4 dargestellte Größenverteilung die 
tatsächliche Verteilung eher wiedergibt als die der 
Osprey-Analyse, belegen weitere mit einem Laser 
Maßsystem anderen Typs erzielten Pulverteil
chengrößenverteilungen, denen zufolge sogar nur 
etwas weniger als 70 Gew.% aller Pulverteilchen 
einen Durchmesser kleiner 5 flm besitzen. 

Wie man aus der in Abbildung 4 gezeigten Teil
chengrößenverteilung weiterhin entnehmen kann, 
kommen im feineren 17-4PH-Ausgangspulver 
Teilchen mit einem Durchmesser größer als 10 
flm vor. 

Abb. 5: Rasterelektronische Aufnahme des 17-
4PH-Pu/vers der Spezifikation 90 % < 5 prn. 

Dieses wurde durch rasterelektronenmikroskopi
sche Untersuchungen bestätigt. Das größte dabei 
gefundene Pulverteilchen hatte einen Durchmes-
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ser von etwa 14 flm. ln Abbildung 5 ist eine ras
terelektronenmikroskopische Aufnahme des 17-
4PH-Pulvers der Spezifikation 90 % < 5 flm ge
zeigt. Mit Ausnahme der zu hohen Teilchenober
grenze sind diese Pulver aufgrund seiner sphäri
schen Form aber gut fOr das Mikro-Pulver
spritzgießen geeignet [5, 6]. Im nächsten Kapitel 
werden die Versuche beschrieben, aus dem 17-
4PH-Pulver die groben Pulverteilchen abzutren
nen, mit dem Ziel, ein Pulver zu erhalten, dessen 
Teilchen alle kleiner als 5 flm sind. 

4. Abtrennung des Feinpulveranteils < 5 f.!m 

Eine vorhandene Pulvercharge bei einem Trenn
schnitt von ca. 5 flm in einen Fein- und einen 
Grobpulveranteil aufzuteilen, stellt fOr die Trenn
technik eine sehr große Herausforderung dar. Die 
schärfsten Trennschnitte werden normalerweise 
beim Einsatz der Siebtechnik erzielt. Für größere 
Pulvermengen eignet sich die Siebtechnik jedoch 
nur hinunter bis zu Trennschnitten von ca. 20 flm. 
Zwar gibt es auch Siebe bis hinunter zu Ma
schenweiten von 5 flm, diese Siebe haben jedoch 
einen kleinen Durchmesser und darüber hinaus 
beträgt die für die Pulverteilchen offene Fläche 
nur wenige Prozent der gesamten Siebfläche, so 
daß diese Siebe nur fOr Testsiebungen von eini
gen Gramm Pulver geeignet sind. 

Um größere Pulvermengen bei Trennschnitten 
kleiner als 20 flm aufzuteilen, werden normaler
weise Sichter eingesetzt, bei denen allerdings die 
Schärfe des Trennschnittes nicht so gut wie bei 
einer Siebung ist, was durch das Prinzip der Tren
nung begründet ist. Bei einer Sichtung wird das 
zu sichtende Pulver von einem Gasstrom erfaßt 
und es trifft dann auf ein mit Öffnungen 
versehenes rotierendes Rad, wobei nur die klei
neren und damit schnelleren Teilchen dieses Rad 
passieren können. Je höher die Drehzahl dieses 
Rades ist, umso niedriger liegt der Trennschnitt, 
d. h. umso feineres Pulver wird abgetrennt. 

Zur Abtrennung der Pulverteilchen kleiner 5 flm 
wurde zunächst ein Turbo-Sichter der Firma Nis
hin verwendet. Die Drehzahl des Sichterrades 
wurde so eingestellt, daß laut Angabe des Her
stellers ein Trennschnitt bei 5 flm erfolgen sollte. 
Als Aufgabegut wurde das 17 -4PH Pulver der 
Spezifikation 80 % < 22 flm eingesetzt. Das aus 
dieser Sichtung hervorgegangene Feinpulver 
wurde mit Hilfe eines Laser-Granufometers analy
siert: Während nur ca. 60 % der Pulverteilchen 
einen Durchmesser kleiner als 5 flm aufwiesen, 
waren aber deutlich Pulverteilchen größer 1 0 flm 
vorhanden, d. h. das aus dieser Spezifikation 
abgetrennte Feinpulver war nicht feiner als die 
gekaufte 17 -4PH Spezifikation 90 % < 5 f.lm. Dar
über hinaus waren durch diesen Trennschnitt nur 



etwa 40 % des Pulvers < 5 j.lm aus der Aufgabe
menge in den Feinanteil gelangt, während etwa 
60 % im Grobanteil verblieben sind. 

Nach diesem ersten wenig erfolgversprechenden 
Trennversuch wurde als nächstes die Drehzahl 
des Sichterrades deutlich erhöht, so daß gemäß 
Hersteller ein Trennschnitt bei 1 ,5 j.lm resultieren 
sollte. Aufgegeben wurde jetzt Pulver der Spezifi
kation 90 % < 5 j.lm. ln Abbildung 6 ist die Pulver
teilchengrößenverteilung des Feinpulveranteils 
nach diesem Trennschnitt wiedergegeben. Ein 
Vergleich mit der in Abbildung 4 dargestellten 
Teilchengrößenverteilung des Aufgabematerials 
zeigt, daß sich die beiden Größenverteilungen 
kaum unterscheiden, d. h. es hat kaum eine 
Trennung in feines und grobes Pulver stattgefun
den. Besonders nachteilig ist es dabei, daß auch 
nach diesem sehr fein eingestellten Trennschnitt 
immer noch Pulverteilchen mit einem Durchmes
s~r > 1 ~ j.lm im Fei~anteil enthalten sind (Abb. 6). 
Ern werteres negatrves Resultat dieses Sichtver
suches besteht darin, daß überhaupt nur 5,4 % 
der aufgegebenen Pulvermenge in den in Abbil
d~ng ~. dargestellten Feinpulveranteil gelangt 
srnd, wahrend aber andererseits 17,5 % der auf
gegebenen Pulvermenge als Verlust in der Anla
ge zurückgeblieben sind. Der Pulververlust be
steht hauptsächlich darin, daß sich Pulver an der 
mit Polyurethan beschichteten Innenwandung des 
Abscheidezyklons abgesetzt hatte, d. h. das 17-
4PH Pulver neigt relativ stark zum Kleben. 
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Abb. 6: Pulverteilchengrößenverteilung des Fein
pulveranteils nach dem Trennschnitt bei 1 5 pm 
(Sichter: Nishin Turbo-Sichter). ' 

Da sich. der Nis~in Turbo-Sichter als nicht tauglich 
zum Srchten dreses Edelstahlpulvers erwiesen 
hatte, wurden weitere Versuche mit dem Tur
boplex-Feinstsichter 50 ATP bei der Herstellerfir-
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ma Alpine gefahren. Als Aufgabegut wurde dies
mal jeweils 2 kg 17 -4PH Pulver der Spezifikation 
90 % < 5 j.lm verwendet. ln einem Versuch wurde 
für das. Sic~terrad eine mittlere Drehzahl einge
stellt, ern werterer Versuch wurde mit der maximal 
möglichen Drehzahl des Sichterrades durchge
führt. Abb. 7 zeigt die Pulverteilchengrößenvertei
lung des Feinpulveranteils nach der Sichtung mit 
der maximalen Drehzahl. Man erkennt, daß die
ses Pulver deutlich feiner als das Ausgangspulver 
der Spezifikation 90 % < 5 J.lm ist, denn alle Pul
verteilchen des Feinanteils haben einen Durch
messer kleiner als 9 j.lm und immerhin 99,2 % 
aller Teilchen sind kleiner als 7 J.lm. Trotz dieses 
ganz ermutigenden Resultates ist die Sichtung 
einer größeren Pulvermenge unter diesen Bedin
gungen nicht möglich, denn der Feinpulveranteil 
machte nicht einmal 1 % der aufgegebenen Pul
vermenge aus. Außerdem bleiben ca. 35 % des 
aufgegebenen Pulvers als Verlust im Sichter zu
rück. Das Pulver setzte sich nach der Zuführung 
mit Hilfe einer Dosierschnecke oberhalb des Sich
terrades sofort am Sichtergehäuse ab und bildete 
in kurzer Zeit eine regelrechte Brücke, so daß die 
Zuführungsöffnung fast ganz verstopft war. 

Der Versuch, bei dem das Sichterrad mit einer 
~ittl~re~ Drehzahl b~trieben worden war, zeigte 
ern ahnhches Ergebnrs. Aufgrund der niedrigeren 
Drehzahl war das feine Pulver etwas gröber (100 
% < 10 j.lm, 97,1 % < 7 J.lm) und der 
Feinpulveranteil mit 3,4 % etwas höher als beim 
Versuch mit der maximalen Drehzahl. Die durch 
Anklebungen in der Sichteranlage verursachten 
Pulververluste waren aber mit 42 % sogar noch 
etwas höher. 
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Abb. 7: Pulverteilchengrößenverteilung des Fein
pulveranteils nach einer Sichtung mit maximaler 
Sichterraddrehzahl (Sichter: Alpine Turboplex
Feinstsichter A TP 50). 

Wie die Versuche mit den beiden unterschiedli
chen Sichtertypen gezeigt haben, treten an den 
Innenwandungen beider Anlagen so starke Pul
verablagerungen auf, daß ein vernünftiger Betrieb 
z~~ ~ers~ellung .größerer Feinpulvermengen nicht 
moghch rst. Ber der Teilchengrößenbestimmung 



mit Hilfe des Lasergranulomsters wurde auch 
deutlich, wie stark die Pulverteilchen untereinan
der Agglomerate bilden. Beim normalen Betrieb 
des Granulometers, in welchem die PulverteU
ehen im Gerät für 1 - 2 Minuten durch Ultraschall 
dispergiert werden, wurden bei der Teilchengrö
ßenbestimmung der Feinpulver noch Agglomera
te mit einem Durchmesser von 20 - 100 1-1m ge
messen. Erst durch eine mehrere Minuten an
dauernde externe Ultraschallbehandlung konnten 
diese Agglomerate aufgelöst werden. Da diese 
Agglomerate durch den Gasstrom innerhalb des 
Sichters offensichtlich nicht aufgelöst werden, 
können die in den Agglomeraten vorhandenen 
feinen Pulverteilchen das Sichterrad nicht passie
ren, was zu den beschriebenen sehr geringen 
Feinpulverausbeuten führte. 

Diese starke Neigung zur Bildung von Agglo
meraten ist aber nicht typisch für alle feinen Edel
stahlpulver. Ein ebenfalls bei der Firma Osprey 
gekauftes Edelstahlpulver anderer Zusammen
setzung der Spezifikation 95 % < 16 1-1m wurde im 
Rahmen dieses Projektes mit einem Alpine
Sichter gleichen Typs aber älterer Bauart gesich
tet. Obwohl die Drehzahl des Sichterrades niedri
ger war als bei den Versuchen mit dem 17 -4PH 
Pulver resultierte ein Feinpulver mit einer Grö
ßenverteilung vergleichbar der in Abbildung 7 
gezeigten. Außerdem kam es zu deutlich weniger 
Anhattungen im lnnern des Sichters und der er
zielte Feinpulveranteil war noch akzeptabel, denn 
ca. 50 % des Pulvers kleiner 5 1-1m aus dem Aus
gangsmaterial gelangten ins Feinpulver. Das un
terschiedliche Verhalten der beiden Pulversorten 
wird auf ihr magnetisches Verhalten zurückge
führt. Während das 17 -4PH Pulver von einem 
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Permanentmagneten sehr stark angezogen wird, 
zeigte das andere Pulver beim gleichen Magne
ten nur geringe Anziehungstendenzen. Würden 
Mikroteile also aus unmagnetischem Edelstahl
pulver gewünscht werden, so würde vielleicht die 
Möglichkeit bestehen, Feinpulver der Spezifikati
on 1 00 % < 5 1-1m abzutrennen und beizustellen. 
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Zusammenfassung 

Ein Ziel des Teilprojektes B des HGF-Strategiefondsprojektes MALVE ist die Material- und Ver
fahrensentwicklung zum Mikrospritzgießen mit Metall- oder Keramikfeedstocks zur kosten
günstigen Herstellung von Mikrokomponenten aus verschleißbeständigen Werkstoffen. Im 
Rahmen der bisherigen Experimente standen Probekörper für werkstoffwissenschaftliche Un
tersuchungen sowie Bauteile für miniaturisierte Zahnringpumpen und mikrostrukturierte Kera
mikfarmeinsätze im Vordergrund. Zum Mikro-Pulverspritzgießen wurden entwickelte Feed
stocks mit hochlegiertem Stahlpulver (17-4PH) sowie kommerzielle Feedstocks mit Aluminium
und Zirkonoxidfraktionen verwendet. Ferner wurde untersucht, inwieweit der Mikrospritzgieß
prozess mit Hilfe kommerziell erhältlicher Softwaretools simuliert werden kann. Die Abtarmver
suche ergaben über die hergestellten Spritzgussteile hinaus einen weiteren Entwicklungsbe
darf insbesondere hinsichtlich der Verwendung feinerer Metallpulver sowie der Optimierung der 
Simulationsprogramme. 

1. Einleitung 

Die erwarteten innovations- und arbeitsmarktsti
mulierenden Impulse der Mikrosystemtechnik las
sen sich nur realisieren, wenn mikrotechnische 
Produkte einem breiten Konsumentenkreis zu
gänglich gemacht werden können. Hierzu ist eine 
Fertigung in Großserien mit den entsprechenden 
Herstellungstechnologien erforderlich. Als ebenso 
vielseitiges wie vielversprechendes Fertigungsver
fahren bietet sich dafür das Spritzgießen an. Im 
Folgenden wird daher über die Entwicklung einer 
Sondervariante, dem Mikro-Pulverspritzgießen, 
berichtet. Diese Arbeiten wurden in enger Koope
ration mit den begleitenden Industriefirmen Män
ner Bahlingen, Metallico Thale, Schunk Sinterme
talltechnik Gießen und Friatec Mannheim durch
geführt. 

2. Besonderheiten beim Mikrospritzgießen 

Für Mikrobauteile aus polymeren Werkstoffen 
stellt die Abformung durch Spritzgießen eine adä
quate Prozesstechnik dar [1]. Zur Adaption der 
industriell etablierten Spritzgießtechnologie für die 
Herstellung von Mikrokomponenten bedurfte es 
allerdings der Implementierung von Zusatzeinrich
tungen: der gegenüber dem konventionellen 
Spritzgießen entscheidende Unterschied liegt in 
dem Einsatz eines temperierten Werkzeuges, 
welches vor dem Einspritzen der Formmasse 
häufig über den Schmelzpunkt der Formmasse 
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erwärmt wird. Da Mikroteile wegen ihres begrenz
ten Volumens eine geringe Wärmekapazität auf
weisen, findet ein schneller Temperaturausgleich 
zwischen der Formmasse und der Werkzeug
wand statt. Um eine vollständige Formfüllung zu 
erreichen müssen deshalb die mikrostrukturierten 
Formeinsätze vor und während des Einspritzens 
erwärmt werden. Für eine deformationsfreie Ent
formung ist andererseits eine ausreichende me
chanische Festigkeit der Grünlinge erforderlich, 
wozu niedrige Werkzeugtemperaturen eingestellt 
werden müssen. Dieser Temperaturzyklus im 
Spritzgießwerkzeug bestimmt im wesentlichen die 
Gesamtzykluszeit 

Eine weitere Besonderheit der Mikrospritzgieß
technologie liegt im Evakuieren der Spritzgieß
werkzeuge. Dies ist notwendig, um Kompressi
ons- und Dieseleffekte in den sacklochartigen 
Formeinsätzen und damit thermische Schäden an 
Formmasse und Formeinsätzen zu verhindern. 

Unter Einsatz dieser als Mikrospritzgießen be
kannten Variante der industriell weit verbreiteten 
Spritzgießtechnologie können bereits heute 
Kunststoffstrukturen mit minimalen Lateralmaßen 
von 20 Jlm bei Aspektverhältnissen über 20 reali
siert werden. Die minimal replizierbaren Struktur
details liegen derzeit bei ca. 200 nm. Als Werk
stoffe kommen vorwiegend Thermoplaste zum 
Einsatz, die auch in der konventionellen Spritz
gießtechnik Verwendung finden und somit kos
tengünstig zur Verfügung stehen. Als Beispiele 



seien technische Thermoplaste wie PC, PMMA 
oder PA, aber auch Hochleistungspolymere wie 
PEEK, PSU oder LCP genannt [2]. Die Verarbei
tung leitrußgefüllter KUnststoffe wie PA 12-C oder 
POM-C ermöglicht elektrisch leitfähige Mikrostruk
turen, die in einem nachfolgenden Galvanikschritt 
zu Metall-Mikrokomponenten umkopiert werden 
können [3]. 

Die Entwicklung der Mikrospritzgießtechnologie 
ist damit aber noch nicht an ihrem Ende ange
langt. Vielmehr befinden sich neue Varianten, im 
Erprobungsstadium. Beispielsweise lässt das 
Micro Insert lnjection Molding, welches durch 
Einsatz von Einlegeteilen die umfangreiche Auf
bau- und Verbindungstechnik vereinfacht, eine 
deutliche Reduzierung der Gesamtfertigungskos
ten erwarten [2,3,4]. Eine ähnliche Zielsetzung 
wird mit dem Mikro-2K-Spritzgießen verfolgt, wo
bei diese Prozesstechnik zudem die Herstellung 
mehrkomponentiger und damit multifunktionaler 
Mikrokomponenten ermöglicht [5]. 

3. Entwicklung des Mikro-Pulverspritz-
gießprozesses 

3.1 Motivation 

Die Materialpalette der Mikroabformung liegt heute 
schwerpunktmäßig bei thermoplastischen Kunst
stoffen. Hinzu kommen einige wenige Metalle wie 
Nickel bzw. Nickellegierungen, die für eine galva
nische Abscheidung geeignet sind. Verschleißbe
ständige Werkstoffe, wie insbesondere die große 
Bandbreite der härtbaren Stahlsorten, ist dagegen 
in der Mikrotechnik praktisch nicht anzutreffen. 
Andererseits erfordern viele Anwendungsgebiete 
Materialeigenschaften, die von polymeren Materi
alien nicht oder nur unzureichend erfüllt werden. 
Es besteht somit der Bedarf an einem Ferti
gungsverfahren, mit dem metallische oder kera
mische Mikrokomponenten in großen Serien her
gestellt werden können. Eine Lösungsmöglichkeit 
liegt in der Adaption des Pulverspritzgießens für 
die Mikroabformung. 

3.2 Die Prozessführung 

Die Prozesstechnik beruht auf der Sinterung ei
nes spritzgegossenen Pulverformteiles zu einem 
weitgehend porenfreien Festkörper. Um das Me
tall- oder Keramikpulver überhaupt spritzgieß
technisch verarbeiten zu können, wird es mit ei
nem organischen Binder zu einer thermoplasti
schen Formmasse, dem Feedstock, versetzt. Der 
Binder muss vor dem Sintern wieder entfernt 
werden, was meist durch Ausschmelzen (oft un
terstützt durch Auflösungsprozesse) oder katalyti
sche Degradation geschieht. 

Erste orientierende Versuche zur Entwicklung des 
Micro-PIM (Micro Powder lnjection Molding) wur-
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den sowohl mit diversen Keramik- als auch mit 
drei verschiedenen Metallpulvern durchgeführt: 
reinem Carbonyi-Eisen, einem korrosionsbestän
digen Edelstahl (316L) und einem ausschei
dungshärtbaren und korrosionsbeständigen Stahl 
(17-4PH). Als Teststrukturen kamen sowohl mik
romechanisch gefertigte als auch durch das 
LIGA-Verfahren hergestellte Formeinsätze zum 
Einsatz. Ein Beispiel für letztere zeigt Abb. 1 mit 
einem gestuften Zahnrad aus Edelstahl 316L. Die 
kleinsten Strukturabmessungen nach dem Sintern 
betragen am Zahnkopf ca. 50 J..lm. 

Ziel der oben beschriebenen Experimente war 
zunächst die Untersuchung der generellen Eig
nung des Pulverspritzgießens für die Mikrotechnik 
anhand von Testobjekten aus verschiedenen 
Werkstoffen. Daraufhin wurden im Rahmen des 
HGF-Projektes MALVE nach Materialauswahl und 
Vorliegen entsprechender Formeinsätze auch 
Probekörper und Komponenten für verschleißbe
anspruchte Mikroteile hergestellt. 

Abb. 1: Gestuftes LIGA-Zahnrad aus Edelstahl 
316L. 

4. Herstellung von Probekörpern und ver-
schleißbeanspruchten Mikrobauteilen 

Zur Herstellung der im Projektantrag vorgesehe
nen Probekörper und Mikrobauteile wurde auf 
eine am IMF 111 vorhandene Spritzgießmaschine 
vom Typ Ferromatik K50 S2F zurückgegriffen 
(Abb. 2). Diese ist mit allen zum Mikrospritzgie
ßen notwendigen Zusatzeinrichtungen ausgestat
tet. Darüber hinaus ist die Maschine mit einer 
speziellen Hartmetall-Spritzeinheit ausgerüstet, 
welche auch die Verarbeitung hochabrasiver Ma
terialien zulässt. 

Das ·verwendete Werkzeug stammte ebenfalls 
aus dem Inventar des IMF 111 und wurde für die 
Versuche entsprechend den Bauteilanforderun
gen modifiziert. Eine Besonderheit des Werkzeu
ges besteht darin, dass die Mikrobauteile nicht 



einzeln angespritzt werden, sondern zunächst 
eine Substratplatte und nach dieser die Mikro
strukturen gefüllt werden, so dass alle aus einem 
Material miteinander fest verbunden sind. Diese 
Ausführung des Anguss- und Verteilersystems ist 
von der speziellen Geometrie der Formteile weit
gehend unabhängig und daher durch Austausch 
der Mikrokavitäten sehr flexibel einsetzbar, be
dingt aber andererseits für eine Vereinzelung der 
Mikroteile die nachträgliche Abtrennung der Sub
stratplatte vom eigentlichen MikroteiL 

Abb. 2: Hydraulische Mikro-Spritzgießmaschine 
Ferromatik K50 S2F mit Sonderausstattung für 
das Pulverspritzgießen 

ln dieses Werkzeug können maximal zwei Form
einsätze mit einer Stirnfläche von 66x26 mm2 

implementiert werden. Diese Formeinsätze tragen 
die eigentlichen Mikrokavitäten und können durch 
verschiedene Verfahren hergestellt werden 
(LIGA, UV-LIGA, mikromechanische Bearbeitung, 
Silikon-Ätzen etc.). 

Um Mikrostrukturen mit Wanddicken unter 1 00(Jm 
detailgetreu mit guter Oberflächenqualität abzu
formen, wurde angestrebt, sphärische Pulver mit 
mittleren Partikelgrößen deutlich unter 5(Jm ein
zusetzen. Feedstocks mit Keramikpulver, deren 
mittlere Partikelgrößen unter einem Mikrometer 
liegen, sind kommerziell erhältlich (siehe Tab. 1) 
und werden von der BASF als fertig konfektionier
te Systeme (Catamold) angeboten. Somit konnte 
unmittelbar mit dem Projektstart bereits mit der 
Verfahrensentwicklung begonnen werden. Die 
feinsten Metallpulver, die in kommerziell erhältli
chen, fertig konfektionierten Feedstocks enthalten 
sind, weisen eine mittlere Partikelgröße von ca. 
5(Jm auf.· Bei den Feedstocks der Firma BASF 
besteht der Binder überwiegend aus POM, wel
ches mit diversen Additiven versehen ist. Um 
Feedstocks mit feineren Metallpulvern zu entwi
ckeln, muss sowohl ein Bindersystem als auch 
feinskalige Pulverfraktionen verfügbar sein. Das 
ungefüllte Bindersystem der BASF ist jedoch 
kommerziell nicht erhältlich, um eigen Feedstocks 
herzustellen. Deshalb erfolgten Versuche mit 
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Feedstocks, die von der Firma Metallico, Thale, 
angesetzt und zur Verfügung gestellt wurden. 
Hierbei handelt es sich um ein System auf Poly
amid-Basis und verschiedenen Zusätzen, bei dem 
der Entbinderungsschritt mit Hilfe eines organi
schen Lösungsmittel durchgeführt wird. Als Pulver 
kamen Carbonyi-Eisen sowie auslagerungshärt
barer Stahl 17 -4PH zum Einsatz. 

~~~almß~iW~t~ \~~~%t~cnv.ertr~#f;\: ~f~~~~"E>MEirtilmF.WfJ 
POM Carbonyi-Fe 4,5 
POM 316L 5 
POM 17 -4PH ca. 5 
POM Ab03 0,6 
POM Zr02 0,35 

mod. PA Carbonyi-Fe 4,5 
mod. PA 17-4PH 2,5 

Tab. 1: Zusammenstellung der verwendeten 
Feedstocks. 

Wie aus Tabelle 1 zu entnehmen ist, liegen die 
Partikeldurchmesser der Metallpulver deutlich 
über denjenigen der Keramiken und nähern sich 
schon dem Bereich der kleinsten Bauteildimensi
onen an. Dies führt nicht nur zu spritzgießtechni
schen Schwierigkeiten, sondern auch zu Korn
größen in den gesinterten Teilen, die nur wenig 
kleiner sind als die Mikrostrukturen selbst. Durch 
Ankauf relativ teurer Pulver und durch mehrfa
ches Sichten konnten zwar die mittleren Partikel
durchmesser auf unter 5(Jm reduziert werden [6], 
im Vergleich zu den keramischen Materialien 
handelt es sich aber immer noch um grobe Pul
ver. Für die Zukunft ergibt sich hieraus die Not
wendigkeit, noch feinere Metallpulver zu gewin
nen und in entsprechend optimierte Bindersyste
me einzuarbeiten. 

Die abzuformenden Spritzgussteile lassen sich in 
zwei Kategorien, nämlich die Probekörper für 
werkstoffwissenschaftliche Untersuchungen und 
die eigentlichen Mikrobauteile, einteilen. Da letz
tere in [7] ausführlich erläutert sind, sollen an 
dieser Stelle nur die Probekörper kurz beschrie
ben werden. Es handelt sich hierbei zum einen 
um Rundscheiben mit einem Solldurchmesser 
von 10,5 mm und einer Dicke von 1 mm, die zu 
Verschleißkörpern weiterverarbeitet wurden. 

Abb. 3: Spritzgegossener Grünling (Aiuminium
oxid-Feedstock) mit Probekörpern auf Substrat
platte. 



Zum anderen wurden rechteckförmige Probekör
per mit den Sollmaßen spritzgegossen, die für die 
mechanische und thermische Charakterisierung 
zur Verfügung gestellt wurden [8]. ln der Regel 
geschah das Spritzgießen unter Anwendung der 
bereits erwähnten Substratplattsn-Technik (Abb. 
3). Es wurden aber auch Versuche durchgeführt, 
bei denen mittels eines Einlegeteiles die Einsprit
zung durch einen zentralen Punktanguss an der 
Probenrückseite möglich war. Leider gab es bei 
diesen Experimenten Probleme mit der Formfül
lung und Einfallstellen, die weiterführende Unter
suchungen erforderlich machen. 

Die durchgeführten Versuche und deren Ergeb
nisse wurden bereits auf verschiedenen Tagun
gen und Messen dem Fachpublikum vorgestellt 
und stießen dabei auf ein breites Interesse 

. [2,3,9,10]. 

5. Untersuchungen zur Simulation des 
Mikro-Pulverspritzgießprozesses 

Obwohl das Spritzgießen eine kostengünstige 
Verfahrenstechnik mit besonderer Eignung für 
große Serien darstellt, bedarf es eines relativ 
hohen Aufwandes in der Phase der Fertigungs
vorbereitung. Dies gilt insbesondere für die Aus
legung des Werkzeuges mit dem Anguss- und 
Verteilersystem als auch für die produktionsge
rechte Gestaltung des Bauteiles selbst. Nachträg
liche Änderungen verursachen demgegenüber 
hohe Kosten und häufig langwierige Produktions
ausfälle. ln der makrokopischen Spritzgießtechnik 
hat sich daher der Einsatz von Simulationspro
grammen, mit denen die Formfüllung, Schwin
dung, Lage etwaiger Bindenähte etc. berechnet 
werden können, durchgesetzt. 

Für Simulationsrechnungen stehen am IMF 111 die 
Softwarepakete ABAQUS und MOLDFLOW zur 
Verfügung, wobei ersteres zur Generierung eines 
FEM-Netzwerkes und die thermische Werkzeug
auslegung eingesetzt wird, während das zweite 
den rheologischen und thermomechanischen 
Berechnungen dient. Da es sich um kommerziell 
erhältliche Software handelt, sind die Rechenrou
tinen auf das Spritzgießen makroskopischer 
Formteile mit einphasigen, thermoplastischen 
Kunststoffen ausgelegt. Es ist daher zu klären, 
mit welcher Zuverlässigkeit Vorhersagen für mik
rostrukturierte Formteile, die mit Pulver/Binder
gemischen abgeformt werden, zu treffen sind. 

Für diese grundlegenden Untersuchungen wurde 
ein Testfarmeinsatz entworfen, der 18 Arrays mit 
grabenförmigen Vertiefungen aufweist. Die As
pektverhältnisse der Gräben im Formeinsatz bzw. 
Stege im abgeformten Bauteilliegen zwischen 2,5 
und maximal 1 0. Zunächst wurden Füllstudien 
vorgenommen, d.h. es wurde bewusst mit unter-
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dosierten Schussgewichten eingespritzt, um den 
qualitativen Verlauf der Formfüllung zu ermitteln 
(Abb. 4 ). Die Versuche wurden mit Carbonylei
sen-Feestock (Catamold F) bzw. Aluminiumoxid
Feedstock (Catamold AO-F) durchgeführt [11]. 
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Abb. 4: Fallstudie an einem Testformeinsatz; ver
wendetes Material: Carbonyleisen-Feedstock. 

Im zweiten Schritt wurde der Formfüllvorgang mit 
den erwähnten Softwaretaels komplett simuliert 
und bestimmte Prozessparameter in verschiede
nen Stadien des Abtarmvorganges betrachtet. 

Beispielhaft zeigt Abbildung 5 den Verlauf der 
Fließfronttemperatur während der Formfüllung, 
wobei zu erkennen ist, dass die Formmasse beim 
Eindringen in die Mikrostrukturen bereits deutlich 
an Temperatur verloren hat. Dementsprechend 
werden diese Bereiche des Formeinsatzes als 
letzte befüllt, was durch die Simulation des Fließ
frontverlautes bestätigt wird (Abb. 6). 
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Abb. 5: Simulation der Fließfronttemperatur in 
Abhängigkeit der Einspritzzeit. 
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Abb. 6: Simulation des Fließfrontverlaufes in Ab
hängigkeit der Einspritzzeit. 

Nachdem die qualitative Beschreibung des Farm
füllvorganges als ausreichend präzise erkannt 
worden war, interessierte nun der quantitave Ver
gleich der simulierten Parameter mit denjenigen, 
die real für die Abformung in genügender Qualität 
eingestellt werden mussten. Dabei ergab bei
spielsweise für den Einspritzdruck ein deutlich 
höherer Wert als die Simulationsergebnisse er
warten ließen. So wurde im Falle von Aluminium
oxid-Feedstock eine Abweichung von 88% ge
genüber dem errechneten Wert festgestellt, wäh
rend bei Carbonyleisen-Feedstock der tatsächlich 
benötigte Einspritzdruck sogar um 153% höher 
lag. 

Nachdem die qualitative Beschreibung des Farm
füllvorganges als ausreichend präzise erkannt 
worden war, interessierte nun der quantitave Ver
gleich der simulierten Parameter mit denjenigen, 
die real für die Abformung in genügender Qualität 
eingestellt werden mussten. Dabei ergab bei
spielsweise für den Einspritzdruck ein deutlich 
höherer Wert als die Simulationsergebnisse er
warten ließen. So wurde im Falle von Aluminium
oxid-Feedstock eine Abweichung von 88% ge
genüber dem errechneten Wert festgestellt, wäh
rend bei Carbonyleisen-Feedstock der tatsächlich 
benötigte Einspritzdruck sogar um 153% höher 
lag. Gemessen am finanziellen und zeitlichen 
Aufwand einer Simulationsrechnung sind die 
letztgenannten Ergebnisse als nicht zufriedenstel
lend einzustufen und wären unter Rückgriff auf 
Erfahrungswissen einfacher zu erhalten gewesen. 
Die Ursachen für dieses Resultat können einmal 
im Fehlen ausreichender Werkstoffkenndaten, 
zum anderen in der kommerziellen Software, die 
mikrospezifische und pulvertechnologische Ge
sichtspunkte kaum berücksichtigt, vermutet wer
den. Aus der qualitativen Beschreibung des 
Formfüllvorgangs lassen sich jedoch brauchbare 
Ergebnisse beispielsweise zur Lage eines geeig-
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neten Anspritzpunktes oder zur Minimierung von 
Bindenähten gewinnen. 

6. Ausblick 

Die durchgeführten Versuche belegen die prinzi
pielle Möglichkeit, mittels Pulverspritzgießen ver
schleißbeständige Bauteile für Mikrosysteme 
herstellen zu können. Dies gilt insbesondere hin
sichtlich der erzielten Ausformungsqualität, der 
Prozessführung und der verfügbaren Materialpa
lette auch für Verschleißteile. Entwicklungsbedarf 
wurde für die folgenden Punkte identifiziert: 

• Herstellung nachbearbeitungsarmer Mikro
bauteile, 

• Applikation sehr feiner Metallpulver, 
• Erstellung optimierter Simulationstools für 

das Mikro-Pulverspritzgießen. 

Die Entwicklungsrichtungen für künftige For
schungsarbeiten sind damit in groben Zügen vor
gegeben. 
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Zusammenfassung 

Metallische Massivgläser eignen sich für die endformnahe Herstellung von Mikrobauteilen 
durch superplastische Formgebung unter geringen Drücken bei Temperaturen oberhalb des 
Glasübergangs. Diese Anwendung wird allerdings durch die erhöhte Kristallisationsneigung 
der Gläser bei diesen Temperaturen begrenzt. Im Rahmen des HGF-Strategiefondsprojektes 
MALVE-B wurde die thermische Stabilität des Massivglases Zr46.8Tia.2Cu7.5Ni10Be27.s (V4) mit
tels kalorimetrischer Messungen (DSC), Röntgendiffraktametrie (XRD) und Mikrohärtemes
sungen untersucht und das superplastische Verhalten mit Hilfe thermisch-mechanischer Ana
lyse (TMA) bestimmt. Daraus wurde das Temperatur-Zeit-Gebiet, in dem die Umformung mög
lich ist, abgeleitet. Bei 643 Kund 653 K bleibt das V4 Glas bis zu etwa 5 h bzw. bis zu etwa 3h 
ausreichend stabil und die Verformung erfolgt durch Newtonsches Fließen. Durch Pressen des 
V4 Glases mit einem Druck von 5 MPa bei 643 K können 50% Verformung erreicht werden. Mit 
dem gleichen Druck können bei 653 K tiefgeätzte Si-Strukturen bis herunter zu 80 1Jm 0 und 
100 1-1m Tiefe mit dem V4 Glas präzise abgeformt werden. Erste Versuche zeigen, daß auch 
das Massivglas Pd40Cu30Ni10P20 die gleichen guten Umformeigenschaften aufweist. 

1. Einleitung 

Metallische Massivgläser sind eine neue Klasse 
von Werkstoffen mit interessanten physikalischen 
und mechanischen Eigenschaften [1-3]. Die Glä
ser sind isotrop, haben keine Körner und Korn
grenzen und glatte Oberflächen. Man erwartet 
deshalb günstige mikrotribologische Eigenschaf
ten. Da Gläser "eingefrorene Schmelzen" sind, 
also keinen Dichtesprung beim Übergang flüssig
fest aufweisen und wie Oxidgläser bei höheren 
Temperaturen erweichen, eignen sie sich beson
ders für die endformnahe Fertigung von Bauteilen 
mittels spezieller Spritzgießverfahren oder durch 
superplastisches Umformen im niederviskosen 
Zustand oberhalb des Glasübergangs [1 ,2,4]. Bei 
diesen Temperaturen haben die Gläser allerdings 
die Tendenz, vom metastabilen Glaszustand in 
den stabilen kristallinen Zustand überzugehen und 
dabei ihre vorteilhaften Eigenschaften zu verlie
ren. Bei manchen Massivgläsern ist dieser Über
gang allerdings so stark verzögert, daß genügend 
Zeit für den Umformprozess bleibt. Die Größe des 
Temperaturbereichs ßT= T9-Tx zwischen dem 
Glasübergang bei T9 und dem Beginn der Kristal
lisation bei der höheren Temperatur Tx gilt als ein 
Maß für die thermische Stabilität eines Glases. 
Das größte ß T unter den zahlreichen metallischen 
Massivgläsern haben ZrCuNiAI-, LaAINi-, PdCu
NiP- and ZrTiCuNiBe-Giäser [2, 3]. Diese Gläser 
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können durch Rascherstarrung der Legierungs
schmelze bereits bei relativ geringen kritischen · 
Abkühlraten bis herunter zu 0,1 K!s [5] als massi
ve Körper hergestellt werden. 

Die Eignung der ZrCuNiAI-, LaAINi-, PdCuNiP
Giäser zum superplastischen Umformen ist be
reits nachgewiesen und es wurden auch bereits 
Prototypen von Bauteilen daraus hergestellt [6, 7, 
8]. Für ZrTiCuNiBe-Giäser liegen zwar schon 
umfangreiche Erkenntnisse über mechanische 
Eigenschaften [9-12], Glasbildungsfähigkeit und 
Kristallisationsverhalten [2, 13-15], Diffusionsver
halten [16] und Viskosität [17] vor, die Formge
bung durch superplastisches Umformen ist aber 
bisher noch nicht untersucht worden. 

Im vorliegenden Beitrag werden Untersuchungen 
zur thermischen Stabilität und zum superplasti
schen Umformen des Massivglases 
Zr4s.aTia.2Cu7.sNi1oBe21.s (im folgenden V4 ge
nannt) vorgestellt. Das Temperatur-Zeit-Gebiet in 
dem die Umformung möglich ist wird aus kalori
metrischen Messungen (DSC), Röntgendiffrakta
metrie (XRD) und Mikrohärtemessungen abgelei
tet und das superplastische Verhalten mit Hilfe 
thermisch-mechanischer Analyse (TMA) be
stimmt. Die Eignung potentieller Preßformmate
rialien wird geprüft. Anhand abgeformter Mikro
strukturen wird gezeigt welche Abbildungsgenau-



igkeit mit V4-Massivglas erreicht werden kann 
und wodurch diese begrenzt ist. 

2. Experimente 

Die fOr die jeweiligen Untersuchungen geeigneten 
Glasproben wurden mittels Diamanttrennscheiben 
aus gegossenen Stäben von 5 mm 0 bzw. 3 mm 
dicken gegossenen Platten geschnitten. Die Ma
terialherstellung ist bereits anderweitig veröffent
licht [13, 15]. Die Probenoberflächen wurden ent
sprechend den jeweiligen experimentellen Anfor
derungen mechanisch geschliffen und poliert, 
durch mechanisches Partikelstrahlen mit C02-

Kristallen oder auch durch lonenzerstäubung 
gereinigt. 

Das Material wurde im Ausgangszustand und 
nach den Wärmebehandlungen und Umformver
suchen mit Hilfe von XRD, DSC, Mikrohärtemes
sungen, Licht- und Rasterelektronenmikroskopie 
charakterisiert. Die meisten Wärmebehandlungen 
und Umformversuche wurden bei 643 K und 653 
K durchgeführt. Details von Wärmebehandlungen 
und Analysen werden anderweitig beschrieben 
[15]. 

Die Verformungsversuche wurden an zylindri
schen Proben von 2,5 mm 0 und 5 mm Länge mit 
parallelen, polierten Stirnflächen in einem "Perkin 
Eimer OMA 7 thermal mechanical analyzer" im 
Argonstrom durchgeführt. Die Verformungsrate 
wurde aus Aufheizexperimenten mit konstanter 
Heizrate von 4 Klmin und 20 Klmin unter prak
tisch konstantem Druck bestimmt. Zur Untersu
chung der Druckabhängigkeit wurden derartige 
Experimente bis zu Drücken von 1 ,6 MPa unter
nommen. Die Zeitabhängigkeit der Verformung 
wurde mit Hilfe isothermer Kompressionsversu
che mit einem Druck von 4.1 kPa in der OMA 7 
untersucht. 

Die Experimente zur Reaktion zwischen Glas und 
Formwerkstoff und zum Umformen des Glases 
wurden unter einem Druck von 5 MPa unter Va
kuum von 1 04 Pa durchgefOhrt. ln der Pressappa
ratur werden Probe und Pressform von unten 
mittels einer geregelten 200 W Widerstandshei
zung auf Prozesstemperatur gebracht. Der Press
vorgang beginnt nach Erreichen dieser Tempera
tur. Die Temperatur wird mit NiCr/Ni-Thermo
elementen auf etwa ±4 K genau gemessen. FOr 
Bauteile im 1-10 mm Bereich werden teilbare 
Kupfer- und Stahlformen verwendet. FOr Struktu
ren im !Jm Bereich dienten Si-Waferplättchen mit 
tiefgeätzten Test-Objekten als Preßform, die von 
A. Menz, IMSAS, Universität Bremen zur 
VerfUgung gestellt worden waren. 
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3. Ergebnisse und Diskussion 

3.1 Ergebnisse der Charakterisierung 

Abb.1 zeigt eine Reihe von DSC-Spektren von 
V4-Gias aufgenommen nach unterschiedlich lan
gen Wärmebehandlungen bei 643 K. Im Aus
gangszustand bleibt das Glas in einem weiten 
Temperaturbereich von ßT=125 K zwischen 
Tg=601 K und Tx=726 K stabil gegen Kristallisati
on. 
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Abb. 1: Massivglas Zr46.aTi8.2Cu7.sNitoBe27.s (V4): 
Differentialkalorimetrische Analysen (DSC) nach 
unterschiedlich langen Wärmebehandlungen bei 
643 K. Die Flächen unter den Wärmef/ußmaxima 
entsprechen der Wärme, die bei der Kristallisation 
des Glases frei wird. Durch strukturelle Umwand
lung des Glases während der Wärmebehandlun
gen wird bei den nachfolgenden DSC-Analysen 
nur noch ein Teil der gesamten ursprünglichen 
Kristallisationswärme freigesetzt. 
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Abb. 2: Kristallisation vom Massivglas V4 nach 
unterschiedlich langen Wärmebehandlungen bei 
643 K. Die Röntgendiffraktionsspektren wurden 
mit Cu-Ka-Strah-lung aufgenommen. Das Spekt
rum nach Sh Wärmebehandlung gleicht noch 
vollständig dem des Ausgangszustands des Gla
ses. Nach längerer Glühdauer erscheinen Bragg
Reflexe, die dem Glasspektrum Oberlagert sind. 
Entstehung und Wachstum der Bragg-Reflexe 
kennzeichnen die Entwicklung verschiedener 
kristalliner Phasen mit der Zeit. 



Nach vorangegangener Wärmebehandlung be
ginnt die Kristallisation bereits bei niedrigeren 
Temperaturen (s. Abb. 1). Gleichzeitig nimmt die 
während der DSC-Analyse freigesetzte Kristallisa
tionswärme mit steigender Dauer der Wärmebe
handlung ab, d.h. ein Teil der exothermen Pha
senumwandlung ist bereits während der Wärme
behandlung abgelaufen. Allerdings liefert die 
Röntgenanalyse auch nach 5 h Wärmebehand
lung bei 643 K noch keinen Hinweis auf die Bil
dung von Kristallen im Glas, obwohl die während 
der DSC Analyse freigesetzte Kristallisations
wärme bereits um etwa 15 % abgenommen hat. 
Das entsprechende XRD-Spektrum in Abb. 2 
zeigt keine Bragg-Reflexe, es gleicht vollständig 
einem XRD-Spektrum des Ausgangszustands 
des Glases. Nach 6 h Wärmebehandlung bei 643 
K erscheinen die ersten kleinen Bragg-Reflexe, 
die zu einer quasikristallinen Phase gehören [15]. 
Nach 12 h Wärmebehandlung bei die-ser Tempe
ratur erscheinen Reflexe einer weiteren Phase 
(Be2Zr) im XRD-Spektrum. Mit zunehmender Kris
tallisation dieser und weiterer intermetallischer 
Phasen steigt die Mikrohärte des Glases deutlich 
an (Abb. 3). Nach etwa 24 h Wärmebehandlung 
bei 643 K ist das Glas vollständig kristallisiert. 
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Abb. 3: Veränderung der mechanischen Eigen
schaften vom Massivglas Zr4s.a Tia.2Cu1.sNitoBe27.s 
(V4) durch Wärmebehandlung anhand von Mikro
härtemessungen nach unterschiedlich langen 
Tarnperzeiten bei 643 Kund 653 K. Während die 
zum Vergleich gezeigte Härte des Massivglases 
Zr41 Ti14CU12.sNi10Be22.5 (V1) sehr schnell zunimmt 
und dieses Glas gleichzeitig versprödet, bleibt der 
Zustand des V4-Giases über mehrere Stunden 
unverändert. 

Aufgrund der verzögerten Kristallisation steht für 
die Umformung des V4-Giases ein Zeitraum zur 
Verfügung, der bei 643 K bis zu etwa 5 h, bzw. 
bei 653 K bis zu etwa 3 h beträgt. Allerdings ver
langsamt sich die Verformung innerhalb dieser 
Zeiten unter konstantem Druck erheblich. Abb.4 
zeigt die Abnahme der Verformungsrate mit der 
Umformzeit und die Zunahme der zugehörigen 
Verformung von V4 Glas bei 653 K unter einem 
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Druck von 4.1 kPa. Während der ersten zwei 
Stunden nimmt die Verformungsgeschwindigkeit 
um annähernd 80 % ab. Trotzdem konnte das 
Material während dieser Zeit um 0,5 % verformt 
werden. Mit dem viel höheren Druck von 5 MPa, 
allerdings bei der niedrigeren Temperatur 643 K, 
wurden 50 % Höhenreduktion der Proben er
reicht. 
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Abb. 4: Veränderung der Verformungsrate 8 = 
d8 I dt und des zugehörigen Verformungsgrades 
8 während der superplastischen Druckumfor
mung von Zr4s.a Ti8.2Cu7.5Ni1oße27.s-Massivglas mit 
4. 1 kPA bei 653 K. Die Verformung wurde nach 
den ersten 30 min gestartet, nachdem die Probe 
stufenweise bis auf 653 K aufgeheizt worden war 
und sich eine homogene Temperaturverteilung 
eingestellt hatte. Mit zunehmender Umformzeit 
läuft die Verformung immer langsamer ab. 

Bei superplastischer Verformung über thermisch 
aktiviertes viskoses Fließen mit der Viskosität 17 
hängt die Verformungsrate dE!dt linear vom Druck 
a ab (Newtonsches Fließen) [18]: 

dE!dt = a I 31] (1) 

Abb. 5 zeigt die Spannungsabhängigkeit der Ver
formungsrate, ermittelt aus TMA Druckversuchen 
bei 703 K. Der über die Streuung der Meßpunkte 
annähernd lineare Anstieg der Meßkurve mit der 
Steigung 1 kennzeichnet entsprechend GI. 1 das 
Newtonsehe Fließen des Glases. Aus den Meß
werten in Abb.5 wurde die Viskosität bei 703 K zu 
~8x1 07 Pas bestimmt. Dieser Wert stimmt im 
Rahmen der Meßgenauigkeiten gut mit Literatur
werten für die Viskosität [17] überein, wenn die 
hier benutzte Probengeometrie berücksichtigt 
wird [19]. 

Allerdings führen mikrostrukturelle Veränderun
gen im Glas mit der Zeit zu deutlichen Viskosi
tätssteigerungen [17]. Die in Abb. 4 sichtbare 
Verringerung der Verformungsrate wird auf eine 



derartige Zunahme der Viskosität zurückgeführt. 
Im kristallisierten Material ist praktisch so gut wie 
kein viskoses Fließen mehr möglich, die Kriechra
te geht gegenüber dem Glas auf sehr geringe 
Werte zurück. Die in Abb. 4 sichtbare Zunahme 
der Verformungsgeschwindigkeit im Zeitbereich 
zwischen 5 h und 6 h wird vermutlich durch die 
Volumenschrumpfung beim Übergang vom Glas
zustand in den kristallinen Zustand vorgetäuscht. 
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Abb 5: Spannungsabhängigkeit der Verformungs
rate ermittelt aus Druckversuchen an 
Zr46.B Tia.2Cu7.5NitoBe27.s-Massivglas bei 703 K. 
Der lineare Anstieg der Meßkurve mit der Stei
gung 1 kennzeichnet das Newtonsehe Fließen 
des Glases. 

3.2 Ergebnisse der Fließpress-Versuche 

Der Bereich der Prozesstemperaturen für das 
Mikro-Umformen wird dadurch eingeschränkt, 
daß einerseits das Glas innerhalb der Prozesszeit 
noch nicht kristallisieren darf, daß aber anderer
seits auch die Viskosität gering genug sein muß, 
um die notwendige Verformung des Glases zu 
erreichen. Die Prozesszeit inklusive Aufheiz- und 
Abkühlzeit liegt im Stundenbereich. Wie bereits 
gezeigt wurde, sind die Voraussetzungen für das 
Mikro- Umformen bei Temperaturen zwischen 
643 K und 653 K erfüllt. Die Verformungsge
schwindigkeit kann durch Druckerhöhung nicht 
beliebig gesteigert werden, da sonst die feinen 
Strukturen der Preßformen zerstört werden. Da
bei werden Drücke von 5 MPa von Siliziumformen 
mit Strukturen im 10 1Jm Bereich noch ertragen. 
Mit Hilfe von Viskositätsdaten [17] kann abge
schätzt werden, daß mit diesem Pressdruck nach 
1 h bei 653 K Verformungsgrade von a~1o er
reicht werden könnten. Praktisch ergibt sich für 
diese Zeit und 5 MPa Pressdruck - aus Abb. 4 
(abnehmende Verformungsgeschwindigkeit mit 
zunehmender Presszeit) und entsprechend Glei
chung 1 - allerdings nur ein Verformungsgrad von 
s ~ 5. Zudem führt die Reibung zwischen dem 
fließenden Glas und der Form und der Druckver-
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Iust in der Form zu einer weiteren Verlangsamung 
des Abformprozesses, in ungünstigen Fällen auch 
zu dessen Stillstand. ln der Regel reichen die 
zwischen 643 K und 653 K erreichbaren Verfor
mungsgrade aber aus, um sehr feine Strukturen 
im Mikrometerbereich abzubilden oder Formteile 
im 1-10 mm Bereich herzustellen. 

~.·.~~);~ 
,, 

Abb. 6: Rasterelektronenmikroskopische Auf
nahme von Strukturen, die durch Pressen von 
Zr46.8Tia.2Cu7.5NitoBe27.s-Massivglas in eine tiefge
ätzte Test-Form aus Si mit zylindrischen Vertie
fungen von zwischen 2 und 100 pm 0 und von 
100 pm Tiefe hergestellt wurden. 

Abb. 7: Rasterelektronenmikroskopische Auf
nahme von Details der Strukturen aus Abb. 6. 
Während die Massivglaszylinder von 100 pm 0 
die Pressform mit scharfen Kanten exakt abbil
den, hat das Glas die Löcher von 60 pm 0 in der 
Form nicht bis zur vollen Tiefe gefüllt. 

Wegen der hohen Reaktivität der V4-Legierung 
besteht die Gefahr, daß Glas und Pressform mit
einander verschweißen. Bei höheren Temperatu
ren, längeren Zeiten, höheren Preßdrücken und 
ungünstiger Geometrie wird diese Gefahr immer 
größer. Hochschmelzende Formwerkstoffe und 
Oberflächenschichten behindern dagegen das 
Verschweißen. Das V4-Gias konnte über mehrere 
Stunden bei 653 K mit Werkzeugen aus Si, Cu, 
Ni, Ta, Mo, SiC, Stahl 1.4301 und Stahl 1.4057 
gepreßt werden, ohne daß Verschweißungen 



bemerkt wurden. Selbst mit Werkzeugen aus Ni, 
deren Oberfläche zuvor blankgeglüht worden war, 
verschweißte das Glas nicht. Dagegen trat zwi
schen Quarzglas und einer sorgfältig gereinigten 
V4-Gias-Oberfläche eine Reaktion auf, die zum 
Absplittern von fest mit dem V4-Gias verbunde
nen Quarzglasscherben führte. Si, das sich z.B. 
mit Methoden der Plasmaätztechnik besonders 
gut strukturieren läßt, ist unter dem Gesichtspunkt 
des Verschweißans von Werkzeug und Glas ein 
geeigneter Formwerkstoff. 

Mit Hilfe von Si-Waferplättchen mit verschiedenen 
tiefgeätzten Test-Objekten zwischen 2 und 300 
J,Jm Größe und 100 J,Jm Tiefe (siehe z.B. Abb. 6) 
wurde untersucht, mit welcher Genauigkeit Struk
turen im J,Jm Bereich mit V4-Gias abgebildet wer
den können. Dazu wurden V4-Proben mit polier
ten Oberflächen ca. 30 min lang mit 5 MPa bei 
653 K gegen die strukturierte Oberfläche der Wa
ferplättchen gepresst. Es zeigte sich, daß Struktu
ren (z.B. die zylindrischen Löcher in Abb. 6) mit 
lateralen Abmessungen > 80 J,Jm und 100 J,Jm 
Tiefe präzise abgeformt werden, während feinere 
Strukturen, wie z.B. die zylindrischen Löcher von 
60 J,Jm 0 in Abb. 7, nicht mehr vollkommen gefüllt 
werden. Dagegen werden noch feine Details von 
gröberen Strukturen gut abgeformt, wie z.B. an 
dem 50 J,Jm breiten Zahnkopf eines Zahnrads von 
100 J,Jm Dicke in Abb. 8 zu erkennen ist. Auch 
feinere Strukturen geringerer Tiefe werden exakt 
abgebildet und sogar Oberflächenunebenheiten 
der Form von < 1 J,Jm Ausdehnung werden auf die 
Oberflächen der V4-Giäser kopiert. Bei Verwen
dung entsprechend glatter Formen werden am 
abgeformten Teil Oberflächenrauheiten von Ra~ 
1 0 nm erreicht. 

f},.c cc.V Spot Mago OQt WO Exp 60 pm 
OI<V60 500x BSE 1191 
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Abb. 8: Rasterelektronenmikroskopische Auf
nahme vom Zahn eines 100 pm dicken Zahnra
des aus Zr46.8 TiB.2Cur.sNi10Be21.öMassivglas. Der 
50 pm breite Zahnkopf ist sauber abgeformt. Die 
leichte Abrundung der Oberfläche bildet die Ab
rundung des Bodens der Pressform ab. Das sehr 
feine senkrechte Streifenmuster an Zahnstirn und 
Zahnflanken ist die Abbildung des gleichen Mus
ters in der Form. 
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Das Pd4oCU3oNi10P20-Massivglas ist noch stabiler 
als das V4-Gias [3, 5] und läßt sich leichter ho
mogen und kristallitfrei herstellen. Aufgrund bis
her noch nicht geklärter Ursachen ist das Glas 
aus unserem Labor jedoch spröde und weist eine 
große Zahl sehr feiner, unerwünschter Poren auf, 
die sich auch in gepreßten Teilen wiederfinden. 
Zwar konnten deshalb die Ergebnisse von Nishiy
ama, et al. [7] über die superplastischen Verfor
mungseigenschaften dieses Glases bisher noch 
nicht reproduziert werden, bezüglich der Abbil
dungseigenschaften verhält sich Pd4oCU3oNi1oP2o
Gias aber genauso wie V4. 

Da das Massivglas die Form exakt abbildet, muß 
diese besonders hohen Ansprüchen genügen. Sie 
muß im Rahmen der zulässigen Fehlertaleranzen 
exakt das Negativ des herzustellenden Bauteils 
sein, Formabweichungen, wie z.B. bedingt durch 
die Abrundung des Bodens bei der Form für das 
Zahnrad, wie sie in Abb. 8 am Zahnkopf zu sehen 
sind, sind nicht akzeptabel. Unterschneidungen, 
wie sie heute in der Regel bei tiefgeätzten Si
Strukturen auftreten, verursachen Probleme beim 
Herauslösen des fertigen Bauteils aus der Form. 
Selbst bei einer Unterschneidung von <4J,Jm (ent
sprechend ca. 2°) bei den Formen für die Test
Strukturen in Abb. 6 und 7 ließ sich das Bauteil 
nicht mehr anstandslos aus der Form lösen. Die 
Form muß auch bei den Prozesstemperaturen ihre 
Festigkeit behalten und darf sich nicht verziehen 
(z.B. aufgrund von Eigenspannungen). Auch die 
feinsten Strukturen der Form müssen die beim 
Pressen auftretenden Kräfte aushalten. Bei den 
Formen für die Test-Strukturen in Abb. 6 und 7 
wurden z.B. die eng stehende 5 J,Jm 0- und 2 J,Jm 
0-Lochstrukturen beim Pressen zerstört. Da auch 
sehr feine Oberflächenunebenheiten der Form 
abgebildet werden, darf die Oberflächenrauhigkeit 
der Form die geforderte Oberflächenrauhigkeit 
des Bauteils nicht überschreiten. Während für das 
superplastische Umformen von Bauteilen im mm
Bereich erfolgreich teilbare Metallformen verwen
det werden konnten, sind geeignete Pressformen 
für Bauteile im J,Jm-Bereich, die alle geforderten 
Bedingungen erfüllen, zur Zeit noch nicht verfüg
bar. Es soll aber geprüft werden, ob galvanisch 
hergestellte Ni-Formen für die superplastische 
Formgebung von Mikrobauteilen aus Massivglas 
geeignet sind. 
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Zusammenfassung 

Die mechanischen, thermischen und tribologischen Eigenschaften sowie die Eigenspannung 
und die Textur von Werkstoffen, die für die Entwicklung und den Aufbau von verschleißbean
spruchten Mikrobauteilen benötigt werden, wurden im Rahmen des Teilprojekts B des HGF
Strategiefondsprojektes MALVE untersucht. DarOber hinaus wurden Schichtsysteme ausge
wählt, die den Verschleiß und die Reibung an besonders belasteten Zonen des Systems Mik
rozahnringpumpe reduzieren sollen. 

1. Einleitung 

Im Vergleich zu makroskopischen Komponenten 
weisen Mikrobauteile ein erheblich größeres Ver
hältnis von Oberfläche zu Volumen auf. Die 
Wechselwirkung von Oberflächen unter mechani
scher Beanspruchung, die zu Verschleißerschei
nungen führt, kann sich daher gravierend auf die 
Funktionsfähigkeit und die Lebensdauer eines . 
Systems mit beweglichen Mikrokomponenten wie 
Mikromotoren, Mikroturbinen und Mikrozahnrad
pumpen auswirken. FOr die Materialauswahl und 
das Design solcher Komponenten sind neben den 
tribologischen Eigenschaften auch thermische 
und mechanische Kenngrößen von Bedeutung. 
Herstellungsbedingte Eigenspannungen und Tex
turen können ebenfalls die Zuverlässigkeit der 
Mikrokomponenten beeinflussen. 

Zielsetzung dieser Forschungsarbeiten innerhalb 
des Teilprojekts MAL VE-B war die Herstellung 
und Charakterisierung von dünnen Schichten, die 
das Reibungs- und Verschleißverhalten an hoch
beanspruchten Tribakentakten optimieren sollen. 
Ein weiterer Schwerpunkt der Arbeiten lag auf der 
Untersuchung von spritzgegossenen keramischen 
Probekörpern, die hinsichtlich ihrer mechanischen, 
tribologischen und thermophysikalischen Eigen
schaften sowie Eigenspannungen und Textur 
untersucht wurden. 

2. Werkstoffe und Versuchseinrichtungen 

Zur Erhöhung der Lebensdauer und zur Reduktion 
des Verschleiß bei Verbesserung der Reibeigen
schaften wurden auf Stahlsubstrate (1.4542) mit
tels PVD Technologie harte und verschleißfeste 
Schutzschichten aufgebracht. Hierzu wurde eine 
kommerzielle Beschichtungsanlage (Hauzer HTC 
625) verwendet (Abbildung 1) und unterschiedli-
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ehe Schichten und Schichtkonzepte realisiert 
[1 ,2]. Mittels reaktivem und nichtreaktivem 
Magnetronsputtern wurden Einlagenschichten 
aus C, TiN, TiCN, TiAIN sowie den Viellagsn
systemen TiCrriN und TiN/TiAIN abgeschieden. 

Unbalanced Magnet 

Magnetron 

Target 

Substrate 

Drehtisch 

Abb. 1: Schematischer Aufbau der Beschich
tungsanlage Hauzer HTC625. 

Keramische Probekörper aus A120 3 ( Catamold 
AOF ), A120 3 + 19% Zr02 ( Catamold ZTA) und 
Zr02 ( TZP ) wurde mittels Pulverspritzgießen 
hergestellt (Forschungszentrum Karlsruhe, Institut 
für Materialforschung 111) [16, 17]. Für die einzel
nen Untersuchungen standen neben gesintertem 
Material auch Grünlinge sowie entbindarte Pro
ben (Braunlinge) zur Verfügung. 



3. PVD-Schichtsysteme 

3.1 Dünnschichtherstellung 

Zur Erzielung einer guten Schichthaftung ist es 
erforderlich, die Substrate vor der Beschichtung in 
zwei Schritten zu reinigen. Der erste Reinigungs
schritt ist eine externe Vorreinigung im Ultra
schallbad mit Lösungsmittel, der zweite erfolgt in 
der Kammer der Sputteranlage mittels Plasmaät
zen zu Beginn der Beschichtung. Restliche Ver
unreinigungen werden hierbei durch Ionenbe
schuß abgetragen und die Oberfläche aktiviert. 
Ein minimaler Abtrag von 1 Onm ist unbedingt 
erforderlich. Der Beschuß mit Ar+-lonen führt zu 
einer Temperaturerhöhung, die zu einer thermi
schen Überlastung von Mikrostrukturen führen 
kann. Daher wurde die Temperatur eines Ther
moelementes 01 ,5mm während des Ätzprozess 
gemessen. Als Ätzverfahren wurde sowohl das 
Are-Ätzen, wie auch die Glimmentladung auf ihre 
Eignung als Probenvorbehandlung untersucht. Es 
zeigte sich, daß beim Are-Ätzen innerhalb von 
Sekunden eine Temperatur >500°C erreicht wird, 
obwohl der Are-Strom mit 70A an der Untergren
ze eines stabilen Prozesses lag und nur eine 
elektrische Substratvorspannung (Biasspannung) 
von 1 OOV eingestellt wurde, bei der nahezu kein 
Ätzabtrag stattfindet. Die für einen Ätzabtrag er
forderliche Biasspannung >SOOV resultiert in ei
nem weiteren Temperaturanstieg, da Mikrostruk
turen aufgrund ihres hohen Oberflächen-zu
Volumen-Verhältnisses die zugeführte Energie 
nicht durch Wärmeleitung ins Volumen abführen 
können. 

Im Gegensatz zum Arc-Ätzverfahren ist bei der 
Glimmentladung aufgrund der geringeren Ionan
stromdichte der Energieeintrag in das Substrat 
wesentlich geringer. Durch Variation der Bias
spannung und der magnetischen Feldstärke wäh
rend des Ätzvorgangs wurde ein Prozessfenster 
gefunden, das es ermöglicht, die Temperaturbe
lastung der Substrate unter 400°C bei einer Ätzra
te von 2,5 nm/min für Cr als Vergleichsmaterial 
einzustellen (Abb.2). 

Mit dieser Vorbehandlung wurden Schichten in 
einer Dicke von ca. 3(Jm abgeschieden. Bis auf C
Schichten wurde dabei im reaktiven Modus unter 
Verwendung von CH4- oder N2-Gas gearbeitet. 
Zur Gewährleistung einer möglichst gleichmäßi
gen Beschichtung wurden die Proben während 
des gesamten Prozesses vor einem der beiden 
Targets (400x120mm2

) um zwei Achsen gedreht. 
Die Abscheidung von Viellagenschichten erfolgte 
entweder durch den Wechsel der Gaszusammen
setzung wie im Falle von TiC/TiN-Schichten oder 
durch Verfahren der Substrate vom Ti-Target zum 
TiAI-Target bei gleichzeitiger Anpassung des 
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Reaktivgasflusses wie im Falle der TiN/TiAIN
Schichten. 
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Abb. 2: Temperatur eines Thermoelements 
01, 5mm als Funktion der Biasspannung während 
des Ätzprozesses (Glimmentladung). 

3.2 Aufbau und Eigenschaften von PVC-
Schichten 

Bei einem Gasdruck von 0,4Pa wurden Schichten 
auf Stahl abgeschieden und bezüglich ihres Auf
baus und der Eigenschaften hin charakterisiert. 
Es zeigt sich, daß die C-Schicht unter den ver
wendeten Bedingungen amorph, die metallischen 
Hartstoffe im kristallinen Zustand abgeschieden 
werden. Im Bruchgefüge (Abb.3) ist der stengel
förmige Charakter des Schichtaufbaus einer TiN
Schicht gezeigt, der bei metallischen Hartstoffen 
sehr häufig auftritt. Die Schichten wurden bezüg
lich ihrer Härte mittels Vickers-lndentor und der 
kritischen Last des Versagens mittels Scratch
Test als Haftungsmerkmal charakterisiert. Die 
kritische Last des Versagens wurde zu 20-SON 
abhängig vom Schichtmaterial bestimmt und ist 
damit niedriger als bei Verwendung des Are
Ätzverfahrens bei Makrobauteilen. Die gemesse
ne Verbundhärte auf Stahl lag mit 800-1500 
HV0,05 deutlich niedriger als die Schichthärte. 

Abb. 3: Bruchgefüge einer TiN-Schicht auf Stahl. 



4. Mikrotribologische Untersuchungen 

Die Funktionsfähigkeit und Lebensdauer der im 
Teilprojekt MALVE-B als ein Demonstrator zu 
entwickelnden Mikro-Zahnringpumpe wird insbe
sondere vom Reibungs- und Verschleißverhalten 
der beweglichen Mikrokomponenten in den hoch
beanspruchten Tribakentakten (Wellenlagerung, 
Zahnflanken) bestimmt. Da bisher nur verhältnis
mäßig wenige Untersuchungsergebnisse zum 
tribologischen Verhalten von Mikrosystemen vor
liegen und die in makroskopischen Systemen 
gewonnenen Erkenntnisse nicht ohne weiteres 
auf die Mikrotechnik Obertragen werden können 
[3 - 6], wurden im Rahmen dieses Teilprojektes 
umfangreiche mikrotribologische Modelluntersu
chungen durchgeführt. Die Arbeiten konzentrier
ten sich hierbei zunächst auf die Charakterisie
rung des Reibungs- und Verschleißverhaltens von 
Metall/Keramik-Paarungen im geschmierten, 
einsinnigen Gleitkontakt (Wellenlagerung). Neben 
den am Forschungszentrum Karlsruhe, IMF 111, 
durch Mikropulverspritzgießen hergestellten ke
ramischen Probekörpern (AI20 3, Zr02, AI20 3-
Zr02) [16] wurde zusätzlich eine kommerzielle 
AI20 3-Keramik (F99.9, Fa. Friatec) in die Untersu
chungen einbezogen. Als Gegenkörper wurde ein 
ausscheidungshärtender, austenitischer Stahl 
(1.4542) verwendet, der sowohl unbeschichtet als 
auch PVD-beschichtet (C, TiN, TiN/TiC) einge
setzt wurde und als Werkstoff für Demonstrator
komponenten vorgesehen ist. 

Abb. 4: Rasterelektronenmikroskopische GefOge
aufnahmen (a) der kommerziellen AI20 3-
Referenzkeramik F99. 9 sowie der mikrospritzge
gossenen Keramiken (b) AOF (AI20 3), (c) ZTA 
(AI203 + Zr02) und (d) TZP (Zr02). 

Abb. 4 zeigt rasterelektronenmikroskopische Ge
fügeaufnahmen der kommerziellen AI20 3-Keramik 
F99.9 sowie der am IMF 111 hergestellten AI20 3-
Keramik (AOF), A120 3-Zr02-Mischkeramik (ZTA) 
sowie Zr02-Keramik (TZP). Die mittlere Korngrö
ße der spritzgegossenen Keramiken lag mit 1 bis 
2 (.Im (AOF, ZTA) bzw. < 0,5 (.Im (TZP) deutlich 
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niedriger als die der Referenzkeramik F99.9 mit 3 
bis 4 (.Im. Die höchsten Werte für Härte und Elas
tizitätsmodul zeigte die AI20 3-Keramik F99.9 mit 
etwa 2550 HV0,05 bzw. 434 GPa (Tab. 1 ). Die 
niedrigeren Werte der spritzgegossenen AI20 3-
Keramik AOF (2180 HV0,05 und 383 GPa) konn
ten auf die nach dem Sintern verbliebene Restpo
rosität zurückgeführt werden (Abb. 4 ). 

Härte E-Modul 
HV0,05 GPa 

F99.9 (AI203) 2551±142 434±12 

AOF(AI203) 2183±92 393±17 

ZT A (AI203-Zr02) 1721±137 353±25 

TZP (Zr02) 1707±36 273±5 

1.4542 450 ---
C auf 1.4542 900 ---
TiN auf 1.4542 1670 ---
TiN/TiC auf 1.4542 1711 ---

Tab. 1: Vickershärte und Elastizitätsmodul der 
Versuchsmateriafien. 

Für die Untersuchungen wurde zunächst ein am 
Forschungszentrum Karlsruhe, IMF I, entwickel
tes Mikrotribometer (Modellsystem Stift/Scheibe) 
modifiziert, so dass Untersuchungen im einsinni
gen Gleitkontakt bei hohen Gleitgeschwindigkei
ten sowohl ungeschmiert als auch in flüssigen 
Umgebungsmedien durchführt werden konnten. 
Während der Versuchsläufe wurden die Normal
und Reibungskraft sowie die Probenannäherung 
(linearer Verschleißbetrag) von Stift und Scheibe 
rechnergestützt erfasst und kontinuierlich aufge
zeichnet. Zusätzlich wurden nach Versuchsende 
die Verschleißbeträge getrennt für Scheiben und 
Stifte bestimmt. Die im folgenden dargestellten 
Versuchsergebnisse sind Mittelwerte aus jeweils 
mindestens zwei unter gleichen Bedingungen 
durchgeführten Versuchsläufen. 

Abb. 5 zeigt schematisch das verwendete tribolo
gische Modellsystem sowie die wichtigsten Ver
suchsparameter. Bei einer Normalkraft von 
50 mN und einer Gleitgeschwindigkeit von 
50 mm/s wurde im einsinnigen, wassergeschmier
ten Gleitkontakt ein Gesamtgleitweg von 200 m 
zurückgelegt. 



Versuchsparameter 
• FN =50 mN 
• v =50 mrnls, s =200m 
• T = Raumtemperatur 
• Umgebungsmedium: dest. H20 
• Scheibe: F99.9, AOF, ZTA, TZP 
• Stahlstift: 1.4542 unbeschichtet, C

TiN-, TiN!TiC-beschichtet 

Abb. 5: Schematische Darstellung des tribologi
schen Modellsystems und der wichtigsten Ver
suchsparameter. 

ln Abb. 6 sind exemplarisch (a) die Reibungszahl 
und (b) der lineare Verschleißbetrag der Paarun
gen F99.9/1.4542 und F99.9/TiN in Abhängigkeit 
vom Gleitweg dargestellt. 

Gleitweg s, m 
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Gleitweg s, m 

Abb. 6: (a) Reibungszahl und (b) linearer Ver
schleißbetrag in Abhängigkeit vom Gleitweg für 
die Paarungen F99.9/1.4542 und F99.9/TiN 
(FN = 50 mN, v = 50 mm/s, dest. H20). 

Bei der Paarung mit dem unbeschichteten Stahl 
schwankte die Reibungszahl um eine Wert von 
etwa 1J = 0,3. Während der gesamten Versuchs
dauer kam es immer wieder zum Aufbau von 
Schichten im Tribokontakt (negativer Verschleiß), 
die zu einer Absenkung der Reibungszahl auf 
Werte um JJ = 0,1 führten. Diese Schichten wur
den jedoch stets nach kurzer Zeit wieder zerstört. 
Wurden TiN-beschichtete Stahlstifte eingesetzt, 
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so lag die Reibungszahl abgesehen von wenigen 
kurzzeitigen Erhöhungen bei einem Wert von 
etwa lJ = 0,1. 

Abb. 7 zeigt die Reibungszahlen im quasistatio
nären Zustand sowie die nach Versuchsende an 
den Stahlstiften bestimmten Verschleißbeträge für 
die Paarungen der Referenzkeramik F99.9 mit 
dem unbeschichteten und den PVD-beschichte
ten Stahlstiften. Die Reibungszahllag für die Paa
rungen mit den PVD-beschichteten Stahlstiften 
um etwa 60 bis 70% unter der Reibungszahl für 
die Paarung mit dem unbeschichteten Stahlstift. 
Die niedrigsten Verschleißbeträge wiesen die mit 
TiN bzw. TiN/TiC beschichteten Stahlstifte auf. 
Sie lagen mit 1 bis 2 J,Jm um einen Faktor von 4 
bis 8 unter denen des unbeschichteten Stahlstif
tes. An den keramischen Scheiben konnte bei 
keinem Versuchslauf ein messbarer Verschleiß 
festgestellt werden. 

0,4 a) F99.9 
:::L maximal 
::c 0,3 
CO 
N 
~0,2 
c 
:::::1 

:9 0 1 Q) I 

~ 

0 
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E 10 b) F99.9 
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8 ci maximal '(i) 6 ::c 
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~ 4 
Q) 
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:.J 0 

1.4542 c TiN TiN/TiC 

Abb. 7: (a) quasistationäre Reibungszahl und (b) 
linearer Verschleißbetrag der Stahlstifte für die 
Gleitpaarungen von F99.9 mit dem unbeschich
teten bzw. PVD-beschichteten Stahl 1.4542 
(FN = 50 mN, v = 50 mm/s, dest. H20). 

Erste tribologische Modelluntersuchungen mit 
mikropul verspritzgegossenen, keramischen Pro
bekörpern (AOF, ZTA, TZP) deuten auf ein im 
Vergleich zur Referenzkeramik F99.9 günstigeres 
Reibungs- und Verschleißverhalten dieser Werk
stoffe hin. 

Aus den Ergebnisse der bisherigen Untersuchun
gen kann gefolgert werden, dass der unter dem 
Gesichtspünkt hoher Korrosionsbeständigkeit 



ausgewählte Stahl 1.4542 ohne zusätzliche PVD
Beschichtung keine ausreichende Verschleißbe
ständigkeit in der Paarung mit Keramikkomponen
ten aufweist. Daher sollten weitere korrosionsbe
ständige oder beschichtete Stähle, die ein höhe
res tribologisches Potential versprechen, in die 
zukünftigen Untersuchungen einbezogen werden. 

5. Eigenspannungs- und Texturanalysen 

Im Falle kleiner Mikrozahnräder sind die Eigen
spannungen in dem kompakten Material (Cata
mold AOF, Catamold ZTA und TZP-Proben) so
wie die Textur und die Eigenspannungen in den 
dünnen Schichten insbesondere hinsichtlich ihres 
Einflusses auf die mechanischen Eigenschaften 
von Interesse. Es ist unter anderem bekannt, 
dass Zugeigenspannungen bei Verschleißbean
spru-chungen zur Reduzierung der Lebensdauer 
führen können [7]. ln diesem Zusammenhang 
werden hier die Ergebnisse der Textur- und Ei
genspannungsanalysen dargestellt. 

DieEigenspannungs-und Texturanalysen wurden 
auf einem 'l'-Diffraktometer mit Hilfe von Cobalt
Ku-Strahlung am HMI Berlin durchgeführt. Die 
Eigenspannungen wurden parallel zur Oberfläche 
der Probekörper [16] ermittelt und mit der sin2'l'
Methode ausgewertet [1]. Die Textur der TiN
Einlagen- bzw. TiN-TiC-Viellagenschichten wurde 
anhand der Reflexe (111), (100) und (110) des 
TiN bestimmt. 

5.1 Textur 

Die Texturanalysen zeigen eine einzelne starke 
<111>-Faser-Textur (Abb. 8). 

MAX.= 3.50 

1 ..... 1.80 
2 ............. 2.00 
3 --- 2.30 
4 --2.50 
5 ---2.80 
6 --3.00 

<100> 

<111> 

........ 

<110> 

Abb. 8: Darstellung der inversen Polfigur für eine 
TiN-Einlagenschicht auf einem Hartmetallsub
strat. 
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Die Linien in Abbildung 8 sind lsointensitätslinien, 
wobei die durchgehende Linie die höchste Inten
sität repräsentiert. Das Maximum für diese inver
se Polfigur liegt bei 3,50 für die <111 >-Richtung. 
ln diesem Fall sind keine anderen Texturkompo
nente vorhanden. Aufgrund der nahezu konzen
trischen Kreise in der <111 >-Polfigur handelt es 
sich hierbei um eine Fasertextur. Auch die TiN
Einlagenschicht auf einer Stahlronde zeigt eine 
<111 >-Fasertextur (Abb. 9). 

<111> 

MAX.= 4.71 

1· .... 2.00 
.. ' 2 ............. 2.50 

3--- 3.00 
4--3.50 
5---4.00 
6--4.50 

.:··:·· ..... :.~ ....... . 

<100> <110> 

Abb. 9: Darstellung der inversen Polfigur für eine 
TiN-Einlagenschicht auf einem Stahlronden
substrat 

Aus Abbildung 9 ist ersichtlich, dass wie bei dem 
Hartmetallsubstrat für die TiN-Schicht keine wei
teren Faser-Texturkomponenten gefunden wur
den. 

5.2 Eigenspannungen 

ln den TiN-Schichten wurden . Druckeigen
spannungen in der Ebene parallel zur Oberfläche 
der Schichten ermittelt (Tab. 2). 

Werkstoff Eigenspannungen 

Probe [MPa] 

Duplexstahl mit ex-Eisen (67%) -200 Makro-ES 
TiN-Monolage 

y-Eisen (33%) -320 -240 ±40 

Duplexstahl mit ex-Eisen (66%) -210 Makro-ES 
TiC-fTiN-

Viellagenschicht y-Eisen (34%) -410 -270±40 

Stahl mit TiN -2490 
TiN-Monolage 
Hartmetall mit TiN -280 

TiN-Monolage 

Tab. 2: Eigenspannungen der TiN-Einlagen- bzw. 
TiN-TiC-Viellagenschichten und den Duplexstahl
substraten. 



Die Höhe der Druckeigenspannungen (-2490 MPa 
bzw. -280 MPa) in den TiN-Einlagenschichten 
hängt wesentlich vom Substrat ab (siehe Tab. 2, 
unten). Dagegen zeigen sich keine deutlichen 
Makrodruckeigenspannungsunterschiede in den 
Duplexstahlsubstraten mit der TiN-Einlagen
schicht bzw. der TiN-TiC-Viellagenschicht. 

Die gesinterten Keramikprobekörper, die mit den 
Feedstocks Catamold AOF, Catamold ZTA und 
TZP spritzgegossen wurden, zeigen dagegen ge
ringe Druck- bzw. Zugeigenspannungen (Tab. 3). 

Probe Eigenspannung Bemerkungen 
[MPa] 

Catamold AOF 50 Anspritzpunkt 
Catamold AOF 20 Rückseite 
Catamold ZTA -10 Anspritzpunkt 
Catamold ZT A 90 Rückseite 
TZP1 -30 Definierte Sintertem-

peratur 
TZP2 -25 Undefinierte Sinter-

temperatur 

Tab. 3: Eigenspannungen der gesinterten Probe
körper, hergestellt durch Mikropu/verspritzgießen 
[16]. 

Zwischen dem Anspritzpunkt und der übrigen 
Rückseite der Keramik-Proben sind starke Unter
schiede in den Eigenspannungen zwischen die
sen Orten einer Fläche zu erkennen. Diese Un
terschiede können allerdings aus der mechani
schen Nachbearbeitung des Anspritzpunktes 
resultieren. 

Zusammenfassend läßt sich sagen, daß die TiN
Einlagenschichten Druckeigenspannungen auf
weisen, die je nach Substratmaterial (Stahl oder 
Hartmetall) unterschiedlich stark ausgeprägt sind. 
Dabei bildet sich auf beiden Substraten eine 
<111>-Faser-Textur aus. 

Die Keramikprobekörper gefertigt aus Catamold 
AOF, Catamold ZTA und TZP zeigen nach der 
Sinterbehandlung geringe Druck- bzw. Zugeigen
spannungen. 

6. Festigkeitsmessungen an gesinterten Pro-
bekörpern und Grünlingen 

Zur mechanischen Charakterisierung der kerami
schen Werkstoffe und zur Abschätzung der Le
bensdauer der Demonstratoren sind Festigkeits
und Lebensdauermessungen erforderlich. ln die
sem Abschnitt wird über das Festigkeitsverhalten 
berichtet. 

An Probekörper der Abmessung 2x5x18mm3 [16] 
wurden mit der in Abb.1 dargestellten Biegeprüf
vorrichtung für Kurzbiegeproben Festigkeitsmes
sung an drei gesinterten Keramiken durchgeführt. 
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Die dabei erhaltenen Meßergebnisse sind in Abb. 
2 in Weibullauftragung dargestellt. 

Abb. 10: Vorrichtung zur Bestimmung der Biege
festigkeit an kurzen Probekörpern. 

Die zugehörigen, durch 

F(O'J=l-exp[-(O'c/0'0 )m] (1) 
(F = Ausfallwahrscheinlichkeit) definierten Wei
bullparameter cr0 und m (siehe z.B. [10]) wurden 
mit der Maximum-Likelihood-Methode [11] be
stimmt und sind in Tabelle 1 zusammen mit den 
90%-Konfidenzintervallen angegeben. Bei dem 
reinen Aluminiumoxid und der AI20 3-Zr02-
Keramik sind bereits ausreichend hohe Weibull
moduli m erzielt worden wie sie u.a. für die Be
stimmung von Rißwachstumskurven aus Ermü
dungsexperimenten erforderlich sind [1 0]. 

cro (MPa) m 
AI203 513 [496; 531] 13.7 [9.1; 17.6] 

Al203+19% Zr02 646 [604; 692] 9.6 [5.3; 13.0] 

Zr02 917 [846; 996] 5.2 [3.6; 6.6] 

Tab. 4 Weibulfparameter und 90%-Konfidenzin
terva//e für die in Abb. 2 angegebenen Festig
keitsverteilungen. 

lnln(1/(1-F)) 
r----------PJ20:/ZJ02 -----, 

1 

-1 0 
0 

-2 0 

0 

-3 • 
0 

0 

400 

0 

• 
• 0 

0 

0 

; 



Neben den Festigkeitseigenschaften der gesinter
ten Keramiken sind auch die Festigkeiten der 
Formmassen für das Pulverspritzgießen von Inte
resse, da zur Entformung der gespritzten Grünlin
ge eine hinreichende Zugfestigkeit der Feed
stocks erforderlich ist. Biegefestigkeitsmessungen 
wurden deshalb auch an den Probekörpern aus 
Feedstock durchgeführt. Die Ergebnisse sind in 
Abb. 3 wiedergegeben. Die Praxis zeigte, daß mit 
den gefundenen Festigkeiten eine deformations
freie Entformung durchführbar war [16, 17]. 

lnln(1/(1-F)) 

• ~ c 
Zr02 • i 0 • • 0 • ~0 

0 • 
f AI203 J 0 

0 • 0 • -1 • \! 0 

• 0 

• 0 

-2 • 
• 0 

• Carbonyl-
-3 ~SbN4 

Eisen 

•• 0 

-4 
10 20 30 40 

O'c (MPa) 

Abb. 12 Biegefestigkeitsmessungen an Probekör
pern aus Feedstocks, gefüllt mit unterschiedlichen 
Keramikpu/vern. 

Ziel der derzeit anlaufenden Ermüdungsversuche 
unter schwellender Biegebeanspruchung ist die 
Erstellung von da/dN-ßK-Kurven nach dem in [1 0] 
beschriebenen Verfahren, das auf Festigkeits
und Lebensdauermessungen beruht. 

7. Thermophysikalische Eigenschaften 

Die thermophysikalischen Eigenschaften, insbe
sondere die Wärmeleitfähigkeit, bestimmen das 
thermische Transportverhalten in einem System, 
in dem Wärme entsteht und auch abgeführt wer
den muß. Da auch an hochbelasteten Tribokon
takten, wie beispielsweise an der Wellenlagerung 
oder an Zahnflanken der Mirkozahnringpumpe, 
durch Reibung Wärme entsteht, muß diese Tat
sache in der Auslegung des Systems berücksich
tigt werden. Dazu ist die Kenntnis der Wärmeleit
fähigkeit der Einzelkomponenten erforderlich. 

Zur Bestimmung der thermopysikalischen Kenn
werte wurden zwei unterschiedliche Verfahren 
eingesetzt. Für die dünnen Schichten wurde die 
photothermische Methode angewendet [12], wäh
rend zur Bestimmung der thermophysikalischen 
Eigenschaften der keramischen Werkstoffe ein 
konventionelles Laser-Flash System [13] verwen
det wurde. 

Die Wärmeleitfähigkeit bei Raumtemperatur von 
unterschiedlichen Schichtsystemen ist dargestellt 
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in Abb. 13. Alle untersuchten Schichten (s. Kap. 
3) waren aufgebracht auf einem Stahlsubstrat 
(1.4542) mit polierter Oberfläche. Die TiN-Mono
lage zeigt den höchste Wärmeleitfähigkeit, wäh
rend im Multilayer TiNrnc dieser Wert aufgrund 
der zusätzlichen Grenzflächen zwischen den 
Einzellagen deutlich reduziert wird. Im Gegensatz 
zu den kristallinan Hartstoffschichten TiN bzw. 
TiN/TiC ist die C-Schicht amorph. Diese Eigen
schaft führt zu einer Behinderung des Wärme
transports und damit zu einer relativ geringen 
Wärmeleitfähigkeit. 
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TiN 

d=3~m 

TiN /TiC c 
d = 3 ~m d = 2.9 ~m 

Multilayer 100 Lagen 

Abb. 13 Wärmeleitfähigkeit unterschiedlicher 
PVD-Schichten. 

An den keramischen AI20 3-Probekörpern [16] 
wurde die Wärmeleitfähigkeit als Funktion der 
Temperatur bestimmt (Abb. 14). Zusätzlich wur
den auch entsprechende Messungen an den 
Grünlingen und auch an entbindarten Proben 
durchgeführt. Die gesinterte Probe zeigt den für 
den keramische Werkstoff Al20 3 typischen Tem
peraturverlauf mit abfallender Wärmeleitfähigkeit 
bei ansteigender Temperatur [14]. Gegenüber 
reinem hochdichten Al20 3 mit einem typischen 
Wert von A. = 0.33 W/cm K ist jedoch der entpre
chende Raumtemperaturwert geringfügig abge
senkt. Dies ist möglicherweise auf eine geringe 
Restporosität in der Probekörpern nach dem Sin
terprozeß zurückzuführen. 

Die Wärmeleitfähigkeit des Grünlings und auch 
der entbinderten Probe (Braunling) sind im Ver
gleich zum gesinterten Material wie erwartet dras
tisch reduziert. Ursache dafür ist die Tatsache, 
daß in diesen Probekörpern noch keine vollstän
dige Kompaktierung der Keramikpulver stattge
funden hat. Ebenso spielt der Binderanteil im 
Grünling bzw. die Hohlräume nach dem Entbin
dern eine Rolle für die Reduzierung der Wärme
leitfähigkeit gegenüber dem gesinterten Material. 
Die Werte bieten eine Basis für die Prozesssimu
lation. 
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Abb. 14 Wärmeleitfähigkeit von A120 3-Probekör
pern im gesinterten und ungesinterten (Grünling 
und Braunling) Zustand. 
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Abb. 15 Wärmeleitfähigkeit von Probekörper aus 
Zr02 (TZP) im gesintert Zustand, als Grünling 
und nach dem Entbindern. 

Die Wärmeleitfähigkeit als Funktion der Tempera
tur im System Zr02 (TZP) ist dargestellt in Abb. 
15. Auch hier ist erwartungsgemäß die Wärmeleit
fähigkeit der gesinterten Probekörper deutlich 
höher als die des Grünlings oder des Braunlings. 
Der Raumtemperaturwert des gesinterten Materi
als und auch der Temperaturverlauf der Wärme
leitfähigkeit entspricht den aus der Literatur be
kannten Daten [15]. 

8. Zusammenfassung und Schlußfolgerun-
gen 

Im Rahmen dieser Arbeiten innerhalb des Teilpro
jekts MALVE- B wurden umfangreiche Untersu
chungen an Werkstoffen durchgeführt, die für die 
Entwicklung einer Mikrozahnringpumpe oder ver
schließbeständiger Formeinsätze eingesetzt wer
den sollen. Diese Daten fliessen ein in die Ausle-
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gung und Werkstoffauswahl für die einzelnen 
Komponenten. 

Die Beschichtung der Komponenten, die tribolo
gisch stark beansprucht werden, mit Hartstoff
schichten TiN oder TiN/TiC verbessert das Rei
bungs- und Verschleißverhalten deutlich. Dies 
konnte durch mikrotribologische Untersuchungen 
an entsprechenden Metall/Keramik-Paarungen 
gezeigt werden. Die Schichten stehen nach dem 
Abscheidungsprozeß unter Druckeigenspannun
gen, was sich vorteilhaft für die Lebensdauer 
auswirken sollte. Die Wärmeleitfähigkeit der Hart
stoffschichten erscheint groß genug, so daß kei
ne thermischen Probleme während des Betriebs 
auftreten sollten. 

Die spritzgegossenen keramischen Werkstoffe 
weisen ausreichend hohe mechanische Festigkei
ten auf. Positiv für die Lebensdauer dürften sich 
auch hier die nur sehr geringen Eigenspannungen 
auswirken. Die Werte der Wärmeleitfähigkeit die
ser Materialien liegen in einem für diese Werk
stoffklasse typischen Bereich. Diese Tatsache ist 
ein Anzeichen dafür, daß herstellungsbedingte 
Fehler wie Poren oder Mikrorisse in den Probe
körpern voraussichtlich nur von untergeordneter 
Bedeutung sind. 
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Zusammenfassung 

Im Rahmen des Teilprojektes MALVE-B des HGF-Strategiefondprojektes "Material- und Ver
fahrensentwicklung für mikrotechnische Hochleistungsbauteile" werden Werkstoffe und Verfah
ren zur Herstellung verschleißbeanspruchter Mikrobauteile entwickelt. Wünschenswert ist eine 
Simulation des Verschleißes, wozu diese Arbeit einen Beitrag leistet. Vorgestellt wird ein me
chanisches Modell für ein Kontaktinterface zur Beschreibung von Reib- und Verschleißphäno
menen. Ausgegangen wird hierzu von den einzelnen Mikrokontakten innerhalb einer, jeden 
Punkt des Interface umgebenden Einflußumgebung. Alle konstitutiven Annahmen werden auf 
der Mikro-Ebene getroffen. Das Spannungs-Dehnungs-Verhalten der Mikrokontakte wird als 
visko-elastisch angenommen. Die makroskopisch wahrnehmbare Wirkung der Mikrokontakte 
wird mit der Summe der Wirkungen der Mikrokontakte identifiziert (Homogenisierung). Als Zu
standsvariablen des Kontaktinterface dienen die Porosität der am Kontakt beteiligten Oberflä
chenschicht, sowie die Verteilung der Kontaktorientierungen, zu deren Beschreibung eine Ori
entierungsverteilungsfunktion (ODF) verwendet wird. Die ODF dient als Wichtungsfunktion bei 
der Homogenisierung der Mikro-Größen. Den inneren Zustandsvariablen entsprechend unter
scheiden wir speziell im Modell den diffusen, die Porosität beeinflussenden, und den struktu
rierten, den Orientierungszustand der Kontaktzone beeinflussenden Verschleiß. Anhand eines 
einfachen Beispiels wird die prinzipielle Funktion des Modells gezeigt. 

1. Einleitung 

ln den folgenden Kapiteln wird ein Modell zur 
Beschreibung von Reibungs- und Verschleißvor
gängen an Mikrobauteilen aus Keramik vorge
stellt. Gedacht ist hierbei an eine Entwicklung mit 
Hilfe der Methoden der Kontinuumsmechanik, um 
insbesondere die konsistente Verwendung im 
Rahmen einer Finite-Element-Simulation zu ge
währleisten. Hierzu erscheint es zweckmäßig, 
vorab einige einleitende Bemerkungen bzw. Er
läuterungen zur Tribologie, den in Frage kom
menden Modellen und numerischen Methoden zu 
geben. Insbesondere zählt hierzu die Klärung der 
Begriffe Schädigung, Verschleiß und Reibung, 
wie sie im folgenden Verwendung finden. 

So verstehen wir unter Schädigung alle Verände
rungen im Voll-Material (bulk material) infolge 
einer Kontaktbeanspruchung, die zu einer Herab
setzung der Lebensdauer führen, während die 
Lebensdauer mindernden, Kontakt induzierten 
Veränderungen einer Oberfläche als Verschleiß 
bezeichnet werden. Reibung bezeichnet den 
makroskopisch beobachtbaren Bewegungswider
stand, der einer tangential zur aktuellen Kontakt
fläche erfolgenden Relativbewegung der beiden 
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in Kontakt stehenden Körper entgegenwirkt. Dem
entsprechend stellt Reibung ein integrales Maß 
für die infolge einer Relativbewegung dissipierte 
Energie dar. Ein etwaig auftretender Verschleiß 
und/oder eine Schädigung implizieren somit eine 
bestimmte Reibwirkung, während umgekehrt von 
einer gemessenen Reibwirkung nicht unmittelbar 
auf die Existenz eines die Lebensdauer mindern-
· den Verschleiß- bzw. Schädigungsprozesses zu 
schließen ist. D.h. Reibung impliziert nicht notwen
dig auch Verschleiß und/oder Schädigung. Den
noch nutzen viele makroskopische, phänomenolo
gische Formulierungen diesen Befund, indem der 
Verschleiß a priori als Funktion der Dissipations
leistung angesetzt wird, im allgemeinen parame
trisch ergänzt um diverse makroskopische Mate
rial- und Umgebungseigenschaften (Temperatur, 
Werkstoffpaarung, Oberflächenbeschaffenheit). 
Der lokale Verschleiß wird im allgemeinen als zur 
spezifischen Dissipationsleistung proportional an
genommen. 

1.1 Verschleißmechanismen 

Um zu einer etwas detaillierteren Beschreibung 
der Phänomene zu gelangen, wird im folgenden 



kurz auf die verschiedenen Verschleißmechanis
men eingegangen. Entsprechend der in der Lite
ratur [3, 7] üblichen Bezeichnungen unterscheidet 
man 

a) den adhäsiven Verschleiß, welcher sich ab
hängig von der Werkstoffpaarung mehr oder 
weniger stark auswirkt, jedoch immer präsent 
ist und dementsprechend im Gegensatz zu 
den übrigen Verschleißmechanismen nicht 
vollständig zu verhindern ist, 

b) den Abrasiv-Verschleiß, der mit einem Abrieb 
von Material an zumindest einer der Kontakt
flächen verbunden ist und demgemäß Ober
wiegend an relativ weichen Oberflächen auf
tritt, die durch harte und spitze Partikel (Aspe
riten, Abriebmaterial} beansprucht werden. 
Dieser Mechanismus erfordert im allgemeinen 
einen wesentlichen Anteil der dissipierten 
Reibleistung und kann aufgrund der sich ein
stellenden Rauheiten in einer .verhältnismäßig 
großen Umgebung des makroskopischen 
Kontakt-Interface zu einer erheblichen Mate
rialveränderung führen. Zur weiteren Diffe
renzierung der dem abrasiven Verschleiß 
zugrunde liegenden Mechanismen werden 
das sog. micro-plowing, welches eine hohe 
plastische Deformation in der Umgebung des 
Mikro-Kontaktes erfordert, das micro-cutting 
sowie das micro-cracking unterschieden. 
Während micro-plowing und -cutting mit Fur
chen entlang des Gleitweges assoziiert wer
den, läßt sich das micro-cracking anhand ein
zelner, sich von der Oberfläche aus fortpflan
zender Risse, und damit verbunden, dem 
Ausbrechen vergleichsweise großer Ver
schleißpartikel in Verbindung bringen. 

c) den weiter von den Kontaktzonen entfernt 
auftretenden sog. Ermüdungsverschleiß, der 
als Folge zyklischer Belastungen zu einer 
Schädigung (Ermüdung) des Vollmaterials 
führt und im Endstadium ebenfalls das Her
ausbrechen großer Materialpartikel an der 
Oberfläche bewirkt. 

1.2 Beschreibung des Verschleißes 

Um in gewissem Maße eine Vorhersage des Ver
schleißverhaltens treffen zu können, werden den 
diversen Verschleißmechanismen charakteristi
sche Materialparameter assoziiert, wie beispiels
weise Härte, Fliessspannung, Kerbschlagfestig
keit etc. [6]. Die quantitative Beschreibung des 
Zusammenspiels komplexer aus mehreren mit
einander in Wechselwirkung tretender Konstituen
ten eines Gesamtsystems sowie die Evaluierung 
einzelner konstitutiver Annahmen sind Anwen
dungsfelder der sog. regalbasierten Modelle wie 
der Methode der Cellularen Automaten [5]. Insbe
sondere bei lnbetrachtnahme weiterer, z.B. tribo-
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chemischer Effekte, scheint der Einsatz dieser 
Methode vorteilhaft zu sein. Der im allgemeinen 
erhebliche numerische Aufwand läßt die Anwen
dung derselben im Rahmen einer grobskaligen 
Finite-Element-Strukturanalyse derzeit als unef
fektiv erscheinen. Wie bereits bei den feinst
skaligen Modellen ersichtlich, finden selbst bei 
Betrachtung einer Meso-Skala die Lebensdauer 
mindernden adhäsiven wie abrasiven Verschleiß
prozesse innerhalb eines, wenn auch makrosko
pischen flächenhaften so doch mikroskopisch 
räumlichen Bereiches statt. Innerhalb dieses Be
reiches befindet sich Material beider am Kontakt 
beteiligter Körper sowie ein Teil der etwaig ange
fallenen Abriebprodukte. Berücksichtigt man wei
terhin, daß eine makroskopische Beschreibung 
der Reib- und Verschleißverhältnisse allenfalls die 
mittleren Eigenschaften der Mikrokontakte wider
spiegeln kann, so ist die genaue Kenntnis indivi
dueller Kontaktverhältnisse nicht erforderlich. 

1.3 Strategie zur Berechnung 

Unter Zugrunderegung eines mittleren Kontaktes 
kann nunmehr die Berechnung der Kontaktzo
neneigenschaften im Rahmen einer Theorie der 
Mischungen strukturierter Materialien durchge
führt werden. Die mit diesem Ansatz mögliche 
Erfassung der (Pseudo-}Phasenumwandlung von 
festem in granulares Material und umgekehrt 
erlaubt die Erfassung des Materialabtrages an 
den Körperoberflächen und erfordert demgemäß 
die Definition geeigneter, den Oberflächenver
schleiß beschreibende, Evolutionsgleichungen für 
beide Kontaktflächen. Darüberhinaus bewirken 
Verschleiß und Schädigung neben dem diffusen 
Materialverlust der Oberflächen auch eine im 
Verlauf der Beanspruchung erhebliche Verände
rung der Oberflächenmorphologie, die ebenfalls 
mittels einer Evolutionsgleichung zu beschreiben 
wäre. Der Verschleiß setzt sich demgemäß aus 
einer diffusen und einer strukturierten Komponen
te zusammen, worin der diffuse Verschleißpara
meter jeglichen volumetrischen Materialabtrag 
erfaßt. D.h., legt man vereinfachend einen mittle
ren Asperite.n zugrunde und die Dichte der Vertei
lung dieser Asperiten, während der den stukturier
ten Verschleiß beschreibende Parameter ent
sprechend die zeitliche Entwicklung der Aspen
tenform wiedergibt. Folglich ist die Asperitendich
te im Sinne einer Porosität vermittels einer skala
ren inneren Variablen beschreibbar, während 
man zur Erfassung der Oberflächenstruktur eine 
vektorwertige bzw. wegen der Symmetrie der 
Kontakte tensorwertige Größe benötigt, welche 
die mittlere Orientierung eines makroskopischen 
Oberfächenelemtes beschreibt. 

Die MitteJung erfolgt in zwei Schritten. Zuerst wird 
die Zusammensetzung des innerhalb der Rand
zone befindlichen tragenden Volumens berück-



sichtigt, welches dann zusammen mit dem Hohl
raumvolumen bzw. dem von Schmierstoff oder 
Pumpmedium eingenommenen Volumen bei der 
Berechnung der effektiven Materialparameter der 
Randzone eingeht. Die konstitutiven Annahmen 
für einen typischen Kontakt werden auf der Mikro
Ebene getroffen. Auch aufgrund der Tatsache, 
daß es sich im Projekt MALVE-B um keramische 
Bauteile einer Mikrozahnringpumpe handelt, de
ren Kontaktflächen im allgemeinen eine Benat
zung durch das Pumpmedium (z.B. deionisiertes 
Wasser) erfahren, wird normal zur Kontaktfläche 
ein rein elastisches, tangential dazu ein rein vis
koses Verhalten angenommen. Die Wirkungen 
einzelner Kontakte werden mittels einer Homoge
nisierung mit geeigneten Wichtungsfunktionen zu 
den entsprechenden effektiven makroskopischen 
Wirkungen aufsummiert, wie es in vergleichbarer 
Form bereits für die Kombination einer rauhen mit 
einer vollkommen glatten und außerdem starren 
Oberfläche durch [1, 4] geschah. 

Die Abriebprodukte finden hier keine gesonderte 
Berücksichtigung, sondern gehen indirekt, d.h. 
über ihren Einfluß auf die effektiven Materialpa
rameter der Kontaktzone in die Betrachtung ein. 
Die Kontaktzone K sei dabei so definiert, daß alle 
kontaktinduzierten, die Lebensdauer mindernden 
Prozesse bzw. deren Lokalitäten innerhalb der
selben stattfinden. Somit ergibt sich, den obigen 
Ausführungen bzgl. der Verschleißmechanismen 
folgend, eine natürliche Aufteilung der Kontaktzo
ne in Richtung der makroskopischen Flächen
normalen in einen kontaktnahen Bereich kn und 
einen kontaktfernen kt wobei K = kn und kt. Es sei 
kn derart definiert, dass alle in der unmittelbaren 
Umgebung der Mikro-Kontakte stattfindenden 
Verschleißprozesse von dkn umhüllt werden, d.h. 
kn alle Umgebungen der Mikro-Kontakte enthält. 
Demgemäß bietet sich die Identifikation kn mit 
dem durch den Abstand ß. definierten Überde
ckungsbereich der beiden rauhen Körper an, wel
chen man (skalenabhängig) erhält, wenn der Ab
stand der beiden mittleren Tangentialebenen ß. 
der Summe der beiden maximalen Asperitenhö
hen a0

max bzw. a0
max (gemessen von der Tangen

tialebene) gegenübergestellt wird, 0 = ß.- a0 
max

a0
max. siehe auch Abb.2c. 

Die mittleren Tangentialebenen sind ebenfalls von 
der in Betracht genommenen Größenordnung ab
hängig und im allgemeinen über den ins jeweilige 
Körperäußere weisenden Normalenvektor defi
niert, der gleichzeitig die Richtung der makrosko
pischen Kontaktnormalen widerspiegelt. Die evtl. 
weiter entfernt von den Kontaktflächen auftreten
de Materialermüdung findet innerhalb von kt statt, 
wird hier im Moment jedoch nicht weiter betrach
tet. Der zu modellierende Bereich läßt sich somit 
als ein Ersatzkontinuum in Form einer dünnen 
(flächenhaften) Schicht auffassen, deren Punkte 
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die Materialeigenschaften beider am Kontakt be
teiligter Materialien vereinen. Die mechanischen 
Eigenschaften der einzelnen Punkte ergeben sich 
denn auch infolge einer Mittelung über einen be
stimmten Bereich, die Einflußumgebung des (Kon
vergenz-)Punktes, deren Begrenzung in tangenti
aler Richtung unbestimmt ist, normal zur Kontakt
fläche durch die Überdeckung 8 gegeben ist. 

2. Modell 

a) Das makroskopische Materialverhalten des 
Konvergenzpunktes der Einflußumgebung ergibt 
sich als Summe der mesoskopischen Wirkungen 
d.h. durch Homogenisierung über eine sog. 
Einflußumgebung innerhalb der Kontaktzone kn. 

b) Die Einflußumgebung setzt sich zusammen 
aus Mikrokontaktzonen unterschiedlicher Aus
dehnung (Fläche) und Orientierungen (Lasttra
gender Bereich), dem hier vernachlässigten Zwi
schenstoff (Hohlraumgemisch) sowie unbelaste
ten Zonen. 

c) Der lasttragende Bereich setzt sich aus elasti
scher und viskoser Komponente zusammen. 

d) Innerhalb der Einflußumgebung seien Kontakt
flächen jeglicher Orientierung vertreten, wobei die 
Position der einzelnen Bestandteile in Bezug auf 
den Konvergenzpkt. der Einflußumgebung irrele
vant ist. 

e) Die Verteilung der Kontaktflächenorientierun
gen wird als näherungsweise zur Makro-Flächen
normalen symmetrisch angenommen. 

2.1 Homogenisierung 

Volumenmittelung über die mesoskopische Ge
samt-, Viskose- und Hohlraum-Cauchy-Spannung 
liefert die entsprechenden (gemittelten) Makro
Größen. Hierbei wird der Integrationsbereich in 
tragende (viskos/elastische) Bereiche und nicht
tragende (hier als vernachlässigbar angesehener 
Hohl- und Totraum) aufgeteilt. Die Spannungen 
ergeben sich damit zu 

worin v den Volumenanteil des tragenden Materi
als beschreibt, der sich aus den Anteilen v0

, v0 

des oberen bzw. unteren Körpers vermittels einer 
Funktion v oc g( lf }f) < lf•" ergibt. Die Span
nungen Tv stellen den mit der Verteilungsfunktion 
f(9,p0 ,p0

) gewichteten Mittelwert aller Mikrokon
taktspannungen der Einflußzone dar, welche als 
über die Mikrokontaktflächen konstant angesehen 
werden und somit allein von deren Orientierung 
abhängen. Dabei repräsentiert e den von der 
Makro- und Mikrokontaktnormalen eingeschlos-



senen Winkel, während pu, p0 als Verteilungspa
rameter die Häufigkeit einzelner Orientierungen 
der oberen bzw. unteren Kontaktfläche wider
spiegelt. 

2.2 Konstitutive Annahmen 

Die in Kontakt tretenden Bauteile sind im vorlie
genden Fall beide aus Keramik und zeigen linear 
elastisches Verhalten. Die von der Mikrokontakt
zone übertragenen Kräfte setzen sich zusammen 
aus den Kontaktflächennormalkräften und den 
tangential dazu wirkenden (Reib-)Kräften und 
werden als über die Kontaktfläche uniform verteilt 
angenommen. Das Kraft-Verschiebungsverhalten 
für beide Richtungen läßt sich prinzipiell durch 
visko-elastische Strukturmodelle beschreiben. 
Während in Normalenrichtung aufgrund der im 
wesentlichen elastischen Spannungen einer Ke
ramik ein elastisches Modell angenommen wird, 
sind in der tangentialen Richtung, einen stationä
ren Bewegungszustand vorausgesetzt (d.h. u. a. 
kein Stick-Slip}, die elastischen gegenüber den 
viskosen Verformungen zu vernachlässigen. Ein 
Mikrokontaktmodell bestünde somit aus einer 
elastischen, normal zur Mikrokontaktfläche aus
gerichteten Feder und einem tangential hierzu 
orientierten, viskosen Dämpferelement, wobei die 
Parameter der Strukturelemente von der jeweili
gen geometrischen wie physikalischen Oberflä
chenbeschaffenheit abängig sind. Im wesentli
chen können diese Vorstellungen durch die Stoff
gleichungen 

für die elastischen und 

• 
t;,is = 1JY 

für die viskosen Bestandteile berücksichtigt wer
den, die nach MitteJung über alle Richtungen auf 

T 1 =[ aA <4
> + ßA <2> ®I] ••F1 = K<4

> ••~, bzw. 

nvis = 17-t( J<4> A <2> ••I -A <4> ]••Tvis =F<4> ••Tis 

führen, sofern für die elastischen Anteile eine 
innerhalb der Kontaktzone (Einflußzone) uniforme 
Verschiebung (n. Voigt), für die viskosen zusätz
lich ein uniformer Spannungszustand (n. Reuss) 
unterstellt wird. Die Strukturtensoren A <k> reprä
sentieren dabei die mit f(e ,p0 ,pu) gewichteten 
über die Hemisphäre gemittelten Momente 

~ =n®n®n® ... n der Orientierungen 
n = ( sinlkosq},sinBsin~ co~. 
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2.3 Reduktion der Stoffgleichungen 

Nunmehr liegen die Stoffgesetze für beide, das 
tragende Volumen charakterisierende Effekte vor. 
Um von hier zu einem auf das Wesentliche redu
zierten Modell für die nahe Kontaktzone zu ge
langen, wird im Folgenden ingenieurmäßig ange
nommen, dass sich die Kontaktzone gegenüber 
einer Scherbeanspruchung auf makroskopischer 
Ebene rein viskos verhält, während sich dieselbe 
gegenüber einer Normalbeanspruchung (trans
versale Zusammendrückung) rein elastisch ver
hält. Darüberhinaus bleiben alle sog. Membran
beanspruchungen, d.h. die Beanspruchungen, 
deren Komponenten in der Kontaktfläche liegen, 
unberücksichtigt. Als wesentliche konstitutive 
Gleichungen der Kontaktzone erhält man so 

0"33 = ( aa3333 + ßa33) &33 

für die elastischen und 

~t3 = 17ö'(l +a22 -4all33)0i3 ~ 17ö'(l-4all33)0i3 

für die viskosen Effekte. Die obige Näherung ist 
zulässig, wenn zusätzlich angenommen wird, 
dass die Gleitung in 1-Richtung erfolgt und dem
gemäß lediglich Kontakte, deren Normale in der 
(1 ,3)-Ebene liegen, berücksichtigt werden. 
Schließlich gilt wegen der angenommenen Rota
tionssymmetrie für den elastischen Anteil 
a3333=a33 - 2a1133, so dass als unabhängige Mo
mente alleine 

p o + 1 p • + 1 p 0 + p • + 2 und a - + ..!-..--
33-po+3 p"+3 po+p"+4 

p0 + 1 1 p" + 1 1 p0 + p" + 2 
all33 =Po +3 Po +5 + p" +3 p" +5 -.!-po-+~p-"_+_4_p_o +_p_"_+_6 

verbleiben. Die Parameter p0
, purepräsentieren 

die innerhalb der Einflußumgebung befindliche, 
potentiell für einen Kontakt in Frage kommenden 
Oberflächenelemente der Körper K0

, Ku. 

2.4 Evolutionsgleichungen 

Neben den physikalischen Parametern, den Vis
kositäten sowie den E-Moduli werden die Kontakt
flächen durch die vier geometrischen Paramenter, 
v0

, vu sowie p0
, pu beschrieben, welche sog. inne

re Variable der Kontaktzone darstellen. v0
, vu 

beschreiben den von lastabtragendem Volumen 
erfüllten Raum der Kontaktzone, während p0 und 
pu Informationen bzgl. einer sich zeitlich entwi
ckelnden mittleren Asperitenkontur (des struktu
rierten Verschleisses) widerspiegeln. Die zeitliche 
Entwicklung von v0

, vu gibt Aufschluss über die 
Evolution der Porositäten (des diffusen Ver-



schleisses ). Zur Beschreibung der zeitlichen Ent
wicklung der inneren Variablen dienen Evoluti
ongleichungen, dv0 'u/dt = ... sowie dp0 'u/dt = ... , die 
parametrisch von den Material- und Oberf!ä~hen
kennwerten abhängen. Um das charaktenst1sche 
Verhalten der Kontaktzone detaillierter zu be
schreiben wären fortlaufende Messungen der 
beteiligte~ Oberflächen erforderlich. Jedoch ~xis
tiert derzeit keine Messvorschrift, weder zur direk
ten noch zur indirekten Bestimmung der Orientie
rungsparameter p0

, pu (die Modellparameter re~
räsentieren nicht observable Größen), so daß w1r 
im folgenden auf Plausibilitätsannahmen ange
wiesen sind. 

2.4.1 Porosität 

Zur Entwicklung der Oberflächenporositäten wird 
die Existenz eines elliptischen Standardasperiten 
an- und eine Differenzierung von Konturbereichen 
vorgenommen. D.h. es wird zwischen den Pro
zessen an der Asperitenspitze und denen am 
Asperitenmantel unterschieden. Weiterhin wird 
unter Berücksichtigung einer unveränderlichen 
Grundfläche A des Kontrollvolumens V = A o v 
nach der Zeit differenziert. 

Man erhält 
• dV.jj" d8 
V=--- V-• 

Vdt ßdt 

worin der erste der beiden Terme die Änderung 
des jeweiligen Komponentenvolum~ns bei festem 
Kontrollvolumen, der zweite die Anderung des 
Kontrollvolumens bzw. der Kontrollvolumendicke 
o bei festem Volumenanteil beschreibt und im 
folgenden als vernachlässigbar betrachtet wird. 
Die Änderung von Veff sei auch hier der dissipier
ten Leistung <1> = <l>t. + <t>M proportional, w~bei wir 
die an den Asperitenspitzen <l>t. bzw. die am 
Asperitenmantel <l>M hinsichtlich ihrer Wirkung 
erbrachte Leistung unterscheiden. So führt <l>M zu 
einer Verdünnung, während <l> t. eine Abnahme der 
Porosität bewirkt, was sich in 
• o,u 

VeJJ oc a! <I> t. - V'·" a2 <I> M = ao,u ( ~u - V'·" )<I> M 

ausdrückt. Beachtet man noch, daß die Änderung 
einer Oberfläche umso geringer ausfällt, je glatter 

-I 
ihr Gegenüber ist, womit man ao,u oc V''0 an-
nehmen kann, so folgt unter Berücksichtigung von 

4> = v<i> M und einer für beide Kontaktpartner 
identischen Beanspruchungsgeschichte als Evo
lutionsgleichung für beide Porositäten, worin a 
und n experimentell zu bestimmen sind: 

• 
V= a( V",- vr l4>M 
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2.4.2 Orientierung 

Auch die Verteilung von Kontaktflächen spezifi
scher Orientierung hat einen Einfluß auf das 
makroskopisch zu erwartende mechanische Ver
halten der Kontaktzone. Die Orientierungsvertei
lung ist dabei wie weiter oben bereits dargestellt, 

' 0 u durch den aktuellen Wert der Parameter p , p 
vollständig bestimmt, für die auf Grund der obigen 
Voraussetzungen p0 = pu =: p gilt. Wir unterstellen 
wiederum intuitiv eine elliptische Asperitenform, 
durch deren Halbachsenverhältnis, 11:=a/b sich 
eine Rauheit beschreiben läßt, dergestalt, daß ein 
schlanker Asperit eine rauhe Oberfläche charak
terisiert, so daß 11 mit p identifiziert werden kann. 
Für die zeitliche Änderung erhält man so d 11/dt = 
(1/a da/dt-1/bdb/dt)p. Die Aufgabe, ei~e E~twick
lungsgleichung für p zu finden, reduz1ert stch d~
mit auf die Frage: Wie beeinflußt der Verschleiß 
die Asperitenform. Wir unterscheiden ~iederu"'! 
zwischen Mantel- und Spitzenverschletß, wobei 
letzterer glättende Wirkung, d.h. ein Wachstum 
von p zur Folge hat, der an der Mantelfläche 
auftretende Verschleiß hingegen zu einer Ab
nahme von p führt. Unter diesen Voraussetzun
gen läßt sich die Evolutionsgleichung 

; = ß(p",- p)k pv<I> 

herleiten, worin <1>, d.h. der Reibwert selbst ge
mäß 

--1 (p+ 1) 2 

<1> oc (1- 4a 1133 ) = 1-3 (p + 2)(p + 3)(p + S) 

von p abhängt und lediglich die in Gleitrichtung 
orientierten Kontakte als relevant zu erachten 
sind, siehe auch Abb.(1 ). 

2.4.3 Verschleißentwicklung 

Die Verschleißentwicklung hängt zwar mit der 
Entwicklung der Oberflächen zusammen, ist je
doch prinzipiell eine unabhängige Größ.e.: Bei
spielsweise ist es möglich, daß die Perosttat und 
der Orientierungszustand stationär sind, obgleich 
ein Verschleiß beobachtbar ist. 

1.25 

1.15 

1.05 

Abb.1: zeigt einen anfänglich ansteigenden und 
nach Abschluss einer Einlaufphase abfallenden 
Verlauf der Dissipationsleistung <P (Reibwert) 
Ober die Oberflächenelemente p bei konstantem 
Volumenanteil des Materials v. 



Dementsprechend wird hier der einfachste Zu
sammenhang einer proportionalen Abhängigkeit 
der Verschleißrate w von der Dissipationsleistung 
<I> angenommen: 

3. Beispiel zum Modell 

Um die den obigen Gleichungen innewohnende 
Symmetrie zu wahren, werden zwei identische 
mit gleichem Umlaufsinn rotierende und mit defi~ 
nierter Kraft gegeneinander gedrückte Walzen mit 
anfänglich halbkreisförmiger Lauffläche behan
delt, Abb. 2a. 

a) D b) 

u 
c )_ __ r·-·------~~-----------------

ao mRx ·---l~u J Ll 
-·-· . max 

-· .. ·-·-· ·-Ku 

Abb. 2: Hierachische Kontaktmode/lierung. a) 
reale Konfiguration, b) Diskretisierung der kon
taktnahen Bereiche mittels Federn, c) Modeliie
rung der Mikrokontaktverhältnisse. 

Die Kontur wird dabei durch verschieden lange 
Federn gleicher Steifigkeit beschrieben (Abb. 2b). 
Kontakt zwischen den oberen und unteren Federn 
besteht dann, wenn es zu einer Überdeckung der 
Federn kommt. Damit der Kontakt nicht rein lokal 
stattfindet, ist jede der Federn nochmals mit den 
ihr unmittelbar benachbarten Federn gekoppelt. 
Der Verschleiß ist hierbei einer Änderung der 
Federlänge äquivalent, sodass sich die zeitliche 
Evolution desselben mittels einer Evolutionsglei
chung für die Federlänge beschreiben lässt und 
sich hierüber eine sich entwickelnde Oberfläche 
ergibt. Das in den vorangegangenen Abschnitten 
vorgestellte Reib- bzw. Rauheitsmodell wirkt hier 
an jedem diskreten (durch die Federn gegebe
nen) Kontakt und führt so zu einem Ober den 
Querschnitt veränderlichen Reibkoeffizienten, auf 
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dessen Berücksichtigung bei der numerischen 
Betrachtung jedoch verzichtet wird. 

Verformte 
Momentanlagen / 

--------- _,/ ' a) 
·-~-&-- Unverformte 

- ··-·-,·./ngslagen 

' ~ 
Kontaktkraft- ' ' 
verteilung • 

• 
0 5 10 15 20 

b) 

l 

0 s 10 15 20 

0 

• .. .. "" 
, .. ' 

____ .,._ ........... _____ ,' '•, 

5 10 

' 
' ' 

'• 

15 

c) 

20 

Abb. 3: Evolution der Kontaktkraftverteilung und 
der Oberflächenkontur. a) Anfang, b) Mitte c) 
Ende des betrachteten Zeitintervalls. 

Einen schematischen Überblick der Verhältnisse 
zur Kontaktkraftverteilung und Oberflächenkontur 
am Anfang, der Mitte und Ende des betrachteten 
Zeitintervalls unter Annahme stationärerar Ver
hältnisse liefern die Abb. 3a-c. Die Bilder zeigen 
(u~ter Berücksichtigung der Symmetrie) die quali
tativen Kontaktkraftverläufe über die Quer
schnittskoordinate (hier, indirekt Ober die Numme
ri~r~ng der äquidistanten Federn repräsentiert), 
d1e mfolge des Verschleisses zunehmend oszillie
ren. Die zugehörigen Graphen der Oberflächen
konturen zeigen eine den Kräften entsprechende 



Riefenbildung (unterbrochene Linien). Daneben 
sind auch die im Kontakt befindlichen Konturen 
dargestellt (punktierte und durchgezogene Linie). 

Anhand dieser, mit einem auf einfachsten me
soskopischen Annahmen fußenden, rein (konti
nuums-) mechanischen Modell für den Kontakt, 
die Reibung und den Verschleiß von keramischen 
(elastischen) Körpern lässt sich bereits ein reali
tätsnahes Verhalten qualitativ wiedergeben. Die 
starken Oszillationen der Kontaktkräfte, siehe 
Abb. 3c, stellen dabei durch die zeitliche Diskreti
sierung bedingte Artefakte dar, womit sich jedoch 
andererseits gerade das realitätsnahe Heraus
brechen finiter Verschleißpartikel (interne Länge) 
simulieren ließe. Eine Erweiterung des Modells 
sowie eine Anpassung der Evolutionsgleichungen 
und deren Diskretisierung an experimentelle Da
ten erscheint uns daher sinnvoll und wird Ge
genstand zukünftiger Aktivitäten sein. 
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Zusammenfassung 

Mit Hilfe von Finite-Eiemente-Simulationen wurden Kontaktkräfte, Kontaktspannungen und 
Zugspannungszustände während des Betriebs in den Komponenten des Demonstrators "Mik
rozahnringpumpe" für das Teilprojekt MALVE-B bestimmt. Hierbei wurde auf die Erfassung der 
dominanten Effekte, wie z.B. der Bremswirkung des Fluids am Außenrotor oder die Realisie
rung der Kontaktverhältnisse besonderes Augenmerk gelegt. Ungeachtet der noch durchzufüh
renden Auswertungen bezüglich Ermüdung und Verschiaiss kann aufgrund der ermittelten Be
lastungen ein kurzzeitiges Versagen einer mit Fluid gefüllten Pumpe ausgeschlossen werden. 

1. Einleitung 

Sowohl für tribologische Untersuchungen als 
auch für die Lebensdauerberechnung der Mikro
zahnringpumpe, die als ein Demonstrator im HGF
Strategiefondsprojekt MALVE, Teilprojekt B ge
wählt wurde, müssen die mechanischen Belas
tungen im Betrieb bekannt sein. Für die durchzu
führende Strukturanalyse wurde das Finite- Ele
mente-Programm ABAQUS-Explicit (5.8) verwen
det. Damit können auch komplizierte Kontaktprob
leme unter Berücksichtigung der Dynamischen 
Verhältnisse bei großen Deformationen gelöst 
werden. Ebenso ist es ohne weiteres möglich, 
nichtlineares Materialverhalten der viskoelastizität 
oder Plastizität zu modellieren. 

2. Modeliierung 

2.1 Geometrie 

Die Geometrie des Finite Elemente Modells wur
de anhand der CAD-Daten des Industriepartners 
HNP Mikrosysteme, Parchim, erstellt und ent
spricht exakt den Konstruktionszeichnungen. Zur 
Berücksichtigung der Steckverbindung wurden die 
Spiele zwischen Achse und Gehäuse S xG = O;..on , 

Achse und Innenrotor S XI = O;..on , Innen- und 

Außenrotor S1A e {0,1,2};..on sowie zwischen Au

ßenrotor und Gehäuse SAG = l;..on definiert. 

Das zu variierende Spiel zwischen Innen- und 
Außenrotor wurde mit Hilfe eines Baukastensys
tems von Finite Elemente Netzen realisiert (siehe 
Abb. 1 ). Die Verschiebungs-Randbedingungen 
sind in Abb. 2 dargestellt. Der äußere Rand des 
Gehäuses (Aufnahme des Außenrotors) sowie die 
Drehachse des Innenrotors wurden durch eine 
Verschiebungsrandbedingung festgehalten. 

93 

Abb. 1: Baukasten für verschiedene Spie/einstel
lungen einer Mikrozahnringpumpe: von oben 
nach unten; Drehachse, Innenrotor (drei Zähne), 
Außenrotor (vier Zähne) und Gehäuse. 

Abb. 2: Verschiebungs-Randbedingungen mit 
Finite-Element-Netz von Außen- und Innenrotor 
einer Mikrozahnringpumpe nach Vorschlag von 
HNP Mikrosysteme, Parchim. 



Zur Realisierung des Antriebes wurde die Achse 
mit einem zentrischen Loch versehen, in das eine 
Rigid Surface mit den Optionen "adjust" und "tied" 
fest eingebettet wurde. Über den Steuerknoten 
der Rigid Surface konnte auf diese Weise der 
Rotationsantrieb realisiert werden. 

Für das Erreichen der Umdrehungszahl wurde die 
Achse mit einer konstanten Winkelbeschleuni-

gung von ip = 1.0468 ·106 s-2 in 2 ms angetrie
ben, so dass die Umdrehungszahl nach genau 
rp0 = 120° erreicht wird und der Innenrotor infolge 
seiner Symmetrie wie in der Ausgangsposition 
steht. Danach wurde mit konstanter Winkelge
schwindigkeit von q) = 2.0944 ·103s-1 für 3ms wei
tergedreht, wodurch eine volle Umdrehung des 
Innenrotors erfolgt. 

2.2 Materialverhalten 

Die keramischen Rotoren und das Gehäuse so
wie die Achse aus Stahl wurden elastisch model
liert. Die verwendeten Materialkonstanten sind in 
Tabelle 1 angegeben. 

Material p [g/cm3
) E [GPa] V[-) 

Al 20 3 3.99 400 0.23 

Stahl 7.8 210 0.3 

Tab. 1: Materialparameter 

Bei Simulationsrechnungen ohne Dämpfung hat 
sich gezeigt, dass sich im Außenrotor eine umlau
fende Schwingungswelle ausbildet. Die Frequenz 
des dadurch umlaufenden Zugspannungsbe
reichs hängt nicht mit der Drehbewegung, son
dern mit der Eigenfrequenz des Rotors zusam
men. Auf diese Weise entstehen Belastungen, die 
nicht aus der Kontaktbeanspruchung hervorgehen 
und eine sinnvolle Auswertung unmöglich ma
chen. Für eine Modeliierung der Dämpfungsei
genschaften des zu fördernden Fluids ( deionisier
tes Wasser) wurde der darin schwimmende Au
ßenrotor an den Oberflächen mit der in ABAQUS 
vorhandenen Option "viscous pressure" versehen. 
Dabei wird nach der Beziehung 

p = -CvV·D 

ein zur Normalgeschwindigkeit der Oberfläche 
proportionaler Gegendruck aufgeprägt. Die Kon
stante cv wird sinnvollerweise zu etwa 2% von 

pcd gewählt, wobei cd die Schallgeschwindigkeit 
bezeichnet: 

cv = 0.02pcd = 0.02p E(l- v) ~ 0.02~. 
p(1 + v)(1- 2v) mm3 
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Ein weitere wichtiger Einfluss des Fluids ist die 
sich ausbildende Couette-Strömung in dem gera
de 1Jllll breiten Spalt zwischen Außenrotor und 
Gehäuse. Das sich ergebende Bremsmoment 
kann nach [1, S. B57] berechnet werden mit 

wobei 17 - kinematische Viskosität, m - Drehfre

quenz, l - Spalthöhe, 'i - lnnenradius, ra - Au

ßenradius. Für Wasser ist 17 = 1000 ·1 o-12 MPas , 

womit M = 4.034·10-3 Nmm. Dieses Moment er
gibt für das kleine Bauteil eine vergleichsweise 
starke Wirkung. Die Aufbringung des Bremsmo
ments auf den Außenrotor wird mit den in Abb. 3 
dargestellten Balkenelementen realisiert, die von 
allen Knoten der Außenfläche mit einem Knoten 
in der frei beweglichen Drehachse verbunden 
sind. Damit besteht zusätzlich die Möglichkeit, auf 
den Außenrotor die resultierende Kraft durch die 
anliegende Druckdifferenz aufzuprägen von 

FP = öpA = 1bar · 0.5mm x 0.8mm = 0.04N. 

Zwischen allen Kontaktflächen wurde ein Cou
lomb'sches Reibgesetz mit einem Reibkoeffizient 
von f.L = 0.15 angenommen. 

Abb. 3: Modeliierung des Fluids durch Aufbringen 
von Last-Randbedingungen über Balkenelemente 

3. Ergebnisse 

Zur Auswertung wurde für die drei Spielvarianten 
- null, ein und zwei Mikrometer Spiel zwischen 
Innen- und Außenrotor s,A - zunächst die Reakti
onskraft in der Achse über der Zeit aufgetragen 
(siehe Abb. 4). Erwartungsgemäß stellt sich nach 
Erreichen der Drehzahl ein im Abstand von 120° 
periodisch wiederkehrender Kraftverlauf ein. Mit 
zunehmendem Spiel ergibt sich eine allmähliche 
Zunahme der Belastung infolge der wachsenden 
Imperfektion in der Kinematik. 
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Abb. 4: Zeitlicher Verlauf der Reaktionskraft in der 
Achse bei unterschiedlichem Spiel zwischen In
nen- und Außenrotor s,A· 

Eine Auswertung der Reaktionskräfte an der Ober
fläche des Innenrotors ergibt die in Abb. 5 abge
bildeten Kontaktbelastungen in Abhängigkeit von 
der Position am Rotor und des Drehwinkels. Bei 
dieser Auftragung wurde der Beschleunigungs
winkel von qJ0 = 120° vom Drehwinkel qJ abgezo
gen. Es zeigt sich, dass zeitweise zwei Kontakte 
existieren. Bei Erreichen der maximalen Kontakt
kraft von etwa 30N existiert jedoch nur ein Kon
takt. 

Position des Kontaktes 
60 120 l!O orn lrnenrotor ['] 

240 3Qo J6Q 

~ 

~'<lsit~ 12o 
des K '% 

On\<lkt <~o 
es~ Joo 

~... 36Q 
0

tor [') 

Abb. 5: Ausbildung der Kontaktkräfte an der 
Oberfläche des lnnenrotors. 

Für das Spiel S/A = lJin! wird die größte Kontaktbe

lastung nach 2.8ms bei qJ- qJ0 = 96° erreicht. Die 
resultierenden Spannungsverteilungen für die 
kleinste bzw. größte Hauptspannung sind in den 
Abbildungen 6 und 7 dargestellt. Als kleinste 
Hauptspannung in der Kontaktstelle ergibt sich 
ein Wert von o-3 = - 830 MPa. Die größten Haupt

spannungen sind im Gehäuse und im dünnen 
Bereich des Außenrotors zu finden und sind be-
tragsmäßig kleiner o-1 .= 193 MPa. 
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Die aus Festigkeitsmessungen [2] bestimmte 
kritische Zugspannung von ac = 400MPa wird 
damit deutlich unterschritten. Da es für Simulatio
nen ohne Fluid (keine Dämpfung, f1. = 0.8 ) bei 
einigen Spielkombinationen zum Verklemmen 
kam, sollte die Pumpe vor Inbetriebnahme mit 
dem zu fördernden Fluid gefüllt werden. 

Abb. 6: Größte Druckspannungen (schwarze Be
reiche: a 3 ::; -200MPa) 

Abb. 7: Größte Zugspannungen (schwarze Berei
che: a 1 ~ 1 OOMPa) 
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Zusammenfassung 

Die Aufgabe im Teilprojekt MALVE-B ist die Entwicklung der Materialien und Verfahren sowie 
deren Evaluierung durch die Herstellung von zwei verschleißbeständigen Demonstratoren. 

Von der Firma HNP Mikrosysteme, Parchim, wurde das Design einer Mikrozahnringpumpe zur 
Verfügung gestellt. Die Firma Rolla AG, Grenchen, lieferte das Design zur Herstellung eines 
keramischen Formeinsatzes, der dem Spritzgießen eines achtzahnigen Mikrozahnrades mit 
gefüllten Kunststoffen dienen soll. 

Das Design wurde zur Herstellung mittels Pulverspritzguß fertigungsgerecht aufbereitet. Die 
Spritzgießformen wurden mittels UV-LIGA hergestellt. Für das Pulverspritzgießen wurden ver
schiedene Feedstocks mit Bindern auf Polyacetalbasis verwendet. 

Es wurde ein Verfahren zur Adaption kleiner Formeinsätze in ein Stammwerkzeug demonst
riert. Außerdem wurde ein neues Verfahren zur serientauglichen Vereinzelung von Mikroteilen 
erfolgreich erprobt. 

Gegenwärtig ist die Qualität der gesinterten Mikroteile noch nicht ausreichend. Weitere Ent
wicklungsarbeiten zur Verbesserung der Ebenheit sind erforderlich. 

1. Einleitung 

Im Teilprojekt B des HGF-Strategiefondsprojektes 
MALVE sollen zur Evaluierung der Entwicklung 
von Materialien und Verfahren erstmals ver
schleißbeständige mikrostrukturierte Bauteile 
realisiert werden. Als Industriepartner wurden die 
Firma HNP Mikrosysteme und die Firma Rolla AG 
gewonnen. HNP Mikrosysteme stellte das Design 
einer Mikrozahnringpumpe bereit während die 
Firma Rolla AG an der Fertigung eines ver
schleißbeständigen Formeinsatzes für die 
Herstellung von Mikrozahnrädern interessiert ist. 

Abb. 1: Zusammenbauzeichnung einer Zahnring
pumpe nach Vorschlag von HNP Mikrosysteme, 
Parchim. 
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Zahnringpumpen werden bei HNP Mikrosysteme 
durch Erodieren hergestellt [1]. Eine weitere Mini
aturisierung der Zahnringpumpe ist aufgrund der 
Dimensionen, der engen Taleranzen und Kosten
gründen mit dieser Fertigungstechnologie derzeit 
nicht möglich. Als Orientierung der Demonstrato
rabmessungen seinen der Außendurchmesser 
des dreizahnigen Innenrotors mit etwas weniger 
als einem Millimeter sowie des vierzahnigen Au
ßenrotors mit 1 ,35 mm Durchmesser genannt. 
Die minimale Wandstärke liegt um 100 IJm. Die 
gewünschte Strukturhöhe beträgt 500 j..lm. Das 
Spiel zwischen den Rotoren bzw. Außenrotor und 
Rotoraufnahme liegt im Bereich von ein bis drei 
Mikrometern. Hergestellt werden sollen alle Teile 
in Bild 1 außer den Paßstiften (10) zur Montage 
der Gehäusescheiben, der Antriebswelle (11) 
sowie der gestuften Dichtungsplatte (9). Für gro
ße Stückzahlen bietet sich für diesen Demonstra
tor die Entwicklung des Pulverspritzgießens an 
[6]. 

ln allen Bereichen der Mikrofertigung werden 
verschleißbeständige Formeinsätze benötigt. Ein 
Ziel der Firma Rolla ist es, Mikrozahnräder kos
tengünstig aus verstärkten Kunststoffen zu ferti
gen. Solche Mikrozahnräder sind für größere 
Belastungen geeignet. Allerdings ist der Ver
schleiß bei Verarbeitung von gefüllten Kunststof
fen in UV-LIGA-Formeinsätzen aus Nickel inak
zeptabel hoch, was die Fertigung unwirtschaftlich 



macht. Ein Designvorschlag für einen verschleiß
beständigen Formeinsatzes der Firma Rolla AG 
wird in Bild 2 dargestellt. Der Zahnkopfdurchmes
ser des Zahnrades beträgt ca. 0,48 mm. 

01.80 

--- 3. 0 0-----~ 
Abb. 2: Layout des Formeinsatzes der Firma 
Rol/a, Dicke ca. 460 pm. 

Neben den Abmessungen der Bauteile bzw. Bau
gruppen liegt die besondere Herausforderung der 
Demenstrataren in der Realisierung und Einhal
tung extrem enger Taleranzen im Mikrometerbe
reich. 

Nach dem Stand der Technik werden 
Mikrobauteile aus Kunststoff entweder einzeln 
angespritzt, oder wenn dies aufgrund der 
Fließeigenschaften der verwendeten Materialien, 
Kleinheit der Bauteile oder Anforderungen an die 
Oberfläche der Bauteile nicht möglich ist, auf 
Substratplatten gefertigt [2, 3, 4]. Für die 
Demenstrataren sind geeignete Lösungswege 

~~~7ämrs'ätzlich ungelöstes Problem stellt zu
dem die Vereinzelung der Mikrobauteile dar. 
Besonders zur Serienfertigung wurde noch keine 
geeignete Technik beschrieben. Die Vereinzelung 
ist insbesondere für Mikrobauteile aus Metall oder 
Keramik ungelöst. 

2. Umsetzung der Demonstratoren 

2.1 Besonderheiten des Mikro-PIM-Prozesses 

Aus der Prozeßtechnik Pulverspritzgießen (PIM) 
ergeben sich einige Besonderheiten, die bei der 
Erstellung von Designs für die Demenstrataren 
beachtet werden müssen. Um Teile durch Pulver
spritzgießen herstellen zu können, muß das pul
verförmige Ausgangsmaterial durch Zusatz einer 
thermoplastischen Komponente in einen verarbei
tungsfähigen Zustand Oberführt werden. Solche 
Massen werden als Feedstocks bezeichnet. Der 
Polymeranteilliegt zwischen 40-45 Val.%. Dieser 
polymere Binder muß vor dem Sintern entfernt 
werden. Es ist offensichtlich, daß die Verdichtung 
des porösen Braunlings beim Sintern mit einem 
beträchtlichen Schrumpf des Bauteils einher ge
hen wird. Der lineare Schrumpf liegt je nach Ma
terial im Bereich zwischen 16 und 22 %. Daraus 
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ergibt sich ein beim Design zu berücksichtigender 
Maßvorhalt der Bauteilabmessungen von 19 bis 
28 %. Die erreichbaren Taleranzen liegen bei ca. 
0,5 %. Daher ist es für die Demonstratorbauteile 
mit Abmessungen im Mikrometerbereich nicht 
möglich, sehr enge Taleranzen im Bereich weni
ger Mikrometer zu garantieren. 

2.2 Anforderungen an die Demonstratoren 

Das Funktionsprinzip der Mikrozahnringpumpe 
besteht in der Relativbewegung zweier exzent
risch zueinander gelagerten Rotoren (siehe Abb. 
3). Der Außenrotor wird in einer Rotoraufnahme 
geführt. Der angetriebene Innenrotor weist einen 
Zahn weniger auf als der mitgenommene Außen
rotor, so daß sich in Abhängigkeit der jeweiligen 
Zähnezahlen eine Drehzahldifferenz beider Roto
ren zueinander ergibt. Bei dem Wälzen beider 
Rotoren entstehen sich ständig verändernde 
Kammern, in denen Flüssigkeit transportiert wird. 

Aus diesem Konstruktionsprinzip ergeben sich 
mehrere sehr enge Taleranzen im Mikrometerbe
reich zwischen beiden Rotoren, Außenrotor und 
Rotoraufnahme sowie der Dicke der Rotoren und 
der Rotoraufnahme. Es wird klar, daß diese Tale
ranzen nicht mit einem Design mit nur einem 
Maßvorhalt eingehalten werden können. 

Saugseite 1 Druckseite 

Abb. 3: Funktionsprinzip der Mikrozahnringpum
pe. 

Auch die Form des Mikrozahnrades im ver
schleißbeständigen Formeinsatz (siehe Abb. 2) 
kann nicht Ober die gesamte Prozeßkette hinweg 
mit nur einem Maßvorhalt in ausreichender Ge
nauigkeit gefertigt werden. 

2.3 Umsetzung der Designs in Formeinsätze 

Das Design der Zahnringpumpe wurde für die 
Schwundmaße zweier Feedstocks (AI203 und 
Zr02) ausgelegt. Die Außenkontur des Innenro
tors wurde in je sieben Schritten variiert. Damit 
können Schwindungsunterschiede innerhalb der 
Toleranz ausgeglichen und das Spiel zu dem 
Außenrotor eingestellt werden. Für die Außenkon
tur des Außenrotors wurde vier Varianten vorge
sehen, um den Sitz in der Rotoraufnahme zu 
gewährleisten (siehe Abb. 4). 



Abb. 4: Umsetzung des Designs der Zahnring
pumpe mit Schwundmaßvariaitonen kritischer 
Bauteile. 

Für das Design des Formeinsatzes für das Mikro
zahnrad wurden zwölf Maßvorhalte von 18 bis 
23% in Schritten von 0,5 % vorgesehen (siehe 
Abb. 5). 

Abb. 5: Zwölf Formnester mit 
Schwundmaßvorhalten von 18-23 % zur 
Herstellung eines Mikrozahnradformeinsatzes. 

Dieser Bereich deckt die Schwundmaße für 
Feedstocks auf Basis der sehr verschleißbestän
digen Materialien Al20 3, zirkonoxidverstärktem 
Al20 3 sowie des auslagerungshärtbaren Edel
stahls 17-4PH ab. Für aufeinanderfolgende 
Schwundmaßvariationen ergeben sich, bezogen 
auf das Mikrozahnrad mit 480 IJm Durchmesser, 
Abstufungen von etwa 2,4 IJm. 

2.4 Realisierung der Formeinsätze für die 
Demonstratoren 

Die Formeinsätze wurden mittels UV-LIGA und 
LIGA hergestellt. Um die gewünschten Dicken der 
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Mikroteile nach dem Sintern zu e~halten, betrug 
die Tiefe der Formeinsätze für die Zahnringpum
pe 640 1-1m (Enddicke ca. 500 1Jm) während für 
das Mikrozahnrad 570 1Jm (Enddicke ca. 460 1Jm) 
gewählt wurden. 

Abweichend von den im Forschungszentrum 
Karlsruhe üblichen Formeinsätzen mußten die 
Außenabmessungen der extern bei Fa. Mimotec 
S.A. beschafften UV-LIGA-Formeinsätze reduziert 
werden (siehe Abb. 6, unten). Diese Formeinsät
ze wurden in einen Farmeinsatzadapter singe
paßt, welcher wiederum in die Farmeinsatzhalte
platte des am IMF 111 vorhandenen Stammwerk
zeuges integriert werden kann (siehe Abb. 6, 
oben). 

Abb. 6: Adaption kleiner UV-L/GA-Formeinsätze 
(unten) in einen Farmeinsatzadapter (oben). 

Um ein Ausfüllen von Spalten und Komplikationen 
bei der Entformung zu vermeiden, ist ein sehr 
paßgenauer Sitz der Formeinsätze in dem Adap
ter erforderlich. Die sehr engen Taleranzen der 
Absätze und der Absoluthöhe führen zu einer 
Verteuerung der mechanischen Fertigung. Au
ßerdem ist für eine ausreichende mechanische 
Stabilität der Formeinsätze eine Mindesthöhe von 
5 mm erforderlich. Diese muß durch galvanische 
Abscheidung einer Nickel-Phosphor-Legierung 
aufgebaut werden, was die Herstellungszeit der 
Formeinsätze entsprechend verlängert. Außer
dem werden in der Nickel-Phosphor-Legierung 
bei entsprechender Dicke Eigenspannungen auf
gebaut, die zu den bekannten Nachteilen wie 
Durchbiegung und Verzug führen. Daher wurde 
versucht, eine einfachere Adaption kleiner Form-



einsätze zu entwickeln. Als. Lösung stellte sich 
das Aufkleben der Formeinsätze mit einem spe
ziellen Hochtemperatur-Epoxidharz heraus. ln 
den Adapter wurden Vertiefungen von 0,5 mm 
und den großzügig tolerierten Außenabmessun
gen der Formeinsätze eingebracht. Die Farmein
sätze wurden auf eine Dicke von 1 mm abge
dünnt und eingeklebt. 

Abb. 7: Vereinfachteintegration kleiner Farmein
sätze (16x16x1mm3} in einen Adapter durch Kle
ben. 

Abtarmversuche bei 150 oc Werkzeugtemperatu
ren zeigten, daß sowohl die Parallelität zur be
schädigungsfreien Entformung der Mikroteile als 
auch die Temperaturbeständigkeit der Klebestelle 
gewährleistet ist. 

Dies stellt eine wesentliche Vereinfachung ge
genüber der bisher erforderlichen hoch präzisen 
mechanischen Bearbeitung dar und ermöglicht 
eine drastische Verkürzung der Abscheidezeiten 
bei der Galvanoformung. 

Außerdem sind in Zusammenarbeit mit dem IMT 
innerhalb des Forschungszentrums Karlsruhe 
LIGA-Farmeinsätze mit den üblichen Abmessun
gen in Fertigung. Ein LIGA-Farmeinsatz des De
monstrators Mikrozahnringpumpe mit einer Struk
turhöhe von 400 f.Jm wurde bereits ausgeliefert. 

2.5 Abformung, Vereinzeln und Sintern der 
Demonstratoren 

Das Design der Mikrozahnringpumpe wurde mit 
dem vorhandenen LIGA-Fiormeinsatz mit einer 
Höhe von 400 f.Jm in Zirkonoxid abgeformt. Erste 
Versuche zur Vereinzelung wurden unternom
men. Ein weiterer Formeinsatz mit einer Struktur
höhe von 640f.lm ist in Arbeit, da die gegenwärti
ge Höhe nicht ausreicht, um das angestrebte Maß 
von 0,5 mm im gesinterten Zustand zu erreichen. 

UV-LIGA-Formeinsätze des Designs mit 650 f.Jm 
Strukturhöhe wurden extern beschafft und werden 
gegenwärtig in einen Adapter eingepaßt. 

Mikrozahnradformeinsätze wurden in den Mate
rialien AI203, zirkonoxidverstärktem AI203 sowie 
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dem rostfreien, auslagerungshärtbaren Edelstahl 
17-4PH abgeformt. 

Mehrere Grünlinge aus Al20 3 mit je zwölf ver
schiedenen Maßvorhalten wurden vereinzelt. 
Dazu wurden sie mit den Mikrostrukturen nach 
unten auf einem speziellen Tisch in einer Was
serschicht festgefroren. Anschließend wurde die 
Substratplatte schichtweise abgefräst. Die unter
schiedlichen Schwundmaßvariationen konnten 
geordnet entnommen und magaziniert werden, 
was die Maßverfolgung und Bestimmung des 
exakten Schwundmaßes ermöglicht. Bild 8 zeigt 
ein vereinzeltes und gesintertes MikroteiL Seine 
Gesamthöhe beträgt etwa 495 f.Jm. 

Abb. 8: Vereinzelter und gesinterter verschleißbe
ständiger Mikrozahnradformeinsatz aus Al20 3• 

Damit wurde erstmals ein serientaugliches Ver
fahren entwickelt, das es ermöglicht, Mikroteile in 
guter Qualität zu vereinzeln. 

Bedingt durch die noch nicht optimierte Zerspa
nung werden jedoch Materialpartikel in die Aus
formung der einzelnen Zähne gequetscht. Diese 
Partikel können nicht ohne weiteres entfernt wer
den. Bei Sinterversuchen an Mikroteilen sintern 
sie fest. 

Unabhängig davon zeigt das Höhenprofil in Bild 9, 
daß noch weiterer Entwicklungsbedarf zur Her
stellung spezifikationsgerechter Mikroteile be
steht. Es zeigte sich, daß gesinterte Teile schüs
selförmig verworfen sind. Eine Ursache wird in 
unterschiedlichen Temperaturgradienten an Ober
und Unterseite sowie dem partiellen Festsintern 
an der Unterlage gesehen. Ober- und Unterseite 
weisen Wölbungen von ca. 60 f.Jm bzw. ca. 40 f.Jm 
auf. Um die Summe dieser Wölbungen vermin
dert sich die Dicke eines durch Schleifen endbe
arbeiteten, völlig planen Teils. Einerseits wird 
damit die angestrebte Dicke von etwa 460 f.Jm 
unterschritten. Andererseits können derart stark 
verzogene Teile nicht so fixiert werden, daß si
chergestellt ist, daß das Zahnradloch nach der 
Bearbeitung senkrecht zur Oberfläche steht. Bei 
einem Winkelfehler ist die Entformung eines 
spritzgegossenen Teils nicht möglich. 
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Abb. 9: Höhenprofil eines gesinterten Mikroteils. 

Ziel muß künftig die Optimierung insbesondere 
des Sinterprozesses sein, um den Verzug zu 
minimieren. 

Für die mechanische Nachbearbeitung wurde 
eine Vorrichtung entworfen, die es ermöglicht, 
Keramikteile auf dem Tisch einer Flachschleifma
schine zu fixieren. Bild 10 zeigt die Vorrichtung 
aus magnetischem Edelstahl mit einem in ein 
Formnest eingelegten gesinterten Mikroteil aus 
AI203. 
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Daher besteht insgesamt noch Entwicklungsbe
darf hinsichtlich der Prozeßschritte Pulverspritz
guß, Vereinzelung und mechanischer Endbear
beitung. 

Als besonders vorteilhaft wird das Material 
17 -4PH angesehen, da es hier möglich ist, Mikro
teile erst im gesinterten und ausgelagerten Zu
stand zu vereinzeln. 

Bild 10: Haltevorrichtung zur Fixierung nicht mag
netischer Mikroteile zur mechanischen Bearbei
tung 

3. Schlußfolgerungen und Ausblick 

Es wurde ein Verfahren entwickelt, um sehr dün
ne LIGA-Farmeinsätze in beliebige Stammwerk
zeuge integrieren zu können. Dies führt zu erheb
licher Einsparung und Vereinfachung der mecha
nischen Bearbeitung. Maßkritische Bearbeitungs
schritte können vom LIGA-Teil entkoppelt und auf 
den Farmeinsatzadapter übertragen werden. Der 
galvanische Aufbau von LIGA-Farmeinsätzen in 
Nickel-Phosphor-Legierung kann entscheidend 
verkürzt werden. 

Erstmals wurde ein Verfahren entwickelt und an
gewandt, mit dem es möglich ist, auch metalli
sche und keramische Mikroteile als Grünlinge in 
größeren Stückzahlen effizient zu vereinzeln. 

Erste Labormuster von Demonstratoren liegen 
vor. Unbefriedigend ist gegenwärtig noch die E
benheit gesinterter Mikroteile. Zukünftig werden 
sich die Bemühungen darauf konzentrieren den 
Sinterprozeß zu optimieren. Gedacht ist hier an 
geeignetere Sinterunterlagen, wodurch ein 
Festsintern der Mikroteile verhindert wird. 

Da Keramik im gesinterten Zustand nur noch 
schwer bearbeitet werden kann, werden große 
Erwartungen in die Vereinzelung fertig gesinterter 
und ausgelagerter Teile aus dem ausscheidungs
härtenden Edelstahl 17 -4PH gesetzt. Da das 
Schwundmaß dieses Feedstocks nahe dem von 
zirkonoxidverstärktem A120 3 liegt, könnte bei der 
Mikrozahnringpumpe auch an eine Kombination 



beider Materialien gedacht werden, was sich vor
teilhaft auf den Verschleiß auswirken sollte [5]. 

Ziel ist die sehr gute Beherrschung des 
Schwundmaßes, die es ·ermöglicht, mit einem 
Spritzgießzyklus eine Vielzahl von Mikroteilen in 
den richtigen Endabmessungen zu fertigen. ln
wieweit dem unterschiedliche Schwundmaße 
verschiedener Feedstockchargen entgegenste
hen, muß untersucht werden. 

Die Vereinzelung und Montageversuche der Kom
ponenten der Mikrozahnringpumpe mit 650 IJm 
Strukturhöhe im Formeinsatz stehen noch aus. 
Die Probleme mit der Einhaltung der Taleranzen 
werden hier als viel gravierender als bei dem 
verschleißbeständigen Mikrozahnrad-Farmeinsatz 
eingeschätzt. Gegebenenfalls wird ein 
Redesigndes Formeinsatzes, wie im Projekt
antrag geplant, erforderlich sein. 
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Zusammenfassung 

Die Verwendung von keramischen Materialien für Mikrostrukturapparate kann der Mikroverfah
renstechnik weitere Einsatzbereiche eröffnen, in denen hohe Anforderungen an die thermische 
oder chemische Resistenz der Mikrosysteme gestellt werden. Im Bereich der Mikroreaktions
technik sind dies insbesondere die Hoch-Temperatur-Reaktionen und die Reaktionen unter 
Beteiligung korrosiver Medien. Im Rahmen des Teilprojektes C des HGF-Strategiefondspro
jektes Material- und Verfahrensentwicklung für mikrotechnische Hochleistungsbauteile 
(MALVE) wird ein modular aufgebauter keramischer Kompaktreaktor mit inneren Strukturab
messungen im Submillimeterbereich für den Einsatz in der chemischen Mikroverfahrenstechnik 
entwickelt. Als Modellreaktion wurde eine heterogen katalysierte Hoch-Temperatur-Gaspha
senreaktion, die oxidative Methan-Kopplung, ausgewählt. Die Entwicklung, Fertigung und die 
Erprobung des Reaktorsystems unter Betriebsbedingungen wird gemeinsam mit den Partnern 
aus dem Forschungszentrum Jülich, dem Deutschen Zentrum für Luft- und Raumfahrt, Köln, 
und der Firma Akzo Nobel Chemicals, Arnheim, durchgeführt. 

1. Einleitung 

Die Entwicklung und der Einsatz miniaturisierter 
Bauteile eröffnet in allen Bereichen der Technik 
neue Anwendungsmöglichkeiten. Auf dem Gebiet 
der Verfahrenstechnik wurden die Vorteile von 
Mikrostrukturapparaten bereits Ende der achtzi
ger Jahre erkannt [1]. Ab Anfang der neunziger 
Jahre begann man, dieses Potenzial zunehmend 
auch für die chemische Reaktionstechnik nutzbar 
machen zu wollen und diesem relativen neuen 
Gebiet der Mikroreaktionstechnik viel Aufmerk
samkeit zu schenken [2-4]. Während anfangs die 
Entwicklung und der Einsatz einzelner Mikrokom
ponenten, wie Wärmetauscher, Miseher und 
Pumpen für verschiedene Anwendungen im Vor
dergrund stand [5-8], wurden zunehmend auch 
Reaktorsysteme vorgestellt, die mehrere Kompo
nenten und damit auch verschiedene Funktionen 
in sich vereinigen (zur Übersicht s. [9]). 

Mikroreaktoren sind aufgrund ihrer inneren Ab
messungen im Milli- bis Mikrometerbereich dazu 
geeignet, Verbesserungen bei der Kernproblema
tik der chemischen Produktion - Steigerung des 
Umsatzes und der Selektivität - zu erzielen. Die 
Abmessungen der Mikroreaktorkanäle führen ge
genüber konventionellen, makroskopischen Reak
toren zu einem hohen Verhältnis von Oberfläche 
zu Volumen und damit zu deutlich höheren Stoff
und Wärmeübergängen und können besonders 
bei heterogen katalysierten Reaktionen den Um
satz steigern. Durch den hohen Wärmetransport 
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lässt sich einerseits eine gute Temperatur
kontrolle realisieren, und es können zum Beispiel 
auch stark exotherme Reaktionen isotherm ge
führt und "Hot spots" dabei vermieden werden. 
Die geringen Abmessungen der Strömungskanäle 
bieten andererseits den Vorteil, dass die Edukte 
schnell und vollständig gemischt werden. Seide 
Tatsachen liefern die Voraussetzung für kleine, 
definierte Verweilzeiten bzw. sehr enge Verweil
zeitspektren. Insgesamt bieten Mikroreaktoren 
also die Möglichkeit einer sehr viel präziseren 
Prozessführung, und ihr Einsatz kann durch Mi
nimierung unerwünschter Sekundärprodukte zu 
höheren Seiaktivitäten der Reaktionen führen. ln 
einer der ersten Arbeiten, in der dies nachge
wiesen werden konnte, wurde dazu ein am For
schungszentrum Karlsruhe entwickelter, metalli
scher Mikroreaktor eingesetzt [1 0-12]. 

Der schnelle Wärmetransport und die pro Reaktor 
relativ kleinen, umgesetzten Volumina minimieren 
darüber hinaus die Sicherheitsrisiken ganz erheb
lich, so dass es auch möglich ist, explosive Reak
tionen zu fahren oder Druck- und Temperaturbe
reiche zu nutzen, die für konventionelle Anlagen 
zu risikoreich sind [13]. Kleine, kompakte Anlagen 
ermöglichen prinzipiell die verteilte Produktion 
oder auch die Herstellung bei Bedarf und können 
so die Risiken durch Transport oder Lagerung 
minimieren. Im Bereich der Produktion ist die Be
reitschaft zum Einsatz von Mikroreaktoren noch 



immer sehr gering, obwohl in der Zwischenzeit 
nachgewiesen werden konnte, dass entweder 
durch Parallelisierung mehrerer Reaktoren 
("Numbering-up") oder durch eine geringe Ver
größerung der Kanaldurchmesser auch mit Mikro
reaktoren ein großer Durchsatz möglich ist [14, 
15]. Dies liegt zum einen an der aufwendigen 
Steuer- und Regelungstechnik und dem komple
xen Aufbau der Medienzuführungen, die zum Be
trieb vieler, parallel betriebener Mikroreaktoren 
notwendig sind, zum anderen aber auch daran, 
dass potentielle Foufingprobleme durch Verstop
fung zu Ausfällen der Anlagen führen können [15, 
16]. Im F&E-Bereich für kinetische Untersuchun
gen, zur Aufklärung der Reaktionsmechanismen 
und zum Benchmarking bei Prozessforschung 
und -intensivierung, aber auch im Bereich der 
kombinatorischen Chemie und des Katalysator
screenings hingegen hat die chemische Industrie 
das Potenzial dieser neuen Technik erkannt und 
ist zunehmend interessiert, Mikroreaktoren einzu
setzen. Dies scheitert vielfach aber noch an der 
Verfügbarkeit günstiger, einfach handhabbarer 
Mikroreaktoren als Standard-Labortool. 

Aktuelle Fragesteffungen beschäftigen sich damit, 
wie klein die inneren Dimensionen eines Reaktors 
sein müssen, um noch die Vorteile der Mikrore
aktionstechnik nutzen zu können und für welche 
Reaktionen der Einsatz von Mikroreaktoren er
folgversprechend ist. Antworten hofft man dabei 
auch durch die Entwicklung geeigneter Simula
tionsprogramme zu finden, die neben der Fluid
dynamik auch die zumeist sehr komplexe Reak
tionskinetik berücksichtigen und damit eine 
Potenzialvorhersage für den Einsatz von Mikrore
aktoren machen können. 

2. Keramik in der Mikroreaktionstechnik 

Die Anwendungsmöglichkeiten der Mikroreakto
ren sind zur Zeit teilweise noch begrenzt durch 
die Eigenschaften der verwendeten Materialien. 
Die für Mikrokomponenten verwendeten Werk
stoffe beschränken sich zum einen auf Silizium [7, 
17, 18], Aluminium, Kupfer, Nickel, Edelstähle 
und Edelmetaffe [5, 10-14, 19, 20] oder zum an
deren auf Kunststoffe [8, 21, 22] oder Glas [23]. 
Keramiken sind bisher nicht zuletzt wegen der 
aufwendigeren Prozesstechnik nur für einzelne 
Teile, z. B. als Reaktorhafterung [20, 24], als 
Träger der Katalysatorstruktur [25], als Katalysa
torträger [26] oder direkt als katalytisch wirksamer 
Einsatz [27] eingesetzt worden. Nur in wenigen 
Arbeiten wurde bisher versucht, monolithische 
Mikrostrukturkörper aus Keramik z. B. durch La
mination keramischer Grünfolien herzusteifen [28, 
29]. 
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Die große innere Oberfläche der Mikroreaktoren 
steift im Allgemeinen schon hohe Ansprüche an 
die verwendeten Materialien, um aber chemische 
Reaktionen bei hohen Temperaturen oder unter 
Beteiligung hoch korrosiver Medien durchzufüh
ren, werden Materialien erforderlich, die eine 
hohe thermische und chemische Resistenz auf
weisen. Keramiken bieten sich hier als Materialien 
an, um dieses Defizit zu schließen [30]. Kerami
ken bieten daneben aber auch noch den weiteren 
Vorteil, dass ihre Oberflächen ideale Katalysator
träger sein können, und damit die Anstrengungen 
entfaffen, auf den metallischen Reaktorkanälen 
zunächst geeignete Katalysatorträgerschichten zu 
erzeugen [10-13, 31]. 

So vorteilhaft Keramiken aufgrund ihrer besonde
ren Eigenschaften sind, so ergeben sich doch 
gerade daraus auch spezifische Nachteile und es 
müssen mit den materialspezifischen Vorteilen 
von Keramiken auch die größeren Schwierigkei
ten bei der Formgebung und insbesondere bei 
der Mikrostrukturierung [32], sowie eine aufwen
digere Aufbau- und Verbindungstechnik in Kauf 
genommen werden. Daraus resultiert aber auch, 
dass beispielsweise nicht das Design einer me
tallischen Komponente übernommen werden 
kann, sondern bereits beim Bauteilentwurf ein 
Keramik-gerechtes Design erforderlich ist. 

3. Zielsetzung 

Ziel des Teilprojektes C des HGF-Strategiefonds
projektes Material- und Verfahrensentwicklung für 
mikrotechnische Hochleistungsbauteile. (MALVE) 
ist die Entwicklung und Erprobung eines - vor
zugsweise modular aufgebauten - Kompaktre
aktorsystems aus Keramik mit inneren Struktur
abmessungen im Submillimeterbereich für den 
Einsatz in der chemischen Mikroverfahrenstech
nik [33, 34]. Als Modellreaktion wurde dabei die 
Umsetzung von Methan zu Ethylen, die oxidative 
Methan-Kopplung (OCM) ausgewählt: 

2CH4 + 02 B C2H4 + 2H20. 

Nach Vorheizen der beiden Eduktgase verläuft 
diese heterogen katalysierte Gasphasenreaktion 
bei Normaldruck im Temperaturbereich zwischen 
700 und 1000°C stark exotherm. Da bei dieser 
Reaktion der Kontakt zu heißen Metaffoberflächen 
vermieden werden muss, um die partieffe bzw. die 
Totaloxidation, also die Bildung von CO und H2 

bzw. C02 und H20, zu minimieren, und es sich 
andererseits um eine sehr schneffe Hoch-Tempe
ratur-Reaktion handelt, ist sie als ModeUreaktion 
für einen keramischen Kompaktreaktor ideal ge
eignet. 



Die direkte Umsetzung des in großen Mengen im 
Erdgas vorkommenden Methans in wertvolle Aus
gangsprodukte für die chemische Industrie ist 
ökonomisch von sehr großem Interesse und ist 
aufgrund dessen sehr intensiv untersucht worden. 
Nach fast 20 Jahren beträchtlicher Forschungsak
tivität sind zwar die Reaktionskinetik ungeachtet 
der Vielzahl konkurrierender Nebenreaktionen 
und die Wechselwirkungsphänomene mit den 
Katalysatoren größtenteils gut verstanden, doch 
wurden trotz der Vielzahl untersuchter Katalysato
ren keine Ausbeuten erzielt, die 25% Oberschrei- · 
ten [35-37]. ln der letzten Vergangenheit wurde 
daher eher versucht, einen Fortschritt durch neue 
Reaktorkonzepte, wie beispielsweise durch Mem
branreaktoren zu erzielen [38, 39]. 

4. Arbeitsprogramm 

Im Rahmen des Projektes werden unter den 
Randbedingungen der Modellreaktion einerseits 
und andererseits unter der Maßgabe, ein mög
lichst vielseitig einsetzbares Reaktorsystem zu 
schaffen, zwei Reaktormodelle fOr Einsatztempe
raturen bis mindestens 1 ooooc entwickelt [40]. 
Die Auslegungsarbeiten wurden dabei durch Mo
dellentwicklungen zum thermischen und mecha
nischen Verhalten des Reaktors unterstützt [41]. 

Das erste Reaktormodell (Modell A) wurde primär 
zum schnellen Katalysatorscreening entworfen. 
Es handelt sich dabei um ein ca. 70 mm langes 
Keramikgehäuse mit zwei Medieneinlässen, wel
ches in der Mitte, zwischen Einström- und Aus
lassbereich, eine Vertiefung zur Aufnahme eines 
mikrostrukturierten Katalysatorträgers besitzt 
(Abb. 1 ). Das Gehäuse wird mit einer polierten 
Keramikplatte reversibel geschlossen, so dass 
der Katalysatorträger jederzeit auswechselbar ist. 
Die Austauschbarkeit des Katalysatorträgers er
möglicht einen schnellen Wechsel des Kataly
satormaterials aber auch eine Änderung der Ka
nalgeometrie des mikrostrukturierten Einsatzes. 
Derzeit werden Katalysatorträger mit Kanalbreiten 
zwischen 250 und 500 !Jm hergestellt. 

Das zweite Reaktormodell (Modell B) wurde spe
ziell für die Modellreaktion entwickelt, ist aber 
durch den modularen Charakter darüber hinaus 
auch flexibel einsetzbar (Abb. 2). Bei der oxidati
ven Methan-Kopplung wird ein hoher Methan-Um
satz und eine hohe Ethylen-Selektivität durch eine 
kurze Verweilzeit in der Reaktionszone unter
stützt. Um homogene Reaktionen zu minimieren, 
sollten in diesem Reaktormodell die Eduktgase 
getrennt zugeführt und separat aufgeheizt werden 
können. Dies wird im Modell B dadurch erreicht, 
dass zwei Einlassöffnungen für die Eduktgase zur 
Verfügung stehen, und die Gase Ober zwei durch 
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Abb. 1: Design des Reaktormodells A mit aus
wechselbaren, mikrostrukturierten Kata/ysatorträ
gern. 

Abb. 2: Design des Reaktormodells B mit ge
trennter Zuführung der Eduktgase und aus
tauschbaren inneren Komponenten. 



eine Keramikplatte getrennte Verteilerstrukturen 
bis kurz vor die Reaktionszone geführt werden 
und sich erst unmittelbar davor vermischen. Die 
Reaktionszone besteht hier aus zwei 
mikrostrukturierten Katalysatorträgern, an die sich 
der ebenfalls aus zwei Teilen bestehende 
Auslassbereich anschließt. Verschlossen wird der 
Reaktor analog zum ersten Modell durch eine 
polierte Deckplatte. Da in diesem Modell neben 
den Katalysatorträgern auch die Einsätze des 
Einlass- und Auslassbereiches auswechselbar 
sind, ist es hier möglich, nicht nur die Geometrie 
zu verändern, sondern durch Austauschen der 
Module auch die Funktion zu ändern, und damit 
den Reaktor an eine andere Prozessführung an
zupassen. Als weitere Option soll in diesem Mo
dell eine direkte Beheizung über einen kerami
schen Heizer integriert werden [30, 42]. 

Als Reaktormaterial wird Aluminiumoxid wegen 
seiner guten thermischen und hohen chemischen 
Resistenz eingesetzt. Für die Herstellung der ke
ramischen Bauteile musste ein Formgebungs
verfahren ausgewählt werden, das einerseits eine 
hinreichende Genauigkeit und Präzision zur Ferti
gung der mikrostrukturierten Komponenten auf
weist, andererseits aber auch bei den relativ gro
ßen und vergleichsweise dickwandigen Reaktor
gehäusen anwendbar ist. Bei dieser Aufgaben
stellung und der Kamplaxheit der Bauteile kommt 
nur eine Formgebung im grünen, ungesinterten 
Zustand durch Replikation einer Urform in Frage. 
Daraus resultiert jedoch aufgrund des modularen 
Charakters des Reaktorsystems ein Bedarf an 
einer Vielzahl unterschiedlicher Urformen für den 
Abformprozess. Zur Herstellung der Keramikkom
ponenten wurde deshalb eine Rapid Prototyping 
Prozesskette etabliert, die durch Nutzung von 
Rapid Tooling Methoden und dem keramischen 
Niederdruck-Spritzguss eine schnelle und kosten
günstige Herstellung der Bauteile ermöglicht und 
gleichzeitig eine sehr hohe Abtarmpräzision ge
währleistet [43, 44]. ln dieser Prozesskette wer
den die benötigten Urformen ausgehend von ei
nem 3D-CAD-Modell über Stereolithogra
phieverfahren zunächst in Polymer aufgebaut. 
Nach Umkopieren dieser Positivformen in Sili
konnegative stehen letztere direkt als Abform
werkzeuge für den keramischen Spritzguss zur 
Verfügung [45]. 

Auch die keramischen Heizelemente werden über 
die Rapid Prototyping Prozesskette hergestellt. 
Bei dieser Keramik handelt es sich um ein zwei
phasiges Material auf Al20i"fiN-Basis, bei dem 
durch Variation der Zusammensetzung der spezi
fische Widerstand bei konstantem Querschnitt 
über weite Bereiche eingestellt werden kann [46]. 

Während das Reaktorgehäuse durch die Deck
platte reversibel geschlossen werden sollte, 
musste für die Medienanschlüsse eine dauerhaf
te, temperaturbeständige Verbindung mit den 
keramischen Anschlussrohren geschaffen wer
den. Durch Aufbringen eines Glaslotes und an
schließende thermische Behandlung konnte eine 
thermische Stabilität bis ca. 1300°C realisiert 
werden [47]. 

Für die Modellreaktion wurde als Katalysator Li
thiumaluminat, LiAI02, ausgewählt. Für dieses 
Material wurden verschiedene Beschichtungs
techniken für die mikrostrukturierten Al20 3-Träger 
untersucht, so dass dadurch ganz unterschied
liche Katalysatoroberflächen zur Verfügung ste
hen [48, 49]. Neben den Beschichtungsverfahren 
wurden aber auch massive, mikrostrukturierte 
Katalysatoreinsätze entwickelt [50]. 

Die Tests der keramischen Kompaktreaktoren 
unter Betriebsbedingungen erfolgen bei der Firma 
Akzo Nobel in einer automatisierten Katalysator
testanlage. ln dieser Anlage wird im 24-Stunden
Betrieb ein zuvor vorgegebenes Parameterfeld 
abgefahren, in dem Durchfluss, Temperatur und 
Zusammensetzung der Eduktgase variiert, und 
die Produktgase der einzelnen Messpunkte au
tomatisch analysiert werden. Mit der derzeit ein
gesetzten Analytik können so ca. 50 Analysen an 
einem Tag erfasst werden [51]. 

Von den beteiligten Partnern aus dem For
schungszentrum Karlsruhe, dem Forschungszen
trum Jülich, dem Deutschen Zentrum für Luft- und 
Raumfahrt, Köln, und der Firma Akzo Nobel Che
micals, Arnheim, werden für diese Entwicklung 
Arbeiten auf den Gebieten der Werkstoffentwick
lung und -prozesstechnik, der Bauteilentwicklung 
und der Verbindungstechnik, sowie der Charakte
risierung der Komponenten unter Betriebsbedin
gungen durchgeführt, die in [41, 45-51] näher be
schrieben werden. 

5. Ausblick 

ln den letzten 1 0 Jahren wurden zunehmend die 
Vorteile deutlich, die der Einsatz von Mikrostruk
turapparaten in der thermischen und chemischen 
Verfahrenstechnik bringen kann. Für die entwi
ckelten Mikrosysteme werden dabei Materialen 
verwendet, bei denen ein umfangreiches Know
how an Formgebungs-, Strukturierungs- und Ver
bindungstechniken vorliegt. Im Rahmen des Teil
projektes C des HGF-Strategiefondsprojektes 
Material- und Verfahrensentwicklung für mikro
technische Hochleistungsbauteile (MALVE) wird 
ein keramisches Kompaktreaktorsystem erarbei
tet, das das Potenzial hat, in der Mikroreaktions-
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technik auch die Anwendungsbereiche zu eröff
nen, für die die bisher verfügbaren Mikrosysteme 
wegen ihrer mangelnden thermischen und chemi
schen Resistenz nicht geeignet sind. Neben der 
Verwendungsmöglichkeit für Hoch-Temperatur
Reaktionen und Reaktionen unter korrosiven Be
dingungen bieten die zwei hier entwickelten Re
aktormodelle darüber hinaus den Vorteil, dass 
aufgrund ihres modularen Charakters die inte
grierten Komponenten jederzeit austauschbar 
sind. Nach erfolgreichem Einsatz und Test der 
Reaktormodelle unter Betriebsbedingungen, sol
len zukünftige Arbeiten darauf zielen, einerseits 
die Palette der austauschbaren Komponenten so 
zu erweitern, dass Module mit verschiedenen 
Funktionen für unterschiedliche Prozessführun
gen und Einsatzanforderungen zur Verfügung 
gestellt werden können, und andererseits die 
Aufbau- und Verbindungstechnik dahingehend 
auszubauen, dass auch ein Einsatz unter erhöh
tem Druck und für flüssige Medien ermöglicht 
wird. Die für die Herstellung der Keramikkom
ponenten gewählte Rapid Prototyping Prozess
kette besitzt die zur schnellen Bereitstellung von 
Funktionsmustern notwendige Flexibilität und 
Präzision, ist aber gleichzeitig auch zur Fertigung 
von Vorserien geeignet. 
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Zusammenfassung 

Zur Entwicklung des keramischen Kompaktreaktors wurden begleitend einige Auslegungs
rechnungen zur Abschätzung des Aufheizverhaltens und der dadurch bedingten thermome
chanischen Spannungen durchgeführt. Bei hinlänglicher Isolierung des Reaktors kann dieser 
mit einem integrierten Heizer mit einer Heizleistung von 80 W in ca. 18 Minuten auf eine Be
triebstemperatur von 1 ooooc gebracht werden. Die Temperaturunterschiede über den Reaktor 
betragen dabei nur ca. 20 K, so dass entsprechend geringe Spannungen auftreten. Während 
der Durchführung der Modellreaktion ist ein kontinuierliches Heizen erforderlich, da die be
rechnete Verlustleistung deutlich höher ist als der Leistungsgewinn durch chemische Umset
zung (xchem < 1 W) bei einem angenommen Umsatz von 20 % des Methan. Die Berechnung 
der Verweilzeit der Gase in der Reaktionszone ergab bei 1000°C eine Zeit zwischen 0,1 und 
0,5 Sekunden, wenn der Volumenstrom der Gase zwischen 5 und 25 ml pro Minute variiert 
wird. Unter diesen Bedingungen ist der Druckverlust immer kleiner als 34 Pa. 

1. Einleitung 

Im Rahmen des Teilprojektes C des HGF-Strate
giefondsprojektes Material- und Verfahrensent
wicklung für mikrotechnische Hochleistungsbau
teile (MALVE) wurde für die Erprobung des 
Kompaktreaktorsystems die oxidative Methan
Kopplung als Modellreaktion ausgewählt [1]. Nach 
Vorheizen der Eduktgase verläuft die Umsetzung 
von Methan zu Ethen im Temperaturbereich zwi
schen 700 und 1 ooooc stark exotherm und kon
kurriert mit einer Reihe von Nebenreaktionen. 
Entwicklungsbegleitend erfolgten einige nume
rische Abschätzungen. Diese betrafen zum einen 
die Aufheizung des Reaktors auf Betriebstem
peraturen und die daraus resultierenden thermo
mechanischen Spannungen, sowie die Tempera
tureffekte, die durch die exotherme Reaktion 
hervorgerufen werden. Zum anderen wurden der 
Druckverlust und die Verweilzeit der Gase in der 
Reaktionszone berechnet. 

Da einerseits zu Beginn der Arbeiten das genaue 
Design noch nicht endgültig feststand und ande
rerseits die komplexe Reaktionskinetik nicht voll
ständig berücksichtigt werden kann, mussten bei 
den Berechnungen teilweise vereinfachende An
nahmen gemacht werden. 

2. Die Aufheizung des isolierten kerami
schen Kompaktreaktors 

Der keramische Kompaktreaktor muss elektrisch 
vorgeheizt werden, um die für die Methankopp-
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lung optimale Betriebstemperatur zu erreichen. 
Um die dazu notwendige Vorheizzeit zu berech
nen, wurde ein einfaches Modell entwickelt. Die
ses beruht auf der Anwendung eines Wärmebi
lanzverfahrens für den isolierten keramischen 
Kompaktreaktor. Hierbei wurde das Design des 
Reaktormodells A mit einem integrierten Heizer 
zugrunde gelegt. 

2.1 Temperaturberechnung 

Angesichts der ziemlich komplizierten Geometrie 
des keramischen Kompaktreaktors würde eine 
strenge Lösung der Wärmeleistungsgleichung 
einen recht großen Aufwand erfordern und ließe 
sich nur mit Hilfe eines FE-Codes bewerkstelli
gen. Um dies zu vermeiden, wurde die mittlere 
Temperatur des Kompaktreaktors mit Hilfe einer 
Wärmebilanzgleichung berechnet. Wie man 
später sehen wird, sind die Temperaturunter
schiede über den Kompaktreaktor nicht sehr groß 
und man hat durch dieses Verfahren keinen gro
ßen Verlust an Genauigkeit. 

Die zeitliche Entwicklung der mittleren Tempera
tur Tav des Kompaktreaktors lässt sich mit Hilfe 
der folgenden Gleichung berechnen: 

mK ·C (Tav )· dTav =qheat -qloss. 
p dt 

(1) 

= Masse des Kompaktreaktors 
= mittlere spezifische Wärme des K.R. 



qheat = Leistung eines integrierten Heizers 
q1055 = Verlustleistung 

Die Schwierigkeit bei der Lösung von Gleichung 
(1) besteht in der Berechnung der Verlustleistung 
q1055

• Folgender Ansatz wird dafür gemacht: 

q'oss = Fsurt. h'oss . (Tav _ Tumg). (2) 

Fsurt = Oberfläche des Kompaktreaktors 
h1055 = Wärmeübergangskoeffizient 
Tumg = Umgebungstemperatur 

ln Gleichung (2) müsste eigentlich anstatt Tav die 
Oberflächentemperatur Tsurt genommen werden. 
Wie man aber später noch sieht, sind die Unter
schiede zwischen Tav und Tsurt nicht sehr groß, so 
dass man keinen großen Verlust an Genauigkeit 
hat. 

Für die Wärmedurchgangszahl h1055 wird der fol
gende Ansatz gemacht (Reihenschaltung von 
Wärmewiderständen ): 

1 1 1 
hloss = A!so I dso + Fiso hair. __ 

Fsurf 

(3) 

A.150 = Wärmeleitfähigkeit des lsoliermate-
rials um den K. R. 

dso = Dicke der IsoHerschicht 
F150 = Oberfläche der Isolierung 
hair = Wärmeübergangszahl von der Isolie-

rung an die Umgebungsluft 

Das Hauptproblem liegt in der Berechnung von 
hair. Die Isolierung kann ihre Wärme an die Umge
bung über Wärmestrahlung und über Konvektion 
abgeben, wobei der letztere Beitrag deutlich über
wiegen sollte. 

Bei Naturkonvektion wird die Nussalt-Zahl im 
wesentlichen durch die Grashof-Zahl bestimmt. 
Diese wird wie folgt berechnet: 

Gr = g f3 dp 
p. \)2 

.e 
g 
p 
V 

dp 

= charakteristische Länge 
= Erdbeschleunigung 
= spezifische Dichte 
= kinematische Zähigkeit 
= Dichteunterschied 

(4) 

Für eine Temperaturdifferenz von 50°C wurde mit 
Hilfe der Stoffdaten von Luft eine Grashof-Zahl 
von ca. 3 · 104 berechnet. 

ln [2] ist für eine senkrechte Platte die folgende 
Korrelation angegeben: 

Nu= 0,55 · (Gr · Pr)114 
• (5) 
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Für eine Prandi-Zahl von 0,7 erhält man aus (5) 
eine Nusselt-Zahl von ca. 6. Damit ergibt sich ei
ne Wärmedurchgangszahl von ca. 9·10-4 W/cmK. 

Die Isolierung hat neben senkrechten Seiten
flächen auch waagrechte, und für diese Seiten 
dürften die Wärmeübergangszahlen deutlich klei
ner sein. Es ist also im Moment nicht möglich, der 
Wärmeübergangszahl hair einen bestimmten Wert 
zuzuweisen. Man kommt nicht umhin, Sensibili
tätsstudien zu machen. Dazu wurde eine untere 
und obere Schranke für hair angenommen und 
zwar 1·1 0-4 W/cm2K und 1 0·1 0-4 W/cm2K und 
dafür der Temperaturverlauf von Tav berechnet. 
Sobald experimentelle Werte für die Aufheizung 
des Kompaktreaktors vorliegen, können mit Hilfe 
von Modellberechnungen "experimentelle" Werte 
von hair ermittelt werden. 

Zur Abschätzung der Wärmespannungen im 
Kompaktreaktor braucht man die Temperaturgra
dienten. Dazu wird folgender Ansatz für die Tem
peraturverteilung gemacht: 

T = a + bl + cl + dz2 
• (6) 

Strenggenommen ist dies keine Lösung der 
Wärmeleistungsgleichung. Die Koeffizienten wer
den aber so bestimmt, dass zu jedem Zeitpunkt t 
die Wärmebilanz erfüllt ist. Dies ist ein ähnliches 
Verfahren wie in der FE-Technik, wo die Lösun
gen auch durch einfache Polynome approximiert 
werden. 

Die Koeffizienten a, b, c und d werden nun über 
die folgenden Beziehungen bestimmt: 

Tav = ~ JJJT(x,y,z) dV I 

V 

-AK oT I = ·loss 
OX X=±Xm j I 

(7) 

(8) 

(9) 

(10) 

= Volumen des keramischen Kompakt
reaktors (VK = 8 Xm · Ym · Zm) 

= Wärmeleitfähigkeit 

Damit ergibt sich dann: 

av 1 jloss 
a=Tmax =T +- -K- (Xm +Ym +Zm), 

6 A: 

(11) 

(12) 

(13) 



c 
_ jloss 

(14) 
2A.K ·Ym 

, 

d 
_ jloss 

(15) 
2A.K ·Z m 

Damit können z. B. die Temperaturen auf den 
oberen und unteren Seitenflächen berechnet 
werden: 

jloss x2 y2 
T 0 (x, y)= Tu (x, Y)=a --K ·(Zm +-+-) (16) 

2A: Xm Ym 

und auch die Temperaturen in den Eckpunkten 
(Xm, Ym. Zm) 

2.2 Spannungsberechnung 

ln [3] ist eine Lösung für die Wärmespannungen 
einer ebenen Platte angegeben, für den Fall, dass 
die Temperaturverteilung nur von der Koordinate 
z senkrecht zur Plattenebene abhängt. Diese 
lautet wie folgt: 

c:x.K ·EK vT c:x.K ·EK Zm 

--~-+ fTdz, 
(1-vK) (1-vK) -z 

m 

(18) 

crz = 0. 

Dabei wurden der Einfachheit halber gemittelte 
Werte für den thermischen Ausdehnungskoeffi
zienten c:x.K und den E-Modul EK angenommen. 

Im vorliegenden Fall hat man Temperaturgradien
ten in allen 3 Raumrichtungen, so dass also die 
Lösung (18) noch entsprechend verallgemeinert 
werden muss. Dazu wird das Superpositions
prinzip verwendet, also jede der 3 Raumrichtun
gen separat betrachtet und dann die Superpo
sition der 3 Lösungen gebildet. Damit erhält man: 

2c:x.K ·EK·T c:x.K ·EK Ym 

crz =- + fTdy 
1-vK 2ym(1-vK) -Ym 

Xm 
(19} 

fTdx 

(20) 
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. (21) 

Die Lösung (18) gilt nicht in der Nähe des Platten
randes. Entsprechendes gilt natürlich auch für die 
verallgemeinerte Lösung (19) bis (21 ). Ebenfalls 
sind die Normalspannungen an der Oberfläche 
des Quaders nicht identisch gleich Null, wohl aber 
die Normalkräfte: 

(22) 

Zum Beispiel gilt für z = ± Zm: 

Man kann leicht zeigen, dass 

Xm Ym J J crz (x,y,zm)dxdy = 0. (24) 
-Xm -Ym 

Durch Auswerten der Integrale in (19) bis (21) 
lassen sich die Spannungen leicht berechnen, 
z.B. für x = 0, y = 0, z = ± Zm: 

cro,u = --dz2 +-C y2 c:x.K ·EK [ 5 1 ] 
x 1-vK 3 m 3 m , 

(25) 

(26) 

(27) 

(28) 

(29) 

Wie zu erwarten war, hängen die Spannungen im 
wesentlichen nur von den Temperaturgradienten 
ab und nicht von der absoluten Höhe der Tempe
ratur. Ebenfalls kann man aus (27) bis (29) erse
hen, dass im lnnern des Körpers Druckspannun
gen vorliegen und aus (25) und (26) im äußeren 
Teil im wesentlichen Zugspannungen. 



2.3 Rechenergebnisse 

Die für die Rechnungen verwendeten Eingabe-
und Materialdaten sind in den Tabellen 1 und 2 
zusammengestellt. Die Ergebnisse der Rechnun-
gensind in den Abbildungen 1-4 zu finden. 

Für hair = 1·1 o"' W/cm2K wird die 1 000°C-Grenze 
nach knapp 1100 Sekunden Aufheizzeit erreicht 
(s. Abb. 1 ). Die Verlustleistung nimmt mit stei-
gender Temperatur stetig zu und erreicht bei 
1100 seinen Wert von ca. 14 W. Nachdem also 
die Betriebstemperatur des Reaktors erreicht ist, 
kann die Heizung nicht völlig ausgeschaltet wer-
den, sondern die Verluste müssen laufend aus-
geglichen werden. Durch Messung der Leistung, 
die zur Aufrechterhaltung des stationären Tempe-
raturgleichgewichts erforderlich ist, kann das Mo-
dell überprüft werden. Bei Annäherung an die 
Betriebstemperatur muss die Heizleistung redu-
ziert werden, um ein Überschwingen der Tempe-
ratur zu vermeiden. 

Tabelle 1: Eingabedaten für Rechnungen 

Symbol Einheit Wert 
mK g 73 

qheat w 80 
Tumg oc 20 
Fsurf cm2 58,6 
Fiso cm2 205 
diso cm 1 

Xm cm 3,4 

Ym cm 1,28 

Zm cm 0,64 
hair W/cm2K 1 - 10·10"' 
VK - 0,22 

Tabelle 2: Verwendete Materialkorrelationen 

Al203 cp = 0,65 + 0,028Jf- 0,28·10"3T 

')... Al203 = 1 I (2,778 + 1 ,389·10"2·T) 

a AI20a = 5,24·10"6 + 0,69·10"8·T 

E Al203 = 3 92·105
- 0 1·10"3·T 

' ' 
Aisol = 5·10"'- 0,283·10"6·T + o, 158·10-Br2 

Cp in J/g · K 

')... in W/cmK 

a in 1/K 

E in MPa 

T in oc 

1200 45 

1100 
halr= 1.0E-04 Wf{cm2K} 

40 
1000 

900 
35 

800 30 

700 ....... 
..... 25 s: 
0 ..... 
0 600 111 ..... 111 
1- 20 ..2 

500 G 

400 15 

300 
10 

200 

100 
5 

0 0 
0 500 1000 1500 

Zeit [ s] 

Abb. 1: Zeitlicher Verlauf der Temperaturen und 
der Verlustleistung tar hair = 1·10-4 Wlcm2K. 
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Abb. 2: Zeitlicher Verlauf der Spannungen für hail 
= 1·10-4 Wlcm2K. 
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Abb. 3: Zeitlicher Verlauf der Temperaturen und 
der Verlustleistung für hair = 1·1 o-3 W!cm2 K. 
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Abb. 4: Zeitlicher Verlauf der Spannungen für hair 
= 1·10-3 W/cm2K. 
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Die Temperaturunterschiede über den Kompakt
reaktor sind gering, sie liegen in der Größenord
nung von 20 K. Entsprechend gering sind die 
Spannungen und zwar treten Druckspannungen 
von ca. 5-15 MPa im Zentrum des Reaktors und 
Zugspannungen von ca. 5 MPa in der Mitte der 
Ober- und Unterseite auf. ln den Ecken und 
Kanten hat man aber beträchtliche Spannungs
überhöhungen, die von dem einfachen Modell 
nicht berechnet werden können. Anderseits sind 
im Modell keine Kriechverformungen berücksich
tigt. Bei höheren Temperaturen können diese 
aber schon zu einem Spannungsabbau führen. 

Für hair = 10·10-4 W/cm2K wird die Verlustleistung 
schon recht beachtlich (knapp 40 W). Entspre
chend größer sind die Temperaturunterschiede 
und die Wärmespannungen. 

Aus der gemessenen Aufheizkurve und der ge
messenen Verlustleistung sollte sich ein experi
menteller Wert von hair ermitteln lassen. Sollte 
dieser tatsächlich im Bereich von 1 o-3 W/cm2 K 
liegen, dann müsste man überlegen, ob man nicht 
die IsoHerschicht verstärkt. 

3. Die Aufheizung des Fluids in der Reak
tionszone des keramischen Kompaktreak
tors 

Im Zuge der Arbeiten zur Auslegung des kerami
schen Kompaktreaktors wurde das Problem der 
Aufheizung des Fluids in der Reaktionszone am 
Beispiel des Reaktormodells A behandelt. Die 
Aufheizung des Fluids hängt hier unter anderem 
von der Höhe des Methanumsatzes ab, eine 
Größe, die durch die Experimente erst ermittelt 
und optimiert werden muss. · 

Falls chemische Prozesse im Fluid stattfinden, 
wie wir sie für den Katalysatorbereich erwarten, 
dann berechnet sich die Aufheizung unter statio
nären Bedingungen gemäß der folgenden Glei
chung: 

mcf 8Tf -F 'Af 8
2 

Tf = pKat + Hchem drilcH4 . (30) 
P az az2 az 

m = tot. Massendurchsatz 
cf = spezifische Wärme des Fluids p 
F = Strömungsquerschnitt 
Tt = Temperatur des Fluids 
z = axiale Koordinate 
pKat = an den Katalysator übertragene Wär-

'At 
meleistung 

= Wärmeleitfähigkeit des Fluids 
Hchem = Reaktionsenthalpie pro g umgesetz-

tes CH4 

mcH4 = Methandurchsatz 



Das 2. Glied auf der linken Seite von Gleichung 
(30} berücksichtigt axiale Wärmeleitung im Fluid. 
Wegen der teilweise sehr hohen axialen Tempe
raturgradienten, die in einem keramischen Korn
paktreaktor auftreten können, kann diese i.a. nicht 
vernachlässigt werden. 

Die an den Katalysator übertragene Wärmeleis
tung pKat berechnet sich wie folgt: 

(31) 

u = Umfang aller Strömungskanäle im 
Katalysator 

h = Wärmeübergangszahl vom Fluid 
zum Katalysator 

Tkat = Katalysatortemperatur 

Die Wärmedurchgangszahl h lässt sich über die 
Nussalt-Zahl ermitteln: 

Nur · ').} 
h=--

Dh 

Nur = Nussalt-Zahl des Fluids 

(32) 

Dh = hydraulischer Durchmesser der 
Strömungskanäle 

ln [4] ist für laminare Strömung die folgende Kor
relation für die Nussalt-Zahl in Mikrokanälen an
gegeben: 

( 
D )o,s1( H )-0.79 

Nu=0,1165 W~ W Re
0

•
62 

Pr
113 . 

Re 
Pr 
H 
w 
Wc 

= Reynolds-Zahl 
= Prandi-Zahl 
= Kanalhöhe 
= Kanalbreite 
= Abstände der Kanalmittelpunkte 

z = min(H,W} 
max(H,W) 

(33) 

(34) 

Die Größen Re und Pr berechnen sich wie folgt: 

r r D p ·V • h 
Re = ..:.__--,-""" 

llf 
(35} 

'llf . Cf 
Pr= P 

').} 
(36) 

p; = Spez. Dichte des Fluids 
v = Strömungsgeschwindigkeit 
11r = Zähigkeit des Fluids 

Wegen der großen Unkenntnis über den Ablauf 
und Umfang der chemischen Reaktionen im Ka
talysator scheint es im Moment wenig sinnvoll, 
eine umfassende Lösung von Gleichung (30) 
anzustreben. Fürs erste scheint es deshalb bes
ser, Abschätzungen über die Temperaturerhö-
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hung des Fluids zu gewinnen. Dazu müssen ei
nige Annahmen gemacht werden. Als erstes wird 
angenommen, dass sich die Temperatur des 
Katalysators nicht erhöht. Da die Enthalpie des 
Fluids sehr klein ist im Vergleich zu der des 
Keramikkörpers, scheint dies gerechtfertigt. 
Weiterhin wird angenommen, dass 

drhcH4 

dz 

über die ganze Katalysatorlänge konstant ist. Für 
die Abschätzungen wird der gesamte Methanum
satz als Parameter vorgegeben: 

drhcH4 . Xu 
dz = m cH4. T· (37} 

Xu = Anteil des umgesetzten Methans 
0 ~Xu ~ 1 

L = Katalysatorlänge 

Desweiteren wird der Beitrag der axialen Wär
meleitung im Fluid vernachlässigt. Dann ergibt 
sich aus Gleichung (30) die folgende Abschät
zung für die Aufheizung des Fluids d T: 

. r d T 1 T h Hchem . Xu m c - +- d · · u = mcH 
P L 2 4 L 

(38} 

Der Faktor 1/2 im 2. Term auf der linken Seite 
ergibt sich aus der Mittelung der Wärmeübertra
gung an den Katalysator. 

Zur Berechnung der Reaktionsenthalpie wird auf 
das in [5] angegebene Reaktionsschema be
schränkt: 

2 CH4 + 0.5 02 ~ C2Hs + H20 
dHR = - 177 KJ mor1 

C2Hs + 0.5 02 i C2H4 + H20 
dHR=- 106 KJ mor1 

CH4 + 202 co2 + 2 H20 
dHR = - 803 KJ mor1 

C2Hs + 3.5 02 co2 + 3 H20 
dHR = -1429 KJ mor1 

Die Produkte sollen sich wie folgt aufteilen: 

/1 X C2Hs 
1Mol CH4 

Damit gilt: 



Hchem = 2·177 X+ 803 y + 106 X. Z 
32 16 32 

+ 1429 ·X·W 
(39) 

32 

Nach den in [5] angegebenen Ergebnissen sind 
die folgenden Werte vernünftig: 

X = 0,9 
z = 0,35 

Damit ergibt sich dann 

whem =20,3 ~. 
gCH4 

y = 0,2 
w = 0,1 

(40) 

Zur Berechnung der Wärmedurchgangszahlen 
wurden die Stoffwerte für eine Temperatur von 
1273 K genommen. Mit Hilfe der Korrelation (33) 
ergibt sich damit eine Nusselt-Zahl von 0,045 für 
laminare Strömung. Alle für die Berechnung ver
wendeten Daten sind in Tabelle 3 zusammenge
stellt. 

Tabelle 3: Daten für die Berechnung der Wärme
übergangszahlen 

Symbol Einheit Wert 

m g/s 0,22 ·10-3 

rllcH g/s 0 05 ·10-3 

' 
Wc cm 0,1000 

w cm 0,0500 

H cm 0,0500 

Dh cm 0,0500 

V cm/s 22,3 
t..f W/cmK 0,11 . 10-2 

ct 
'p_ J/g. K 2,155 

TJf Poise 0 359 ·10-3 

' 
pf g/cm3 2,54 ·104 

Re - 0,68 

Pr - 0,69 
Nulam - 0,045 
hlam W/cm2 K 1,2 ·10-3 

Mit den so ermittelten Werten für die Wärme
durchgangszahl ergibt sich dann gemäß (38) für 
die laminare Strömung eine Aufheizung von: 

~Tiam = 226 · Xu. (41) 

Falls 20 % des Methans umgesetzt wird, muss 
mit einer Aufheizung von 45 K in der Reaktions
zone gerechnet werden. 

Die Wärmedurchgangszahlen sind übrigens um 
mehr als einen Faktor 10 kleiner als die Werte 
aus den Formeln für Makrokanäle. 
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4. Druckverlust und Verweilzeit in der Reak· 
tionszone des keramischen Kompaktreak
tors 

Für das Reaktormodell B wurde die Verweilzeit 
der Gase und der Druckverlust in der Reaktions
zone für den vorgesehenen Betriebstemperatur
bereich abgeschätzt. Die Berechnungen folgen 
dabei denen in [6]. Die 21 mm lange Reaktions
zone besteht im Modell B aus 2x16 quadratischen 
Mikrokanälen mit einer Kantenlänge von 500 iJm. 
Der Druckverlust ßp in einem Mikrokanal ist defi
niert als 

')..M ·PRTP ·u~ ·IM 
~p M = ---'.!!-'-'-'-!.!...---'~"'-

2·dh 
(42) 

/..M = Verlustfaktor für einen Mikrokanal 
PRTP = Dichte des Fluids bei RTP (Reak-

tionsbedingungen) 
uM = mittlere Geschwindigkeit im Mikro-

kanal 
IM = Länge des Mikrokanals 
dh = hydraulischer Kanaldurchmesser der 

Mikrokanäle 

Weiterhin gilt 

')..M = 56,92 ' 
ReM 

UM·dh mit ReM=--
uRTP 

DRTP = kinematische Viskosität bei RTP 

(43) 

(44) 

uM = mittlere Geschwindigkeit im Mikro-
kanal 

Für uM gilt 

~ ~ UM= RTP = RTP
2 

. 

AF NM ·dh 
(45) 

VRTP = Volumenstrom bei RTP 
AF = freie Querschnittsfläche 
NM = Kanalanzahl 

Der Volumenstrom bei RTP ergibt sich aus dem 
Volumenstrom bei Standardbedingungen (STP) 
über: 

· · PsrP TR 
VRrP = VsrP ---- · 

Pges TsrP 
(46) 

Durch Einsetzen von (43)- (45) ergibt sich mit 

TJRTP = URTP · PRTP (47) 

TJRTP = dynamische Viskosität bei RTP 

letztlich aus (42) für den Druckverlust: 



A VRTP . 56,92. 11RTP ·IM 
0PM=~~--~~~~ 

2·NM·d~ 
(48) 

Die Verweilzeit der Gase in der Reaktionszone tR 
errechnet sich aus tR = IM/uM. ln Abbildung 5 ist 
die Verweilzeit des Gases und der Druckverlust 
für die Eduktgase Sauerstoff und Methan für 700 
und 1 ooooc in Abhängigkeit vom Volumenstrom 
bei Standardbedingungen aufgetragen. Die dafür 
verwendeten Parameter sind Tabelle 4 zu ent
nehmen. ·Wird der Volumenstrom zwischen 0,3 
und 1,5 1/h (entspr. 5 und 25 ml/min} variiert, so 
liegt die Verweilzeit zwischen 0,5 und 0,1 Sekun
den, und der zu erwartende Druckverlust beträgt 
selbst bei reinem Sauerstoff bei 1 ooooc weniger 
als 34 Pa. 

Tabelle 4: Daten für die Berechnung des Druck
verlustes und der Verweilzeit. 

Symbol Einheit Wert 

T K 973 1273 

NM - 32 

dh m 5 E-6 

IM m 21 E-3 

T)RTP (02) Ns/m2 46,5·10-6 55,9·10-6 

T)RTP (CH4) 24,9·10-6 25 6·10-6 

' 

0,6 -.----..------------------------ 60 

0,5 50 

1/) 0,4 - 40 ~ 
Sauerstoff -= Q) 

..!:! 0,3 ·~ 
~ 

... 
• 1/) .. .. :I .. .. 

30 
;: .. Q) .. > .. ~ .. (J .. :I .. 

0,2 20 c 

. -... 
0,1 . ---. 10 . ---
0,0 

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 

Volumenstrom (STP) 11/h 

Abb. 5: Verweilzeit der Gase und Druckverlust für die Eduktgase in der Reaktionszone bei Betriebs
temperaturen von 700 und 1 ooooc in Abhängigkeit vom Volumenstrom bei Standardbedingungen für 
das Reaktormodell B. 
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Zusammenfassung 

Keramische Mikroreaktoren sind aufgrund ihrer besonderen Materialeigenschaften, wie der ho
hen Temperaturbeständigkeit und der Resistenz gegenüber korrosiven Medien, in der Lage, 
Aufgaben zu übernehmen, die von metallischen oder polymeren Systemen nicht abgedeckt 
werden können. Allgemein scheitert jedoch der Einsatz keramischer Komponenten häufig an 
der kosten- und zeitaufwendigen Fertigung von Bauteilen mit Strukturdetails im IJm-Bereich. 
Eine vielversprechende Möglichkeit bietet ein Rapid Prototyping Verfahren, das durch Kombi
nation von Stereolithographie und Niederdruckspritzgießen eine schnelle und präzise Herstel
lung keramischer Bauteile bis in den Mikrometerbereich erlaubt. Aufgrund seiner schnellen und 
flexiblen Formenfertigung bietet das Verfahren insbesondere in der Produktentwicklung 
Vorteile, ermöglicht aber auch die schnelle Herstellung keramischer Bauteile entweder als 
Funktionsmuster oder bis hin zur Vorserie. 

1. Einleitung 

Die Miniaturisierung technischer Produkte machte 
in den letzten Jahren große Fortschritte. Angesto
ßen von der rasanten Entwicklung auf dem Ge
biet der Chiptechnologie weitet sich dieser Trend 
auf andere Gebiete aus. So haben, wenn man die 
Zahl der Veröffentlichungen betrachtet, die Ar
beiten auf dem Gebiet der thermischen und che
mischen Verfahrenstechnik unter Einsatz von 
Mikrostrukturkomponenten in den letzten Jahren 
stark zugenommen. Die Miniaturisierung von 
Reaktoren verspricht eine genauere und schnel
lere Temperaturregelung, kurze, definierte Ver
weilzeiten der Reaktanden sowie eine enorme 
Wärmeübertragungsleistung aufgrund des günsti
gen Oberflächen zu Volumenverhältnisses. Mate
rialien, die in der Mikrotechnik Verwendung finden 
sind bis heute fast ausschließlich Silicium, Glas, 
Polymere und einige Metalle. Diese Materialien 
besitzen den Vorteil, dass hier bereits ein 
umfangreiches Know-how an Strukturierungs
techniken vorliegt oder deren Mikroformgebung 
aus den makroskopischen Verfahren abgeleitet 
werden kann. Nicht oder nur wenig geeignet sind 
diese Materialien jedoch bei chemischen Reak
tionen, die bei hohen Temperaturen oder unter 
Beteiligung korrosiver Reaktanden durchgeführt 
werden. 

Neben den angesprochenen materialspezifischen 
Vorteilen besitzen Keramiken aber auch den 
Nachteil, dass bekannte Formgebungsverfahren, 
wie sie für andere Materialien zur Verfügung ste-
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hen, aufgrund ihrer Materialeigenschaften, wie 
beispielsweise der hohen Härte oder des hohen 
Schmelzpunktes, nicht oder nicht wirtschaftlich 
auf Keramiken übertragen werden können. ln den 
letzten Jahren wurden deshalb eine Reihe von 
Verfahren entwickelt oder bereits vorhandene 
Techniken den besonderen Anforderungen der I-I
Formgebung angepasst, um eine Strukturierung 
der Keramik bis in den Mikrometerbereich zu rea
lisieren. Während einige Formgebungsverfahren, 
wie die Laserbearbeitung, das Erodierverfahren 
oder spezielle mikromechanische Verfahren, die 
Keramiken im gesinterten Zustand bearbeiten, 
erfolgt bei anderen Verfahren die Formgebung im 
grünen, ungesinterten Zustand durch Abformung 
einer Negativform. Zu diesen Verfahren gehören 
das Schlickerpressen [1, 2], das Foliengießen & 
Prägen [3], das Zentrifugalgießen [4], das Sol
Gel-Gießen [5] sowie das Hoch- [6] und 
Niederdruckspritzgießen [7]. 

Das Niederdruckspritzgießen, auch Heißgießen 
genannt, beruht darauf, dass ein keramisches 
Pulver durch Zugabe von thermoplastischen Bin
demitteln in einen fließfähigen Zustand gebracht 
wird. Im Gegensatz zum Hochdruckspritzgießen, 
wo bei Verarbeitungstemperaturen von über 
120°C und Einspritzdrücken oberhalb von 35 MPa 
[6, 8] hochschmelzende thermoplastische Kunst
stoffe eingesetzt werden müssen, können beim 
Niederdruckspritzgießen, niedrigschmelzende 
Wachse und Paraffine [7, 9] als Binder eingesetzt 



werden, die eine Abformung bereits bei Tempe
raturen von 70°C und Drücken von 0,2 MPa er
möglichen. Aufgrund der geringeren mechani
schen und thermischen Anforderungen an die 
Abtarmwerkzeuge können beim Niederdruck
spritzgießen Formen aus Silikon verwendet wer
den, während beim Hochdruckspritzgießen Ab
formwerkzeuge aus Metall nötig sind, die über 
kostenintensive Verfahren, wie dem LIGA-Verfah
ren [1 0] oder über mechanische Mikrofertigung 
hergestellt werden müssen. Die geringen Werk
zeugkosten lassen das Niederdruckspritzgießen 
auch für kleinere bis mittlere Stückzahlen interes
sant werden. 

Um in der Entwicklungsphase des Mikroreaktors 
schnell und flexibel auf Designänderungen rea
gieren zu können, wurde im Rahmen des Teil
projektes C des HGF-Strategiefondsprojektes 
Material- und Verfahrensentwicklung für mikro
technische Hochleistungsbauteile (MALVE) [11] 
für den Herstellungsprozess der Mikroreaktor
komponenten eine Kombination aus Stereolitho
graphie und dem Niederdruckspritzgießen ge
wählt. Die Stereolithographie ist ein Verfahren, 
bei dem ausgehend von einem 3D-CAD-Modell 
über einen Laser ein flüssiges Monomer schicht
weise belichtet und dadurch polymerisiert wird. 
Nach Belichtung einer Schicht wird die polymeri
sierte Struktur um ein bestimmtes Maß im flüssi
gen Monomer abgesenkt und nachfolgend erneut 
belichtet. Durch mehrmaliges Durchlaufen dieses 
Prozesses lassen sich so dreidimensionale 
Strukturen aufbauen, die als Ausgangsformen für 
den Prozess des Rapid Manufacturing eingesetzt 
werden. Die einzelnen Stufen des Rapid Manu
facturing sind in Abbildung 1 dargestellt. 

Abformen 
in Silikon 

30-CAD 

Niederdruck
Spritzguss 

Abb. 1: Prozessstufen des Rapid Manufacturing 
keramischer Bautei/e. 

2. Formenherstellung 

ln einem ersten Schritt des Rapid Manufacturing 
wurden von den Mikroreaktorkomponenten 3D
CAD-Modelle angefertigt, bei denen die zu er
wartende Schwindung der Keramik berücksichtigt 
wurde. Mit diesen Daten wurden dann mittels 
Stereolithographie die polymeren Urformen er
stellt. Der Aufbau der polymeren Urformen er
folgte an einer kommerziellen Stereolithographie
Anlage (FS-REALIZER, Fa. Fockeie & Schwarz). 
Die Anlage verfügt über einen Festkörperlaser mit 
einem Spotdurchmesser von 200 1-1m und erreicht 
eine Positioniergenauigkeit von 10 1Jm. Die Her
stellung der Epoxid-Urformen erfolgte in 100 1-1m 
Schritten. Urformen, die einen höheren Detaillie
rungsgrad verlangen, können über die RMPD
Technik bei der Fa. MicroTEC aus Acrylaten her
gestellt werden. Mit dieser Technik könne~ 
Strukturen mit einer Präzision von ca. 5 1Jm, ber 
einer Schichtdicke von nur ca. 1 IJm aufgebaut 
werden [12]. 

Die über die Stereolithographie hergestellten For
men wurden mit Silikon (Eiastosil M4670, Wa
cker) ausgegossen. Zur Vermeidung von Luftein
schlüssen wurde die Silikonmasse sowohl vor, als 
auch nach dem Befüllen evakuiert. Nach dem 
Aushärten des Silikons bei 40°C im Trocken
schrank konnten die Silikonnegative direkt als 
Werkzeuge für den Niederdruckspritzguss einge
setzt werden. Mit den Silikonformen sind, wie 
bisherige Erfahrungen zeigen, mehr als 100 Ab
formungen möglich, ohne dass Abnützungser
scheinungen festzustellen wären. Ein weiterer 
Vorteil des verwendeten Silikons ist die gute 
Entfernbarkeit aus der Polymerurform, so dass 
auch diese mehrmals für Silikonabformungen 
verwendet werden kann. 

3. Niederdruckspritzguss 

Die Plastifizierung des keramischen Pulvers er
folgte in einem mantelbeheizten und evakuierba
ren diskontinuierlichen Schaufelkneter (Doppei-Z
Kneter) oder bei kleineren Ansätzen dur~h 
Verwendung eines Laborrührers. Im ersten Schrrtt 
wurden 11 Masse-% Paraffin und 1 Masse-% 
eines Dispergierungsmittels, das die Benetzbar
keit des Pulvers durch das Paraffin verbessert, 
bei 80°C aufgeschmolzen. Anschließend wurden 
88 Masse-% Aluminiumoxid-Pulver (MR52, Fa. 
Martinswerk) mit einer mittleren Teilchengröße 
von 1 ,2 1-1m untergemischt und nachfolgend der 
Feedstock für 4 h geknetet bzw. gerührt. 

Das Befüllen der Silikonformen mit Keramik
schlicker erfolgte bei kleineren Ansätzen manuell 
bei einer Temperatur von 100°C, wobei Luftein-
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schiGsse durch mehrmaliges Evakuieren in einem 
beheizbaren vibrierenden Werkzeug minimiert 
wurden, oder in einem evakuierbaren Werkzeug 
auf einer Heißgießanlage der Firma Peltsman 
(Minneapolis, USA). Nach dem AbkGhlen des 
Keramikschlickars wurden die Komponenten ent
formt. 

Bevor die so erhaltenen Teile gesintert werden 
können, mGssen in einem vorangestellten Schritt 
zuerst die organischen Bestandteile entfernt wer
den. Dazu wurden die GrGnkörper auf poröse, 
saugfähige AI20 3-Piatten gesetzt und in einem 
Kammerofen mit Luftumwälzung in mehreren 
Stufen langsam bis auf eine Endtemperatur von 
500°C geheizt. Die Aufheizraten und Haltezeiten 
sind dabei stark abhängig von der Geometrie und 
dem Design der Bauteile. Während große und 
dickwandige Bauteile langsam entwachst werden 
müssen, um Risse zu vermeiden, sind kleine und 
dGnnwandige Bauteile diesbezOglieh unempfind
lich. Wie praktische Erfahrungen zeigen, sollten 
Bauteile mit Wandstärken Ober 10 mm unbedingt 
vermieden werden, da diese nur schwer rissfrei 
entbindert werden können. Ebenfalls vermieden 
werden sollten Ecken und Kanten an Bauteilen, 
da an diesen Stellen besonders gerne die Rissbil
dung einsetzt. Nach dem Entbindern werden die 
jetzt sehr zerbrechlichen Bauteile auf den AI20 3-

Piatten belassen und bei Temperaturen bis 
1700°C gesintert. Abbildung 2 gibt schematisch 
den Temperaturverlauf des Entbinderungs- und 
des Sinterprogrammes wieder. 
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Abb. 2: Schematische Darstellung des Tempera
turverlaufs beim Entbindern und Sintern. 

4. Design der Mikroreaktoren 

Es wurden zwei Modelle von Mikroreaktoren für 
Anwendungen im Bereich von bis zu 1 ooooc ent
wickelt. Ein einfaches Modell, das im Bereich des 
Katalysatorscreenings Anwendung finden soll 
(Modell A) und ein Modell, das speziell fGr Hoch
temperatur-Gasphasenreaktionen, wie die ge
wählte Modellreaktion, die oxidative Kopplung von 
Methan, ausgelegt wurde (Modell B). 
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4.1 Mikroreaktor Modell A 

FGr das Screening von Katalysatoren wurde ein 
einfach aufgebautes Reaktormodell entworfen. 
Das symmetrisch aufgebaute Reaktorgehäuse, 
mit einer Länge von ca. 70 mm, besitzt an beiden 
Enden Bohrungen, an die mittels eines Glaslots 
keramische Rohre mit einem inneren Durchmes
ser von 2 mm und einem äußeren Durchmesser 
von 4 mm befestigt werden [13]. Im mittleren Be
reich des Reaktorgehäuses befindet sich eine 
Vertiefung, in die Katalysatorträger unterschiedli
cher Beschichtung integriert werden können. Zwi
schen den Bohrungen und dem Katalysatorbe
reich befinden sich ansteigende, keilförmige 
Zonen, die einen konstanten Gasfluss im Reaktor 
ermöglichen. 

Als Katalysatorträger stehen derzeit vier Modelle 
mit unterschiedlich strukturierten Oberflächen zur 
VerfGgung. Die Kanaldurchmesser der vier Typen 
variieren dabei zwischen 250 IJm und 500 !Jm bei 
einer Länge von 21 mm. Da die Katalysatorträger 
nach dem Einsatz austauschbar sein mGssen, 
wird das Reaktorgehäuse nicht fest, sondern 
durch Anpressen einer 3 mm starken Platte ver
schlossen. Eine Abdichtung des Reaktors, der bei 
Normaldruck betrieben werden soll, wird durch 
Schleifen und Polieren der Oberflächen von Re
aktorgehäuse und Platte erreicht. Ein Beispiel des 
keramischen Reaktors Modell A zeigt Abbil
dung 3. 

Abb. 3: Keramischer Mikroreaktor Modell A mit 
mikrostrukturierten Katalysatorträgern. 

4.2 Mikroreaktor Modell B 

Das Reaktormodell B wurde speziell fGr die Mo
dellreaktion, die oxidative Kopplung von Methan 
zu Ethylen konzipiert. Bei dieser Reaktion ist es 
vorteilhaft wenn die beiden Reaktanden erst kurz 
vor dem Katalysator vermischt werden, damit die 
Bildung unerwGnschter Nebenprodukte zurGckge
drängt werden kann. Das Modell B verfügt des
halb über eine getrennte ZufGhrung der Edukt-



gase. Durch zwei Keramikrohre mit einem Innen
durchmesser von 2 mm können die beiden Eduk
te in den Reaktor gelangen. Über Verteilerstruktu
ren und eine dazwischen liegende Trennplatte 
können die beiden Gase getrennt vorgeheizt wer
den, ohne dass diese miteinander reagieren kön
nen. Erst kurz vor dem Reaktionsbereich, der aus 
zwei Katalysatorträgern besteht, werden die bei
den Gase zusammengeführt und vermischt. 

Der Reaktionsbereich hat in der Grundfläche die 
gleichen Abmessungen wie beim Reaktormodell 
A, so dass hier ebenfalls Katalysatorträger mit 
unterschiedlich strukturierten Oberflächen zur 
Verfügung stehen. Anders als bei Modell A wer
den bei diesem Reaktortyp aber zwei Katalysator
träger verwendet, die so angeordnet werden, 
dass immer der Steg des einen Trägers auf den 
Kanal des anderen Trägers trifft. 

Nach der Reaktion werden die Produkte durch 
den Reaktorauslass in ein Keramikrohr mit einem 
inneren Durchmesser von 3 mm geleitet. Um ei
nen laminaren Gasfluss zu begünstigen und 
Druckschwankungen innerhalb des Reaktors 
möglichst gering zu halten, wurde Modell B, das 
über ein effektives Volumen von 650 mm3 verfügt, 
über die gesamte Reaktorlänge mit einem kon
stanten Querschnitt versehen. Ein Beispiel des 
keramischen Reaktors Modell B ist in Abbildung 4 
gezeigt. 

Abb. 4: Keramischer Mikroreaktor Modell B mit 
mikrostrukturierten Ein/egeteilen. 

Im Gegensatz zu Modell A, das nur über einen 
austauschbaren Reaktionsbereich verfügt, be
steht bei Modell B die Möglichkeit zusätzlich auch 
die Komponenten des Einfass- und Auslassberei
ches auszutauschen und zu variieren. Das mo
dular aufgebaute Reaktormodell B kann somit 
durch geringfügige Modifikationen neben der 
oxidativen Methankopplung auch für andere Re
aktionen eingesetzt werden. 

5. Ergebnisse und Diskussion 

Ein sehr wichtiger und oft auch über Erfolg oder 
Misserfolg entscheidender Vorgang bei der Ab
formung keramischer Komponenten ist das Ent
fernen der organischen Bestandteile beim Ent
wachsungsprozess. Um möglichst genaue Kennt
nisse Ober die thermischen Eigenschaften des 
AI20 3-Heißgießschlickers zu erhalten, wurde die 
Heißgießmasse thermoanalytisch mit verschie
denen Aufheizgeschwindigkeiten untersucht. Wie 
in Abbildung 5 zu sehen ist, tritt bei einer Aufheiz
rate von 1 0 K/min im DSC-Signal bei ca. 65°C ein 
endothermer Peak auf, der dem Aufschmelzen 
des Paraffins zugeordnet werden kann. ln einer 
mehrstufigen Reaktion, bei der sich Zersetzungs
und Oxidationsprozesse überlagern, werden ab 
ca. 200°C die organischen Bestandteile freige
setzt. Abgeschlossen ist dieser Vorgang bei ca. 
500°C, wie dem TG-Signal zu entnehmen ist. Der 
Gewichtsverlust entspricht mit 12 % genau der 
Einwaage an organischen Bestandteilen. Diesel
be Messung mit einer Aufheizrate von 0,5 K/min 
verschiebt die Zersetzung der organischen Be
standteile zu tieferen Temperaturen. Das Ent
wachsungsprogramm der Reaktorkomponenten 
wurde dem bei 0,5 K/min beobachteten Zerset
zungsprogramm angepasst. Zur Optimierung der 
Sinterparameter wurden an quaderförmigen 
Teststrukturen Aufheizrate, Sintertemperatur und 
Haltezeit variiert. Dichten von 94 % der 
theoretischen Dichte wurden durch Sintern bei 
1700°C bei einer Aufheizrate von 10 K/min er
reicht. Vor dem Sintern beträgt die Dichte der 
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Abb. 5: Thermoanalyse der A/20 3-Heißgießmasse 
für Aufheizraten von 10 und 0,5 Klmin. 
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Bauteile 62 % der theoretischen Dichte. Die linea
re Schwindung der Reaktorteile liegt damit bei 
13 %. Messungen zur Reproduzierbarkeit der Ab
messungen der Strukturierungsdetails an 20 Pro
ben lieferten eine Standardabweichung von 
0,2 %. 

Strukturdetails lassen sich über den Prozess des 
Rapid Manufacturing in Keramik mit sehr hoher 
Präzision abformen. ln Abbildung 6 ist ein Aus
schnitt aus einer gesinterten Verteilerstruktur ab
gebildet, in der der präzise abgeformte Schicht
aufbau an den senkrechten Wänden zu erkennen 
ist, der beim Aufbau der Polymerform durch die 
Stereolithographie entsteht. Dieser schichtweise 
Aufbau der Polymerform bereitet bei Formen mit 
Strukturdetails über 100 !Jm keine Schwierigkei
ten. Unterhalb dieses Bereichs kann es jedoch 
besonders bei freiliegenden Strukturen, wie Säu
len oder dünnen Wänden dazu kommen, dass 
diese feinen Strukturen beim Abziehen der Sili
konform herausbrechen. 

Abb. 6: Detail aus der Verteilerstruktur. 

Abb. 7: Vergleich der drei Replikationsstufen in 
Polymer (links), Silikon (gespiegelt, Mitte) und 
Keramik (rechts). 
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Besonders deutlich wird die hohe Abtarmqualität 
beim Vergleich von polymerer Urform, Silikonform 
und gesintertem Keramikbauteil, wie anhand 
einer Verteilerstruktur mit 500 !Jm breiten Kanälen 
in Abbildung 7 gezeigt ist. Zum besseren Ver
gleich wurde das mittlere Bild der Silikonform 
gespiegelt. Im vorderen Bereich der keramischen 
Gasverteilerstruktur sind kleine Defekte zu beob
achten, die aber bereits in der Polymerform vor
handen sind. Diese sind auf Fehler in der Laser
steuerung und eine unzureichende Reinigung der 
Polymerform zurückzuführen. 

Die erreichbare Auflösung und die Oberflächen
qualität der keramischen Bauteile werden vorwie
gend durch die Vorgaben der Stereolithographie 
bestimmt. Um die Grenzen der Abtarmgenauig
keit auszuloten, wurden über die RMPD-Technik 
verschiedene Strukturen hergestellt, in der Struk
turdetails bis zu 50 !Jm realisiert wurden. Abbil
dung 8 zeigt einen Ausschnitt aus einer Teststruk
tur. Wie in Abbildung 9 deutlich wird, macht sich 
erst in Bereichen unterhalb von 50 !Jm der Ein
fluss der Korngröße in der gesinterten Keramik 
bemerkbar. 

Abb. 8: Detail einer Teststruktur abgeformt Ober 
RMPD-Urform. 

Abb. 9: Detail einer Teststruktur abgeformt aber 
RMPD-Urform. 



Schräge Flächen können durch die Stereolitho
graphie immer nur durch Stufen angenähert wer
den. Abbildung 10 zeigt die 100 J.Jm Stufen im 
schrägen Einlassbereich des Reaktorgehäuses 
von Modell A. Angenähert werden auch immer 
runde Strukturen. Dies ist jedoch nicht auf eine 
unzureichende Präzision der Stereolithographie 
zurückzuführen, sondern auf die Datentransfor
mation vom CAD-System zur Stereolithographie. 
Bei dieser Transformation wird das 3D-Modell 
durch eine aus Dreiecken bestehende Form an
genähert. Durch Variation der Anzahl dieser Drei
ecke wird neben der Datenmenge auch die Auflö
sung des polymeren Bauteils beeinflusst. 

Abb. 10: Detail aus dem Innenbereich eines ke
ramischen Reaktorgehäuses. 
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6. Ausblick 

Über die hier vorgestellte Kombination aus Ste
reolithographie und Niederdruckspritzgießen las
sen sich keramische Mikrobauteile mit hoher Prä
zision schnell und kostengünstig herstellen und 
Designänderungen innerhalb weniger Tage reali
sieren. Die Vorteile dieser Rapid Prototyping Pro
zesskette, die in der schnellen und flexiblen Her
stellung der Urformen liegen, werden bei der 
Entwicklung des keramischen Kompaktreaktors 
besonders deutlich, da hier sowohl in der Design
entwicklungsphase als auch bedingt durch den 
angestrebten modularen Charakter des Reaktors 
ein Bedarf an einer Vielzahl unterschiedlicher 
Urformen resultierte. Da die endgültige Überprü
fung des Designs aber nicht an Designmustern, 
sondern nur beim Einsatz unter Betriebsbedin
gungen erfolgen kann, war die Bereitstellung von 
Funktionsmustern unerlässlich. Ohne die Nutzung 
der Rapid Prototyping Prozesskette wäre diese 
Entwicklung nicht in einem vertretbaren Zeit- und 
Kostenrahmen zu realisieren gewesen. Auch im 
Hinblick auf zukünftige Arbeiten zur Erweiterung 
der Palette der modularen Komponenten des Re
aktorsystems und der Anpassung des Reaktors 
an andere Einsatzbedingungen ist dieses Verfah
ren zu favorisieren. Erst bei sehr hohen Stück
zahlen, wenn die Werkzeugkosten nur noch eine 
untergeordnete Rolle spielen, ist der Übergang 
zum Hochdruckspritzguss sinnvoll. 
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Zusammenfassung 

Elektrische Heizelemente sind meist Verbundwerkstoffe, die aus einem metallischen Heizleiter 
und einem keramischen Mantel oder einer keramischen Zwischenschicht bestehen. Wegen der 
unterschiedlichen Eigenschaften von Metallen und Keramiken sind der Herstellung solcher 
Verbunde hinsichtlich der Designfreiheit enge Grenzen gesetzt. ln dieser Arbeit wird ein Ver
bund aus einer elektrisch leitenden und einer isolierenden Keramik vorgestellt. Als geeignetes 
Formgebungsverfahren wird auf die sehr flexible Kombination aus Stereolithographie und 
Heißgießen zurückgegriffen. Es werden erste Erfolge zur Herstellung von Verbunden und zu 
Heizversuchen vorgestellt. Ziel soll die platzminimierte Integration eines derartigen Heizers in 
einen keramischen Kompaktreaktor sein. 

1. Einleitung 

Üblicherweise werden in elektrischen Heizele
menten Metalle oder Legierungen eingesetzt. 
Typische Vertreter sind z.B. Pt, NiCr, Mo oder W. 
Sie lassen sich einfach und wirtschaftlich zu 
Drähten verarbeiten oder auch im Siebdruckver
fahren auf Substrate als Leiterbahnen aufbringen. 
Die spezifischen elektrischen Widerstände der 
Metalle sind sehr gering und steigen mit der 
Temperatur linear an, was eine Regelung sehr 
einfach macht. 

Beim Einsatz von Heizelementen ist es in vielen 
Fällen erforderlich, den Heizleiter gegenüber dem 
zu heizenden Medium elektrisch zu isolieren oder 
ihn vor äußeren Einwirkungen unterschiedlicher 
Art zu schützen. Als chemisch resistente, elek
trisch isolierende und temperaturbeständige Ma
terialien kommen fast nur Keramiken in Frage. 
Die unterschiedlichen Eigenschaften von Metallen 
und Keramiken schränken die Zahl möglicher 
Kombinationen zu einem Verbundwerkstoff er
heblich ein. Probleme entstehen bei der Formge
bung, beim Sintern oder erst im Betrieb. So las
sen sich z. B. metallische Drähte beim Pulver
pressen oder Schlickergießen von Keramiken 
nicht auf einfache Weise einbringen. Beim Sintern 
behindert das Metall die Schwindung der Keramik 
oder die erforderlichen hohen Sintertemperaturen 
schaden dem Metall. Im Betrieb schließlich rufen 
unterschiedliche thermische Ausdehnungskoeffi
zienten große mechanischen Spannungen hervor, 
die zur Zerstörung des Bauteils führen können. 
Die bestehenden Lösungen sind meist aufwendig 
und teuer. Alternativ können Heizleiter auch mit 
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einem bereits gesinterten Keramikteil assembliert 
werden (z.B. indem der Heizdraht in ein 
Keramikrohr geschoben wird). Ein anderes 
verbreitetes Verfahren besteht darin, ein 
Schutzrohr aus einer geeigneten Legierung zu 
verwenden, in das der Heizdraht koaxial 
eingeführt wird. Zur elektrischen Isolation befindet 
sich zwischen Draht und Schutzrohr Magnesium
oxid (MgO) Pulver. Doch auch hier sind der 
Gestaltungsfreiheit Grenzen gesetzt und auch die 
Wärmeübertragung vom Heizdraht auf das zu 
erhitzende Medium ist nicht optimal. 

Viele der genannten Probleme entfallen, wenn 
sowohl der Heizleiter als auch der ihn umgebende 
Schutzmantel aus Keramik gefertigt werden. 

2. Leitfähige Keramiken 

Unter den Keramiken sind alle elektrischen Leiter 
vom Supraleiter bis zum Isolator vertreten. 
Kommerziell eingesetzt in Heizelementen werden 
halbleitende Materialien wie z.B. Siliziumcarbid 
(SiC) oder auch metallisch leitende Keramiken 
wie Wolframcarbid (WC) oder Molybdändisilicid 
(MoSi2) [1]. Metallisch leitende Verbindungen 
bieten den Vorteil niedriger spezifischer elektri
scher Widerstände und eines positiven Tempe
raturkoeffizienten des Widerstandes. Keramiken, 
die diese Eigenschaften aufweisen, sind alle Bo
ride, Nitride, Carbide und Silicide der Über
gangsmetalle. Diese Verbindungen zeichnen sich 
durch hohe Schmelzpunkte und eine hohe Härte 
aus [2-4]. Aus physikalischen, chemischen und 



wirtschaftlichen Gründen, die in [5] näher erläutert 
werden, wird Titannitrid (TiN) von diesen 
Vertretern als geeigneter Werkstoff angesehen. 
Die Verarbeitung von reinem TiN zu einem kera
mischen Bauteil ist jedoch wirtschaftlich nicht 
realisierbar, weil wegen des hohen Schmelz
punktes von TiN Sintertemperaturen von über 
2000 oc und der Einsatz einer Heißisostatischen 
Presse erforderlich würde. Es wird das Konzept 
verfolgt, das leitfähige TiN einem Matrixmaterial 
unterzumischen, das eine gute Sinterfähigkeit 
aufweist. Dabei behält die Mischung eine ausrei
chende Leitfähigkeit und Bauteile daraus können 
dennoch mit Standardverfahren hergestellt wer
den. Als Matrixmaterial eignet sich Aluminiumoxid 
(AI20 3), da es auch unter den Sinterbedingungen 
stabil neben TiN vorliegt [6] und der thermische 
Ausdehnungskoeffizient dem von TiN sehr 
ähnlich ist [7]. 

Welchen spezifischen elektrischen Widerstand 
die Mischung besitzt, hängt vom Volumenanteil 
des Titannitrids ab. Mindestens 18 vol.-% sind 
erforderlich, um überhaupt einen Stromfluss zu 
garantieren. Mit höheren Gehalten sinkt der spe
zifische elektrische Widerstand um mehrere Grö
ßenordnungen (s. Abbildung 1 ), allerdings nimmt 
die Sinterfähigkeit der Mischung ab. Massen mit 
bis zu 50 vol.-% TiN können noch drucklos ver
dichtet werden. Die Möglichkeit den spezifischen 
elektrischen Widerstand zwischen ca. 50 mncm 
und 200 J.10cm einstellen zu können bietet ge
genüber Metallen einen weiteren Freiheitsgrad in 
der Gestaltung von Heizelementen. 

15 20 25 30 35 40 45 50 55 

Volumenanteil TIN r/oJ 

Abb. 1: Abhängigkeit des spezifischen elektri
schen Widerstandes vom TiN-Gehalt [5]. 

Titannitrid ist wie alle Boride, Nitride und Carbide 
der Übergangsmetalle nicht beständig gegenüber 
Sauerstoff bei Temperaturen über 400 oc [8]. Im 
Gegensatz zu SiC, das oberflächlich zu Si02 

oxidiert wird, wodurch eine weitere Oxidation 
verhindert wird, wirkt das sich bildende Ti02 auf 
TiN nicht passivierend. Die Ti02 Schicht zeigt 

Risse, durch die Sauerstoff das darunterliegende 
TiN angreifen kann. Heizelemente aus TiN, die 
oberhalb von 400 oc an Luft betrieben werden 
sollen, müssen von einer Schutzschicht umgeben 
sein. Auch die Mischungen mit Al20 3 zeigen die
ses Verhalten. Als Schutzschicht eignet sich z. B. 
Al20 3, da es bereits als Matrixmaterial eingesetzt 
wird. 

3. Heizelemente 

Elektrische Heizelemente sind aus drei Bereichen 
aufgebaut. Sie bestehen aus einem Heizleiter, der 
in eine Heizzone und die Anschlüsse ("Kalte En
den") eingeteilt werden kann und meist aus einer 
Art Mantel, der die Aufgabe der elektrischen Iso
lierung oder der Formgestaltung übernehmen 
kann oder auch dem Schutz des Heizleiters z.B. 
vor Oxidation oder Korrosion dient. 

Heizelemente aus Al20s[TiN müssen so ausge
legt sein, dass sich ihre Kontaktstellen auch im 
Betrieb nicht über 400 oc erhitzen, da sie dort an 
Luft exponiert sind. Die Heizzone kann höheren 
Temperaturen ausgesetzt werden, wenn ein ent
sprechender Schutz vor Oxidation vorgesehen 
wird. 

Zur Realisierung der sog. "kalten Enden" gibt es 
prinzipiell zwei Möglichkeiten (s. Abbildung 2). Die 
erste Möglichkeit besteht darin, den Leitungs
querschnitt an den Enden zu vergrößern. Dies 
stellt die einzige. Möglichkeit für Metalle dar, einen 
Temperaturgradienten in einem Heizleiter zu 
erzeugen. Die zweite Möglichkeit ist es, den spe
zifischen elektrischen Widerstand zu variieren. Im 
Falle der hier vorgestellten Keramik müsste für 
die kalten Enden eine Mischung mit vergleichs
weise viel TiN verwendet werden (40 vol.-%), 
wohingegen die Heizzone einen höheren spezifi-

a) 

b) 

Abb. 2: Heizelemente mit unterschiedlich ausge
bildeten Kontaktenden: 
a) Verbreiterung des Leitungsquerschnittes, 
b) lokale Erhöhung der Leitfähigkeit durch höhe

ren Titannitrid-Gehalt (40 vol.-% an den kal
ten Enden, 20 vol.-% im Heizbereich). 
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sehen Widerstand haben soll. Hierfür eignet sich 
eine Mischung mit 20 vol.-% TiN. Der Unterschied 
in den spezifischen elektrischen Widerständen 
beträgt für diese Zusammensetzungen ungefähr 
Faktor 100. Es hat sich gezeigt, dass die erste 
Lösung für die Al20:{fiN-Keramik sogar 
ungeeignet ist. Wird der Anschluss einer Zulei
tung nicht auf der ganzen Kontaktfläche ausge
führt, so kann es zu unerwünschten lokalen Über
hitzungen im Kontaktbereich kommen. Die 
Lösung zwei Mischungen mit unterschiedlichen 
spezifischen elektrischen Widerständen einzuset
zen, verkompliziert zwar einerseits den Formge
bungsprozess, andererseits wird aber die Design
freiheit erhöht und der Zwang kalte Enden und 
Heizzone geometrisch unterschiedlich zu gestal
ten entfällt [9]. 

Der im Rahmen des Teilprojektes C des HGF
Strategiefondsprojektes Material- und Verfahrens
entwicklung fOr mikro-technische Hochleistungs
bauteile (MALVE) zu entwickelnde Kompaktreak
tor soll anhand einer exothermen Reaktion 
getestet werden, bei der die Eduktgase auf Be
triebstemperatur vorgeheizt werden müssen [10]. 
Die Heizung muss hierbei folgenden Anforderun
gen genügen: Sie soll den Reaktionsraum auf 
1000 oc erhitzen können und die Gesamtabmes
sungen des Reaktors nicht oder nur unwesentlich 
vergrößern. 

Da der Reaktor mit einem in [11] beschriebenen 
Heißgießverfahren abgeformt wird, erscheint es 
sinnvoll, dasselbe Verfahren auch für die Her
stellung der A120:{fiN-Keramik einzusetzen. 
Hierzu müssen zum einen heißgießfähige Mas
sen entwickelt werden und es muss eine Möglich
keit geschaffen werden, den Werkstoffverbund 
aus elektrisch leitenden und isolierenden Berei
chen zu realisieren. Dies ist die Voraussetzung 
dafür, einen Heizleiter direkt in den Alz03-Deckel 
zu integrieren, der das Reaktorgehäuse nach 
oben abschließt [1 0]. Auch eine Integration in den 
Boden des Reaktorgehäuses würde somit mög
lich. 

4. Herstellung von Heizelementen 

Wie bereits in [11] beschrieben, bietet sich die 
Kombination von Stereolithographie und Heiß
gießen wegen seiner Flexibilität als Formge
bungsverfahren für Entwicklungszwecke an. Die 
Herstellung der Heißgießmassen aus A120s/TiN 
und die Abformung erfolgt im wesentlichen analog 
zur Fertigung der Reaktorteile aus reinem Alz03• 

Die Besonderheit liegt in der Herstellung des 
Werkstoffverbundes, der aus der Heizzone, zwei 
Anschlüssen und einem Gehäuse besteht. 
Hierbei kommt es darauf an, dass die Massen die 
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gleiche Sinterschwindung haben, damit sich der 
Körper beim Sintern nicht verformt. Die Verbin
dung der Bereiche im gesinterten Verbund muss 
gasdicht sein und den Stromfluss zwischen kalten 
Enden und Heizzone zulassen. 

Zur Herstellung der Massen wurde ein Al20 3 

(Martoxid MR 52} der Firma Martinswerk einge
setzt und TiN (grade C) von H.C.Starck. Seide 
Pulver wurden in Ethanol in einer Planetenmühle 
für 24 h mischgemahlen. Es wurden verschiedene 
Massen hergestellt, die sich im TiN-Gehalt 
unterschieden und für die Verarbeitung zu den 
kalten Enden und den Heizbereich geeignet sind. 
Die zum Heißgießen erforderliche Plastifizierung 
wurde wie beim reinen Al20 3 mit Paraffin und 
einem Dispergator erreicht. Wie aus Versuchen 
mit trockengepressten Formkörpern bekannt ist 
[5], wird das Sinterverhalten der Al20:{fiN-Mi
schungen in erster Linie durch Al20 3 bestimmt. Es 
ist daher erforderlich, den gleichen Feststoffgehalt 
für die AlzO:{fiN-Mischungen einzustellen wie für 
die reine AI20 3-Heißgießmasse. Tatsächlich 
ließen sich Feststoffgehalte zwischen 60 vol.-% 
und 64 vol.-% einstellen. Die Verarbeitung ist den 
reinen AI20 3-Heißgießmassen sehr ähnlich. 

Zunächst wurde versucht, ungeschützte Heizleiter 
herzustellen, die lediglich aus der Heizzone und 
zwei kalten Enden bestehen. Zur Realisierung 
wurden zwei Wege verfolgt. Im ersten Weg wurde 
eine Silikonform hergestellt, in die zwei 
verschiedene Massen von Hand nebeneinander 
eingefüllt wurden. Dabei verbinden sich die Mas
sen und nach dem Erkalten wird das Teil als ein 
zusammenhängender Grünkörper entformt. Nach
teilig ist bei dieser Methode, dass die unter
schiedlichen Bereiche gegeneinander nicht defi
niert abgegrenzt werden können. Dies wird im 
zweiten Herstellungsweg vermieden. Hierbei wur
den die Bereiche, die aus einer Masse bestehen 
einzeln hergestellt. ln diesem Falle wurden die 
Heizzone und die zwei kalten Enden separat ab
geformt. Anschließend wurden diese drei Teile in 
die Silikonform eingelegt, die auch für den ersten 
Abformweg verwendet wurde, um den Heizleiter 
in einem Füllvorgang herzustellen. Durch erneu
tes Erwärmen und durch Einbringen von mecha
nischer Energie - z. B. durch Einsatz eines Vibra
tors - ließen sich die Teile zu einem Grünkörper 
mit definierten Materialgrenzen verbinden. Auf 
gleiche Weise lassen sich die Heizleiter in Grün
körper aus reinem Al20 3 einpassen und mit ihnen 
verbinden. Ein Heizleiter, der zwischen zwei 
AI20 3-Deckel eingelegt wird, so dass die An
schlüsse frei bleiben, die Heizzone jedoch voll
ständig geschützt wird, stellt das gewünschte 
Heizelement mit isolierendem Schutzmantel dar. 



Die Empfindlichkeit des Titannitrids gegenüber 
Sauerstoff macht es erforderlich, die Grünkörper 
in einer Inertatmosphäre zu entwachsen und zu 
sintern. Es ist zwar möglich, den Entwachsungs
schritt bis zu ca. 300 oc an Luft durchzuführen, 
allerdings gelingt es auch in einer Stickstoffat
mosphäre die Entwachsung vollständig ablaufen 
zu lassen. Die Braunlinge werden dann in einen 
anderen Ofen überführt und in Stickstoffatmo
sphäre 2 h bei 1750 oc gesintert. Dabei wurden 
Dichten von bis zu 94 % th. D. erreicht. 

Die Verbindung zwischen den verschiedenen 
Bereichen des Heizelements und dem AI20 3-Kör
per besteht im Grünzustand zunächst nur über 
das Paraffin als Bindemittel. Wie im Querschnitt 
eines Heizelementes in Abbildung 3 zu sehen ist, 
bilden sich an allen Grenzflächen Sinterbindun
gen aus. ln der Mitte links befindet sich der Heiz
leiter, der umgeben ist von zwei AI20 3-Deckeln. 
Der untere Deckel ist gegenüber dem Heizleiter 
leicht versetzt, weshalb ein Spalt zu erkennen ist. 
Auch zwischen den Deckeln ist die Sinterbindung 
ideal. Es sind keine Risse oder Poren zu erken
nen. 

Abb. 3: Verbund aus einem A/20:/TiN-Heiz/eiter 
(Mitte) mit zwei A/20 3-Deckeln. 

5. Heizversuche 

Die Heizversuche wurden zunächst an unge
schützten Heizleitern durchgeführt. Die Heizer 
wurden hierzu mit zwei Kupferklemmen kontak
tiert und an eine Gleichstromspannungsquelle 
angeschlossen. Die Spannung konnte stufenlos 
zwischen 0 V und 64 V variiert werden. Es stellte 
sich heraus, dass die Geometrie maßgeblichen 
Einfluss auf die Beheizbarkeit der verschiedenen 
Heizer hat. Mäanderförmige Heizleiter mit Leiter
bahnen von mehr als 2 mm Breite zeigten beim 
Erhitzen meist Temperaturüberhöhungen in den 
Krümmungen. Bei Erreichen einer kritischen 
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Temperatur versagten die Heizer an diesen Stel
len. Als Versagensursache stellten sich kleine 
Luftblasen heraus, die bei unzureichender Form
füllung bevorzugt an Ecken und Kanten in der 
Silikonform auftreten. Da die Luftblasen den ef
fektiven Leitungsquerschnitt verringern, führt dies 
in ihrer Umgebung generell zu Temperaturüber
höhungen. Bei Leitern mit großen Leitungsquer
schnitten treten Blasen nur selten auf, aber auch 
dort führen sie zum Versagen des Heizers im 
Betrieb. Der größte Heizer hatte eine Breite von 
20 mm und eine Dicke von 2 mm. Die Länge 
betrug ca. 60 mm. Diese Geometrie entspricht 
ungefähr den Grundmaßen des Reaktorgehäuses 
[11]. Auch diese Heizer versagten beim langsa
men Erhitzen, allerdings ohne erkennbare De
fekte im Gefüge. Problemlos konnte hingegen ein 
Heizer betrieben werden, dessen Heizbereich in 
drei parallele Stege aufgeteilt war, der aber an
sonsten die gleichen Abmessungen hatte (s. Ab
bildung 4 ). Um eine Temperatur von 1100 oc zu 
erreichen wurde eine elektrische Leistung von ca. 
250 W eingebracht. 

Abb. 4: Heißgegossener Heizleiter ohne AI203-
Schutzmante/ im Betrieb bei ca. 1100 oc. Die 
elektrische Leistung betrug ca. 250 W. 

Zum jetzigen Entwicklungsstand wird angenom
men, dass die maximale durchgehende Breite 
eines Heizleiters wegen zu großer mechanischer 
Spannungen auf ca. 1 cm begrenzt ist. Dünnere 
Leiter lassen sich problemlos betreiben, allerdings 
ist eine blasenfreie Formfüllung unbedingt 
erforderlich, die derzeit für mäanderförmige 
Heizleiter mit weniger als 2 mm Breite nicht ge
währleistet werden kann. 

6. Zusammenfassung und Ausblick 

Mit einem Heißgießverfahren ist es gelungen, 
Heizelemente aus einer Al20:1fiN-Keramik her
zustellen. Dabei ließen sich Massen mit unter
schiedlichen TiN-Gehalten zu einem Bauteil ver
arbeiten. Auf diese Weise wurden Heizer mit 
kalten Enden realisiert und betrieben. Die lntegra-



tion in einen reinen AI20 3-Körper erfolgte mit dem 
gleichen Verfahren. 

Nächstes Ziel ist die Auslegung und Anpassung 
eines Heizelementes, das als Deckel und im Ge
häuse des keramischen Kompaktreaktors einge
setzt werden kann. 
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Fügen von Komponenten des Mikroreaktors durch Glaslote 

M. Bram, N.H. Menzler, H.P. Buchkremer, D. Stöver 

Forschungszentrum Jülich, Institut für Werkstoffe und Verfahren der Energietechnik 1 
(Werkstoffsynthese und Herstellungsverfahren) 

Zusammenfassung 

Im Rahmen des MALVE-Projekts "Keramischer Kompaktreaktor" wird am Forschungszentrum 
Jülich die Fügetechnik zur hochtemperaturstabilen Verbindung von Reaktorkomponenten ent
wickelt. Zum Einsatz kommt ein kommerzielles Glaslot, dessen thermischer Ausdehnungs
koeffizient an Al20 3 angepasst ist. Das im Ausgangszustand pulverförmige Glas wird zu einer 
streichfähigen Glaslotpaste verarbeitet, die zum Fügen der Reaktorkomponenten verwendet 
wird. Bei der anschließenden Sinterung tritt eine partielle Auskristallisation des Glases auf, die 
im späteren Betrieb die Anpassung des Ausdehnungskoeffizienten und die Temperaturstabilität 
der Fügestelle gewährleistet. 

1. Einleitung 

Vorversuche haben gezeigt, dass ein direktes 
Abformen der Gaszuleitungsrohre an das Reak
torgehäuse mit Hilfe des Niederdruckspritzgie
ßens sehr aufwendig und nur schwer zu realisie
ren ist. Aus diesem Grund ist das gasdichte 
Fügen von kommerziellen Alz03-Rohren (Länge 
ca. 120 mm) an das Reaktorgehäuse vorzuzie
hen. Die Verwendung metallischer Lote, wie z.B. 
das Aktivlot AgCu35Ti2, ist in der heißen Zone 
nicht zu empfehlen, da eine katalytische Wirkung 
des Metalls nicht ausgeschlossen werden kann. 
Diese kann zu einer unerwünschten Beeinflus
sung des Reaktionsverlaufs führen. 

Zum Einsatz kommt ein kommerzielles Glaslot, 
das in seinem thermischen Ausdehnungskoeffi
zienten an Al20 3 angepasst ist. Das im Aus
gangszustand pulverförmige Glaslot wird durch 
Zugabe eines Anpastmittels, das sich aus einem 
Binder und einem Lösungsmittel zusammensetzt, 
zu einer streichfähigen Siebdruckpaste verarbei
tet. Diese kann direkt zum Fügen der Reaktor
komponenten verwendet werden. Bei der an
schließenden Sinterung kommt es nach dem 
Erweichen des Glaslots zu einer partiellen Aus
kristallisation. Die gebildeten Kristallite sind für die 
Hochtemperaturstabilität und die Festigkeit der 
Fügestelle bei Betriebstemperatur und für die 
Anpassung des thermischen Ausdehnungskoeffi
zienten verantwortlich. 

2. Experimentalteil 

Die Verarbeitung des kommerziellen Glaspulvers 
(Fa. SCHOTI, Glas G018-105) erfolgt in Pas-
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tentechnik, wobei sich die Zusammensetzung der 
Pasten an langsam trocknenden Siebdruckpasten 
orientiert. Das verwendete Glas setzt sich aus 
Bestandteilen des Systems Si02-Al20 3-Mg0 zu
sammen, denen zusätzlich Netzwerkwandleroxide 
zugefügt wurden. Zur besseren Beurteilung der 
Eigenschaften des Glases wurde die Zusammen
setzung mittels der Röntgenfluoreszenzanalyse 
(RFA) bestimmt. 

Vorversuche zeigten, dass bei der Verarbeitung 
der Glaslotpulver der Partikelgrößenverteilung 
eine entscheidende Rolle zukommt. Um den Ein
fluss der Korngrößenverteilung des Glaspulvers 
auf die Eigenschaften der Paste zu untersuchen, 
wurde das Pulver zur Erhöhung des Feinanteils 
20 h auf einem Walzenstuhl mit Zr02-Kugeln in 
Aceton aufgemahlen. Um den anderen Extremfall 
zu untersuchen, wurde der Feinanteil des Aus
gangspulvers (< 5 J.Jm) durch Sedimentation ver
ringert. Die Partikelgrößenverteilungen des Aus
gangspulvers sowie der modifizierten Pulver 
wurde mit der Lasergranulometer-Methode ge
messen. 

Zur Herstellung der Glaslotpasten wurde das 
Glaspulver mit dem Anpastmittel (Ethylcellulose in 
Terpineol) gemäß den Herstellerangaben im 
Verhältnis 75:25 gemischt. Da das Anpastmittel 
sehr zähflüssig ist, musste zur Homogenisierung 
ein Überschuss an Ethanol bzw. Aceton (75 
Gew.% der Gesamtmenge Glaspulver/Anpast/ 
Lösungsmittel) zugegeben werden. Die Homo
genisierung erfolgte mit einem Magnetrührer und 
dauerte 1 h. Im Anschluss wurde das überschüs
sige Lösungsmittel auf einer Heizplatte bei 70°C 



bis auf einen Rest von 56 Gew.% eingedampft, so 
dass eine streichfähige Paste zurückblieb. Bei 
Bedarf können die Pasten durch erneute Zugabe 
von Ethanol bzw. Aceton erneut gezielt verdünnt 
werden. Zum Schutz gegen rasches Austrocknen 
und zur einfacheren Handhabung wurde die 
Paste in einer Spritze gelagert. Das Auftragen der 
Paste erfolgte mit einer handelsüblichen Kanüle. 

Die Reaktorkomponenten wurden gefügt und 24 h 
bei Raumtemperatur an Luft getrocknet. Nach 
dem Trocknen besitzen die Fügestallen eine aus
reichende Festigkeit, um den kompletten Reaktor 
waagrecht im Sinterofen zu positionieren. Zum 
Austreiben des Binders wurde am Anfang mit 1 
Klmin bis 350°C aufgeheizt und dann 30 min bei 
350°C gehalten. Danach wurde mit 2 Klmin bis 
1300°C aufgeheizt Nach einer Haltezeit von 1 h 
liegt gemäß Herstellerangaben ein ausreichender 
Kristallisationsgrad vor, um die Hochtemperatur
stabilität des Glases zu gewährleisten. Um Span
nungsrisse zu vermeiden, wurde mit einer mode
raten Rate von 3 Klmin abgekühlt. Die gebildeten 
Kristallite wurden mit Hilfe von Röntgenbeugung 
(XRD) und Rasterelektronenmikroskopie (REM) 
charakterisiert. 

Zum Test der Gasdichtigkeit wurden an die Gas
zuleitungsrohre Kunststoffschläuche angeklemmt 
sowie das Reaktorgehäuse durch einen Kau
tschukdeckel geeigneter Größe abgedeckt. Die 
Anordnung wurde in ein mit Wasser gefülltes 
Gefäß getaucht und im Durchfluss bzw. unter 
Aufbringung eines geringen Überdrucks auf die 
Gasdichtigkeit untersucht. 

3. Ergebnisse und Diskussion 

Tab. 1 zeigt die Ergebnisse der chemischen 
Analyse des Glaslotpulvers. Das Glas setzt sich 
hauptsächlich aus Bestandteilen des Systems 
Si02-AI20 3-Mg0 zusammen. Weitere Bestandteile 
sind die Netzwerkwandleroxide CaO und BaO, 
während bei den restlichen Oxiden nicht eindeutig 
geklärt werden kann, ob es sich um 
Legierungselemente oder Verunreinigungen han
delt. Die Netzwerkwandleroxide führen dazu, 
dass die Glaslote einen sehr großen Temperatur
bereich mit Flüssigphasenbildung aufweisen. 
Unter dem Heiztischmikroskop wurde bereits bei 
Temperaturen von ca. 750°C die Bildung erster 
Flüssigphasen nachgewiesen. Laut dem Herstel
ler ist die Zusammensetzung so gewählt, dass die 
Netzwerkbildneroxide bei Temperaturen oberhalb 
750°C langsam in Lösung gehen und die eigentli
che Auskristallisation bei Temperaturen oberhalb 
1200°C einsetzt. Sinterversuche im Temperatur
bereich von 1250 bis 1350°C zeigten, dass erst 
bei einer Temperatur von 1300°C eine gleichmä-
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ßige Glasphasenbildung mit anschließender Aus
kristallisation auftrat. Erst bei Einstellung dieser 
Verarbeitungstemperatur konnten dichte Lötstel
len erzeugt werden. 

Tab. 1: Zusammensetzung des SCHOTT-Glaslots 
G018-105. Bestimmung der Zusammensetzung 
mit Hilfe der Röntgenfluoreszenzanalyse (RFA). 

Oxid Gehalt [Gew. %] 

MgO 38,1 ± 0,9 

AI203 17,9 ± 0,05 

Si02 35,2 ± 0,1 

CaO 8,06 ± 0,03 

BaO 0,50 ± 0,02 

K20 0,008 ± 0,003 

Fe203 0,033 ± 0,002 

NiO 0,004 ± 0,001 

CuO 0,008 ± 0,001 

ZnO 0,0082 ± 0,0005 

SrO 0,0055 ± 0,0003 

Zr02 0,001 ± 0,0006 

Ti02 0,019 ± 0,004 

PbO 0,009 ± 0,001 

Wie bereits dargestellt existieren bei der Herstel
lung der Glaslotpasten als wesentliche Einfluss
faktoren die Anteile der verwendeten Lösungs
mittel sowie die Korngrößenverteilung. Bei dem 
Versuch, die Pasten gemäß den Herstelleranga
ben in einem Mischungsverhältnis Glaspulver zu 
Anpastmittel von 75:25 herzustellen, zeigte sich, 
dass eine Homogenisierung aufgrund der hohen 
Viskosität des Anpastmittels und des nicht geeig
neten Mischungsverhältnisses nicht erreicht wer
den konnte. Noch höhere Anteile des Anpastmit
tels sollten vermieden werden, da hohe 
Bindergehalte zu großen Porositäten im Grünkör
per führen. Diese bewirken im Bereich der Füge
stelle so starke Schrumpfungen des Glaslots, 
dass eine Abdichtung nicht mehr möglich ist. 
Weiterhin führt auch eine Erhöhung des im An
pastmittels enthaltenen Lösungsmittels Terpineol 
zu einer Verschlechterung der Pasteneigen
schaften, da dadurch die Trocknungszeit zu lang 
wird. Die besten Ergebnisse wurden erzielt, wenn 
die Glaslotpaste zur Homogenisierung mit einem 
Überschuss an Ethanol bzw. Aceton verdünnt 
wurde, der anschließend wieder bis auf einen 
Restgehalt von ca. 56 Gew.% abgedampft wurde. 
ln beiden Fällen konnten die Reaktorkomponen
ten ohne Bildung von Trocknungsrissen gefügt 



werden. Ein Einfluss des im Überschuss zuge
setzten Lösungsmittels zeigte sich erst nach der 
Glasbildung und Auskristallisation. Aus den Ab
bildungen 1 und 2 geht hervor, dass bei Verwen
dung von Ethanol eine deutlich geringere Neigung 
zur Porenbildung in der Glaskeramik beobachtet 
wird. Die Ursache für dieses Verhalten ist zum 
jetzigen Zeitpunkt nicht geklärt. Für weitere 
Versuche wird Ethanol als Lösungsmittel 
eingesetzt. 

Abb. 1: Mikrostruktur der auskristallisierten Glas
keramik nach einer Sinterung bei 1300°C. Bei 
Verwendung von Ethanol zur Homogenisierung 
der Glaslotpasten ergaben sich die besten Ergeb
nisse. 

Abb. 2: Mikrostruktur der Glaskeramik mit deutlich 
erhöhter Porosität bei Verwendung von Aceton 
zur Homogenisierung der Glaslotpasten 

Die Modifikation der Korngrößenverteilung durch 
gezieltes Aufmahlen der Glaspulver bzw. durch 
Absedimentation ist in der Abb. 3 dokumentiert. 
Die Verringerung der Korngröße führte zu einer 
drastischen Verschlechterung des Lötverhaltens. 
Zwar konnte auch in diesem Fall die Bildung von 
Trocknungsrissen vermieden werden, jedoch trat 

137 

100 ) a. 

g> 
:::> 60 

~ 
~ 

~ 40 

:::> 
rJ) 20 

100 
b.) 

10 

Partikelgröße [~m] 

10 

Partikelgröße [~m] 

100 

100 

10 

8 
"0" 

7 ~ 
Ol 

6 ~ 
5 ~ ., 
4 i,'; 

3 ~ 

8 

7 ~ 
Ol 

6 c: 
.=1 

5 11 ., 
4 i,'; 

3 ~ 

25~--------------------------~ 

c.) 

5 

0+.--~~~++~~~~~~~~~~ 

0,1 1,0 10,0 100,0 

Partikelgröße [11m] 

Abb. 3: Korngrößenverteilung der Glaslotpulver 
zur Optimierung der Glaslotpasten a.) Ausgangs
zustand b.) Verringerung des Feinanteils durch 
Sedimentation c.) nach 20 h Mahlen mit Zr02-

Kugeln auf dem Walzenbett. Bei b.) ergaben sich 
die besten Lötergebnisse. 

bei der anschließenden Sinterung eine so starke 
Schrumpfung auf, dass nur noch geringfügige 
Lotreste im Fügespalt vorlagen und eine Abdich
tung der Reaktorgehäuse nicht erreicht wurde. 
Statt dessen kugelte sich das Glas infolge der 
Oberflächenspannung ab. Ähnliche Effekte in 
abgeschwächter Form traten bei Verwendung der 
unveränderten Ausgangspulver auf. Eine Vermin
derung des Feinanteils durch Sedimentation führ
te dagegen zu einer deutlichen Verbesserung des 
Lötverhaltens. Die Glaslote zeigten neben einer 
rissfreien Trocknung nur eine geringfügige Volu
menänderung bei der Glasbildung bzw. Auskris
tallisation. Eine Abkugelung des Glases sowie ein 



Herablaufen des Glases infolge der waagrechten 
Lagerung der Reaktoren beim Sintern trat nicht 
auf. Der Randspalt zwischen Reaktorgehäuse 
und Gaszuleitungsrohr konnte vollständig mit der 
Glaskeramik gefüllt werden, ohne dass beim Ab
kühlen Spannungsrisse auftraten (Abb. 4 ). 

Abb. 4: Rissfreie Verbindung der Reaktorkompo
nenten durch das Glaslot. Die Mikroporosität im 
Glaslot ist geringer als in den AI20 3-Komponen
ten. 

Abbildung 5 zeigt die Morphologie der gebildeten 
Kristallite. Das zugehörige Röntgenbeugungsdia
gramm (Abb. 6) weist die gebildeten Kristallite als 
Forsterit Mg2Si04, Spinell MgAb04 sowie Anorthit 
Ca[AI2Si20a] aus. 

Abb. 5: Mikrostruktur der Glaskeramik. Die gebil
deten Kristallite sind für die Hochtemperaturbe
ständigkeit und die Anpassung des thermischen 
Ausdehnungskoeffizienten an das AI20 3-Substrat 
verantwortlich. 
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Abb. 6: Röntgenbeugungsdiagramm der Glaslote nach einer Stunde Haltezeit bei 1300°C. 
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Gelingt es durch eine optimierte Pastentechnik, 
die komplette Füllung des Randspalts mit Glaslot 
sicherzustellen, so wird an dieser Stelle die ange
strebte Gasdichtigkeit erreicht. 

Zur Überprüfung diente der im Experimentalteil 
beschriebene Dichtigkeitstest Bei dessen Durch
führung wurde als Versagenskriterium das Aus
treten von Gasblasen an der Fügesteile gewählt. 
ln beiden Belastungsfällen (Durchfluss bzw. Über
druck) wurde eine für den Betrieb der Reaktoren 
ausreichende Dichtigkeit der Fügestelien nachge
wiesen. 

4. Zusammenfassung 

Zum Fügen der Gaszuleitungsrohre an das Reak
torgehäuse wurde ein kommerzielles Glaslot ver
wendet. Das im Anlieferungszustand pulverför
mige Glas wurde durch Zugabe eines Anpastmit
tels (Ethylcellulose in T erpineol) zu einer Lotpaste 
verarbeitet. Die vom Hersteller vorgegebenen 
Verarbeitungshinweise mussten modifiziert wer
den, um gasdichte Lötverbindungen zu erzielen. 
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Nach dem Trocknen besitzen die Lotstellen eine 
ausreichende Festigkeit, um die Reaktoren waag
recht im Ofen zu positionieren. Bei der Sinterung 
(1300°C, 1 h) tritt eine teilweise Auskristallisation 
des Glases auf, die für die Hochtemperaturstabili
tät verantwortlich ist [1]. An den gelöteten Mikro
reaktoren wurden Dichtigkeitstests durchgeführt, 
bei denen eine für Betriebsversuche ausreichen
de Dichtigkeit ermittelt wurde. 
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Nasschemische Beschichtung des Katalysatorträgers mit Lithiumaluminat 

M. Bram, N.H. Menzler, H.P. Buchkremer, D. Stöver 

Forschungszentrum Jülich, Institut für Werkstoffe und Verfahren der Energietechnik 1 
(Werkstoffsynthese und Herstellungsverfahren) 

Zusammenfassung 

Als Modellreaktion für einen Betriebstest des keramischen Mikroreaktors dient die oxidative 
Kopplung von Methan zu Ethen. Als Katalysator dieser Reaktion wurde Lithiumaluminat LiAI02 

ausgewählt. Die Beschichtung des Katalysatorträgers aus Al20 3 erfolgte durch nasschemische 
Verfahren. Durchgeführt wurde ein Sol-Gel-Prozess mit Aluminium-sec-butoxid und Lithium
methylat als Ausgangsstoffen sowie ein modifiziertes Schlickergussverfahren mit einem kom
merziellen LiAI02-Pulver. 

1. Einleitung 

Zum Test des Mikroreaktors wurde als Modellre
aktion die oxidative Kopplung von Methan zu 
Ethen ausgewählt. Ein geeigneter Katalysator
werkstoff für diese Reaktion ist Lithiumaluminat 
LiAI02• ln der vorliegenden Arbeit wurden zwei 
nasschemische Verfahren angewandt, um LiAI02 

auf den Katalysatorträger aus Al20 3 aufzubringen. 
Zum Einsatz kamen ein Sol-Gel-Prozess [1, 2] so
wie ein modifiziertes Schlickergussverfahren. Die 
beiden Verfahren bieten den Vorteil, dass für den 
eigentlichen Beschichtungsvorgang keine auf
wendige Anlagentechnik benötigt wird. 

Beim Sol-Gel-Prozess werden die Ausgangsstoffe 
Aluminium-sec-butoxid und Lithium-methylat in 
Isopropanel gemischt und gemeinsam hydroly
siert. Der Prozess bietet den Vorteil, dass die 
Mischung in der Flüssigphase erfolgt und so von 
einer hohen Homogenität ausgegangen werden 
kann. Der amorphe Niederschlag kann direkt zur 
Beschichtung eingesetzt werden und kristallisiert 
beim anschließenden Sinterprozess zu LiAI02 

aus. Das Sol-Gel-Verfahren zeichnet sich außer
dem durch Partikelgrößen im sub-IJm-Bereich und 
sehr gleichmäßige Beschichtungen aus. 

Beim Schlickerguss wird ein kommerzielles 
LiAI02-Pulver in einem geeigneten Lösungsmittel 
dispergiert. Der Schlicker wird direkt zur Be
schichtung der Katalysatorträger eingesetzt. Zur 
Optimierung der Beschichtung kann mit zusätzli
chen Bindern bzw. Dispergiermitteln gearbeitet 
werden. Zuletzt folgt wiederum die Sinterung der 
aufgebrachten Schicht. 

Aufgrund der unterschiedlichen Partikelgrößen 
der Sol-Gel-Pulver und der kommerziellen Pulver 
können zwei unterschiedliche Schichtmorpholo-
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gien auf der Oberfläche der AI20 3-Substrate er
zeugt werden, die sich im wesentlichen durch die 
Oberflächenrauigkeit und die Porosität unter
scheiden. Der Einfluss dieser Schichtmorpholo
gien auf die Strömungsverhältnisse im Reaktor 
und auf die katalytische Wirkung soll zu einem 
späteren Zeitpunkt untersucht werden. 

2. Experimentalteil 

Das Sol-Gel-Verfahren wurde in Anlehnung an 
Literaturangaben mit Aluminium-sec-butoxid 
AI[OCH(CH3)C2H5]3 und Lithium-methylat CH3Li0 
als Ausgangsstoffen durchgeführt [1, 2]. Abb. 1 
zeigt den prinzipiellen Verfahrensablauf. Die bei
den Alkoxide werden im äquimolaren Verhältnis in 
Isopropanel gemischt, das zuvor auf eine Tempe
ratur von 70°C erhitzt wurde. Das molare Ver
hältnis von Isopropanel zu den Alkoxiden lag bei 
60:1. Nach einer Homogenisierung von 1 h wurde 
die Hydrolyselösung, die mit Salpetersäure 
(HN03) auf einen pH-Wert von 2 eingestellt 
wurde, zugegeben. Das molare Verhältnis von 
Hydrolyselösung zu Alkoxiden war 30:1. Nach 
Zugabe der Hydrolyselösung wurde das Proben
gefäß von der Heizquelle genommen und bis auf 
Raumtemperatur abgekühlt. Der amorphe Nie
derschlag blieb im lsopropanol dispergiert und 
wurde direkt zur Beschichtung der Katalysatorträ
ger verwendet. Diese wurde mit einer Pipette 
durchgeführt. Dazu wurde ein Tropfen des Gels 
auf den lamellenförmig strukturierten Katalysa
torträger aufgebracht. Durch die Kapillarwirkung 
wird die Flüssigkeit gleichmäßig in den Kanälen 
verteilt. Nach der Beschichtung erfolgte eine Kal
zinierung des amorphen LiAI02 bei 800°C für 4 h. 
Die abschließende Sinterung wurde bei Tempe-



raturen von 1000°C bzw. 1200°C für jeweils 1 h 
an Luft durchgeführt. Die Variation der Sinter
temperatur sollte Aufschluss darOber geben, ob 
eine Reaktion des LiAI02 mit der AI20 3-Unterlage 
auftritt. Zur Verifizierung des Ergebnisses wurde 
parallel dazu das Gel getrocknet und das so er
haltene amorphe LiAI02-Pulver einer identischen 
Wärmebehandlungen unterzogen. 

Aluminium
sec-buthoxid 

Lithium
methylat 

1------1 Isopropanel 

Isopropanel 
Alkoxide = 60 [mol.%] 

Hydrolyselösung 
(HP + HN03 , pH = 2) 

Altg~de = 30 (mol.%] 

Abb. 1: Sol-Ge/-Verfahrensablauf zur Herstellung 
von LiAI02. 

Die Schlickerbeschichtung stellt das vom Ver
suchsaufwand einfachere Verfahren dar. Um eine 
gleichmäßige Beschichtung der Kanalstruktur des 
Katalysatorträgers zu erreichen, muss ein Lö
sungsmittel mit einer geeigneten Trocknungsge
schwindigkeit eingesetzt werden. Dabei muss ein 
Kompromiss gefunden werden. Während zur 
Beschichtung der senkrechten Flanken der Ka
nalstrukturen eine rasche Trocknungsgeschwin
digkeit von Vorteil ist, kann auf den ebenen Flä
chen eine gleichmäßigere Beschichtung erzielt 
werden, wenn der Schlicker nach dem Beschich
ten langsamer trocknet und so noch verlaufen 
kann. Untersucht wurden die Lösungsmittel Ace
ton und Ethylacetat. Das kommerzielle LiAI02-

Pulver (Fa. Aldrich) wurde in beiden Lösungs-
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mitteln dispergiert. Dabei wurde ein Verhältnis 
von 6 Gew.% Pulver bezogen auf das jeweilige 
Lösungsmittel eingestellt. Die Mischung wurde 18 
h auf einem Walzenbett homogenisiert. Um Ag
glomerate zu zerkleinern, wurden bei der Mi
schung Zr02-Kugeln zugegeben. Im Fall des 
Acetons wurde zusätzlich der Einfluss des 
Dispergiermittels Polyethylenimin PEI (1.5 Gew.% 
bezogen auf das LiAI02-Pulver) auf das 
Beschichtungsverhalten untersucht. Analog zum 
Sol-Gel-Verfahren wurden die Schlicker mit einer 
Pipette aufgetropft und anschließend an Luft 
gesintert. Als Sintertemperaturen wurden wie
derum 1 ooooc und 1200°C bei einer Haltezeit von 
1 h gewählt. 

Alle hergestellten Beschichtungen wurden mit 
Hilfe der Rasterelektronenmikroskopie (REM) und 
der Röntgenbeugung (XRD) auf ihre Oberflä
chentopographie und ihre Einphasigkeil unter
sucht. 

3. Ergebnisse und Diskussion 

Abb. 2 zeigt die LiAI02-Beschichtung auf dem 
strukturierten Katalysatorträger. An den im Ras
terelektronenmikroskop analysierten Stellen 
konnte die Ausbildung einer gleichmäßigen 
LiAI02-Schicht auf dem Katalysatorträger nach
gewiesen werden. Lediglich an den senkrechten 
Seitenwänden der Kanäle sind noch einzelne 
Körner des AI20 3-Substrats sichtbar (Abb. 2c). 
Die beste Beschichtung wurde auf der Oberseite 
der Stege erzielt (Abb. 2b ), während am Stegbo
den Rissbildungen zu erkennen sind (Abb. 2d). 
Wahrscheinlich handelt es sich um Trocknungs
risse infolge der höheren Beschichtungsdicke am 
Stegboden. Die vorliegenden Mikrorisse und die 
resultierende Porosität haben in erster Linie einen 
Einfluss auf die Strömungsverhältnisse im Reak
tor, die katalytische Wirkung des LiAI02 dürfte 
dagegen nur geringfügig verändert werden. Das 
Sol-Gel-Verfahren bietet den Vorteil, dass die 
Pulver infolge der geringen Partikelgrößen (d50 

ca. 0.3 1Jm) bereits bei 1000°C eine ausreichende 
Sinteraktivität zeigen, um Schichten mit ausrei
chender Haftung herstellen zu können. 

Aus den Röntgenbeugungsdiagrammen der 
LiAI02-Beschichtung auf dem AI20 3-Substrat bei 
10oooc bzw. 1200°C (Abb. 3) geht hervor, dass 
nur bei 1 ooooc die LiAIOrBeschichtung einpha
sig ist. Mit Erhöhung der Sintertemperatur kommt 
es zur Ausbildung der Al-reicheren LiAI50 8-

Phase. Da diese Phase bei einer Glühung des 
reinen Pulvers bei 1200°C an Luft nicht auftritt, 
kann davon ausgegangen werden, dass eine 
Reaktion des LiAI02 mit der AI20 3-Unterlage und 
kein Abdampfen des Li vorliegt. 



Abb. 2: Sol-Gel-Beschichtung des Katalysatorträgers a.) Oberblick b.) Stegoberfläche c.) senkrechte 
Seitenwand d.) Stegboden. 
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Abb. 3: Röntgenbeugungsdiagramme der LiAI02-Beschichtung auf dem AI20 3-Katalysatorträger nach 
dem Sol-Gel-Verfahren bei Variation der Sintertemperatur. Bei 1200°C bildet sich die LiAI50 8-Phase 
durch Reaktion mit dem AI20 3-Substrat. 
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Um bei den angestrebten Betriebstests des 
Mikroreaktors mit reproduzierbaren Bedingungen 
arbeiten zu können, sollte die Ausbildung der 
LiAI50 8-Phase vermieden werden. 

Bei der Schlickerguss-Methode wurde in Vorver
suchen der Einfluss der Schlickerzusammenset
zung untersucht. Bei Verwendung der reinen Lö
sungsmittel Aceton bzw. Ethylacetat ohne weitere 
Zusätze zeigten sich keine wesentlichen Unter
schiede in der Herstellung und in der Schichtqua
lität ln beiden Fällen konnten gleichmäßige 
Schichten auf ebenen AI203-Substraten erzielt 
werden. Die Zugabe des Dispergiermittels PEI, 
dessen Wirkung nur im Falle des Acetons unter
sucht wurde, verschlechterte das Beschichtungs
verhalten. lnfolge der veränderten Oberflächen
modifikation der Partikel kam es zu einer 
Separation der Partikel zum Rand hin, die in einer 
ungleichmäßigen Beschichtung resultierte. Für 
die weiteren Versuche wurde ein Schlicker auf 
Aceton-Basis ohne weitere Zusätze verwendet. 

Die Beschichtung der Katalysatorträger mit die
sem Schlicker ist in Abb. 4 dargestellt. lnfolge der 
Kanalstrukturen konnten keine ähnlich gleichmä
ßigen Schichten wie auf ebenen Substraten er
zielt werden. Die Oberflächen der Stege wurden 
nur teilweise beschichtet (Abb. 4a). Da es bei der 
Beschichtung zu einer Ansammlung des Schli
ckars in den Kanalstrukturen kommt, nimmt die 
Schichtdicke zum Boden hin zu, wo die höchsten 

Dicken vorliegen (Abb. 4b). Hier kommt es ver
mehrt zur Ausbildung von Rissen, die bereits 
nach dem Trocknen vorliegen (Abb. 4a) Im Ver
gleich zu den Sol-Gel Schichten liegt eine deutlich 
erhöhte Oberflächenrauigkeit und Porosität vor 
(Abb. 4c). 

Die kommerziellen LiAI02-Pulver zeigen bei 
1 ooooc noch keine ausreichende Sinteraktivität 
Im wesentlichen liegt noch die nach der Schlicksr
beschichtung resultierende Pulveranhäufung vor 
(Abb. 5a). Erst bei 1200°C kommt es zur 
Ausbildung von Sinterbrücken zwischen den 
Pulverteilchen (Abb. 5b ), die auch auf eine Haf
tung der Schicht auf dem Substrat schließen las
sen. Im Vergleich zu den sehr gleichmäßigen Sol
Gel-Schichten liegen im vorliegenden Fall bei 
Beurteilung der Schichtmorphologie deutlich er
höhte Porositäten und Oberflächenrauigkeiten 
vor. Die Röntgenbeugungsdiagramme der auf 
Al20 3 gesinterten Schichten aus kommerziellem 
LiAI02-Pulver spiegeln im wesentlichen die Er
gebnisse der Sol-Gel-Schichten wider (Abb. 6). 
Während bei 1 ooooc keine nachweisbare Reak
tion zwischen Beschichtung und Unterlage statt
findet, sind bei 1200°C wiederum bereits deutli
che Anteile an LiAI50 8 vorhanden. Da aber erst 
bei dieser Temperatur eine Versinterung der Par
tikel beobachtet wird, erscheint das Sol-Gel-Ver
fahren für das Aufbringen des Katalysators das 
günstigere Verfahren zu sein. 

Abb. 4: Schlickerguss-Beschichtung des Katalysatorträgers bei Verwendung eines Schlickars auf Ace
ton-Basis ohne weitere Zusätze. a.) Oberblick b.) Stegoberfläche und Seitenwand c.) Stegboden. 
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Abb. 5: Sinterung der Schlickerguss-Beschichtung mit kommerziellem LiAI02-Pulver bei a.) 1 000°C, 1 h 
b.) 1200°C, 1 h. Das Pulver versintert erst bei 1200°C . 
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Abb. 6: Röntgenbeugungsdiagramme der LiAI02-Beschichtung auf dem AI20 3-Substrat nach der 
Sch/ickerguss-Methode. Die Phasenbildung in Abhängigkeit der Sintertemperatur verläuft analog zum 
Sol-Gel-Verfahren. 

4. Zusammenfassung 

Die strukturierten Katalysatorträger aus Al20 3 

wurden durch zwei nasschemische Verfahren 
beschichtet. Verwendet wurde ein Sol-Gel-Pro
zess mit Aluminium-sec-butoxid und Lithium
methylat als Ausgangsstoffen sowie ein Schli
ckergussverfahren mit einem kommerziellen 
LiAI02-Pulver. Die Katalysatorträger wurden mit 
den beiden Suspensionen unter Zuhilfenahme 
einer Pipette beschichtet. Durch die geringere 
Partikelgröße der Sol-Gel-Schichten zeigen diese 
bereits bei einer Sintertemperatur von 1 ooooc 
eine ausreichende Sinteraktivität, um auf dem 
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Katalysatorträger anhaftende Schichten zu er
zeugen. Bei Verwendung der kommerziellen 
LiAI02-Pulver sind Temperaturen von 1200°C 
erforderlich, um eine Versinterung der Pulverteil
chen zu erreichen. Bei diesen Temperaturen 
konnte eine Reaktion des LiAI02 mit der AI20 3-

Unterlage nachgewiesen werden, die zur Bildung 
der unerwUnschten LiAI50 8-Phase fUhrte. lnfolge 
der abweichenden Partikelgrößen und Sinterakti
vitäten ergeben sich bei den beiden Herstel
lungsverfahren Unterschiede in der Morphologie 
der Schichten. 



Während beim Sol-Gel-Verfahren sehr gleichmä
ßige Schichten vorliegen, die auch an den senk
rechten Seitenwänden der Kanalstrukturen haf
ten, zeigen din Schichten aus kommerziellen 
Pulvern eine erhöhte Porosität und die Tendenz 
zur Trockenrissbildung auf den Stegböden. Auf
grund der gleichmäßigen Schichtausbildung und 
der niedrigeren Sintertemperatur ist das Sol-Gel
Verfahren zur Beschichtung der Katalysatorträger 
vorzuziehen. 
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Beschichtung von Ah03-Kanalstrukturen mit LiAI02-Katalysatorschichten 
durch Magnetronsputtern und nasschemische Methoden 

Peter Mechnich 

Deutsches Zentrum für Luft- und Raumfahrt (DLR) 
Institut für Werkstoff-Forschung, 51170 Köln 

Zusammenfassung 

Kanalstrukturen aus gesintertem Al20 3, die als Katalysatorträger innerhalb modular aufgebau
ter, keramischer Kompaktreaktoren dienen, wurden mit dünnen Schichten aus Lithiumaluminat 
(LiAI02) durch zwei unterschiedliche Verfahren beschichtet. Die physikalische Gasphasenbe
schichtung durch Magnetronsputtern liefert Schichten hoher Güte, ist jedoch hinsichtlich der 
Materialauswahl relativ unflexibel. Beschichtungen durch in situ Zersetzung von Metallsalzlö
sungen liefern zwar verminderte Schichtgüten, sind jedoch, aufgrund ihrer Flexibilität bei der 
Materialauswahl, besonders geeignet für das Screening von katalytisch aktiven Materialien. 

1. Einleitung 

Die Beschichtung von mikrostrukturierten Kataly
satorträgern mit katalytisch aktiven Schichten ist 
ein zentrales Arbeitsgebiet bei der Entwicklung 
von modular aufgebauten keramischen Kompakt
reaktoren im Rahmen des Teilprojekts C des 
HGF-Projekts MALVE [1]. Dabei sind gleichzeitig 
die Auswahl geeigneter Materialien sowie die 
Identifikation geeigneter Beschichtungstechnolo
gien von erheblichem Interesse. Am Beispiel des 
Lithium-Aluminiumoxids LiAI02 als katalytisch 
aktiver Substanz und polykristallinen, Ab03-Ka
nalstrukturen als Katalysatorträger sollen in einer 
vergleichenden Studie die Vorteile bestimmter 
Beschichtungstechnologien analysiert werden. 

2. Beschichtung von AI20 3-Kanalstrukturen 
mit LiAI02 durch Kathodenzerstäubung 

Die Beschichtung mittels Kathodenzerstäubung 
("Sputtern") basiert auf dem physikalischen Prin
zip der magnetfeldverstärkten Gasentladung. Ein 
Magnetsystem erzeugt ein Feld bei dem die 
magnetischen Feldlinien aus dem Target aus
und wieder eintreten. Das Target wird gleichzeitig 
als Kathode geschaltet. Bei entsprechendem 
Gasdruck stellt sich eine Gasentladung ein, wel
che im Targetbereich eine hohe Plasmadichte 
aufweist. Die Elektronen des Plasmas stoßen mit 
Gasatomen (hier Ar) und erzeugen weitere Ionen, 
welche im Feld zwischen Anode und Kathode 
beschleunigt werden. Beim Auftreffen auf der 
Kathode übertragen die Ionen ihren Impuls, so 
dass einzelne Atome des Targets den Festkör
perverband verlassen und auf dem gegenüberlie
genden Substrat kondensieren. Für nichtleitende 
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Targetmaterialien ist es erforderlich das Magne
tron mit einer hochfrequenten Wechselspannung 
zu betreiben. 

Die Beschichtung der AI20 3-Kanalstrukturen mit 
LiAI02 erfolgte in einer Laborsputteranlage 
LA 250 S (von Ardenne Anlagentechnik, Dresden) 
mit einer planaren Magnetron-SputterqueUe und 
einem Targetdurchmesser von 90 mm. Das 
Target wurde als Einzelanfertigung geliefert (FHR 
Anlagenbau, Ottendorf-Okrilla) und besteht aus 
polykristallinem, dichten LiAI02 (>99.9%). Je 4 
Substratplättchen wurden auf einem planaren 
Probenträger mit dünnen Drähten fixiert. Um 
Abschattungseffekte zu vermindern wurden der 
Probenträger zu je 1/3 der Sputterzeit parallel, im 
Winkel +45° und im Winkel -45° zur Targetober
fläche orientiert. 

Zur Phasenanalyse der Schichten mittels Rönt
gen-Pulverdiffaktometrie (XRD 5000, Siemens) 
wurde ein einkristallines Saphirplättchen, das 
keine XRD-Reflexion im Pulverdiffraktometer 
zeigt, besputtert. . Es zeigte sich, dass die 
Schichten röntgenamorph sind, gleichzeitig wurde 
ein hygroskopischer Charakter festgestellt. Dar
aus ergibt sich die Notwendigkeit, die beschichte
tem Substrate nachzutempern, um die amorphen 
LiAI02-Schichten zu kristallisieren. Als Tempera
tur wurde 1 ooooc gewählt. Die Gefügeanalyse 
mittels Rasterelektronenmikroskopie (DSM 982 
Gemini, LEO) zeigt die sehr feine, büschelartige 
Mikrostruktur der Sputterschichten, wie sie für 
diese Beschichtungstechnik typisch ist (Abb. 1 ). 
Nach der Wärmebehandlung zeigen die Schich
ten ein deutlich vergröbertes Gefüge, nadelartige 



Kristalle sind zu erkennen, die jedoch immer noch 
um mehr als eine Größenordnung kleiner als die 
AI20 3-Kristalle des Katalysatorträgers sind 
(Abb. 2). 

Abb. 1: LiAI02-Sputterschicht (amorph) auf AI20 3-

Substrat. Deutlich sind sehr feine, faserige 
Strukturen zu erkennen. 

Abb. 2: LiAI02-Sputterschicht auf AI20 3-Substrat 
nach Wärmebehandlung (1000°C, 30 min). 

3. Beschichtung von AI20 3-Kanalstrukturen 
mit LiAI02 durch nasschemische Verfah
ren 

Als vielversprechende Alternative zur Sputter
Technik wurden chemische Beschichtungsverfah
ren evaluiert. Beschichtung aus der Flüssigphase 
ermöglicht einen Prozess ohne aufwendige Va
kuumanlagen und stellt daher eine kostengüns
tige Alternative zur PVD-Methode dar. Typische 
Syntheserouten für Precursoren hinsichtlich der 
Entwicklung von funktionellen Beschichtungen 
umfassen organischen Routen, bei denen Metall
alkoholate oder Salze organischer Säuren als 
Ausgangsmaterialien verwendet werden. Die 
Precursoren entstehen aus homogenen Lösun-

gen, die über eine kontrollierte Hydrolyse und 
Polymerisation zu kolloiddispersen Systemen 
("Sol") und anschließende zu Gelen umgesetzt 
werden ("Sol-Gel-Technik"). Derartige nanodis
perse Systeme ermöglichen eine signifikante 
Senkung der Bildungstemperatur. Im Falle des 
LiAI02 wurden beispielsweise Synthesen ausge
hend von Lithium Ethoxid (Li0C2H5) und Alumi
nium Ethoxid (AI(OC2H5h) beschrieben [2}. Für 
die Synthese von Aluminaten aus anorganischen 
Verbindungen wie z.B. Metallsalzlösungen wer
den umfangreiche Methoden beschrieben. Eine 
Zusammenstellung verschiedener Methoden fin
det sich z.B. in [3}. 

Eine interessante Syntheseroute für Alkalialumi
nate wird von Mazza et al. beschrieben [4}. Bei 
dieser Route werden bevorzugt Metallnitrate, ggf. 
auch Salze anderer anorganischer Säuren ver
wendet. Die Precursoren sind z.B. wässrige Lö
sungen von Aluminium- und Alkalinitraten, die mit 
einer angepassten Menge eines organischen 
Reduktionsmittels (z.B. C3Hs(0Hh , Propan-tri-al, 
Glycerin) versetzt und homogenisiert werden: Bei 
der Erwärmung dieses Precursors reagiert das 
C3Hs(0Hh mit den N03-- Ionen unter Bildung von 
Glycerin-Nitraten (z. B. Glycerin-Trinitrat), welche 
aber bei höheren Temperaturen unbeständig sind 
und in situ zu C02, NOx und H20 zerfallen. 

Als Reaktionsprodukt fällt ein homogenes, rönt
genamorphes Alkali-Aluminium-Oxid an. Ein be
sonderes Charakteristikum bei dieser Synthese
methode ist die inhärent hohe Porosität des 
Syntheseprodukts, da die bei der Reaktion ent
stehende Gase zu einem Aufschäumen der Pre
cursorlösung führen. Aus diesem Grund wurde 
diese Synthesemethode zur Beschichtung der 
Katalysatorträger mit LiAI02 evaluiert. Als Aus
gangsmaterialien (Fa. Merck, Darmstadt) für die 
Precursorlösung dienten AI(N03)3*6 HzO und 
LbC03 die mit HN03 und destilliertem Wasser in 
Lösung gebracht wurden. Anschließend wurde 
die definierte Menge Glycerin zugefügt. 

Das Aufbringen der Precursoren erfolgte in einem 
ersten Schritt durch einfaches Auftragen der Lö
sung mit einem Haarpinsel. Der so beschichtete 
Katalysatorträger wurde anschließend auf einer 
Heizplatte bis auf 300°C erwärmt, wobei die o.g. 
Zersetzungsreaktionen stattfinden. Da durch 
diese Methode keine gleichmäßig dünne Schicht 
aufgebracht werden konnte, musste anschließend 
überschüssiges amorphes LiAI02 wiederum unter 
Verwendung eines Haarpinsels abgenommen 
werden, dies insbesondere am Grund der Kanäle. 

Eine wesentliche Verbesserung des Verfahrens 
wurde durch das Aufsprühen des Precursors un
ter Verwendung einer kommerziell erhältlichen 
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Sprühpistole mit sehr feiner Düse ("Airbrush") 
erreicht, insbesondere konnte damit eine wesent
lich homogenere Schichtdicke erreicht werden. 
Die Aufsprühtechnik erlaubt jedoch eine weitere 
Variationsmöglichkeit Wie beim einfachen Auf
pinseln wurde in einem ersten Schritt der Precur
sor auf ein "kaltes" Substrat aufgesprüht und die
ses anschließend auf der Heizplatte erhitzt. 
Alternativ dazu kann jedoch das Substrat vorge
heizt werden und auf das heiße Substrat der Pre
cursor aufgesprüht werden. Der Unterschied bei
der Varianten liegt in den Aufheizraten welchen 
der Precursor jeweils unterliegt: Bei kaltem Sub
strat ist die Aufheizrate (bedingt durch die Wär
mekapazität und -Ieitfähigkeit des Substrats) 
wesentlich geringer, so dass die volatilen Reak
tionsprodukte langsamer freigesetzt werden. 
Gleichzeitig besteht die Gefahr, dass der flüssige 
Precursor aufgrund der Restporosität des Sub
strat von der Oberfläche wegdiffundiert Im Ge
gensatz dazu wird durch die unmittelbar einset
zende Zersetzung bei vorgeheiztem Substrat die 
Oberfläche des Substrats versiegelt, so dass der 
Precursor nicht von der Oberfläche ins Innere des 
Substrats diffundieren kann. Alle volatilen Pro
dukte treten fast schlagartig auf. Die Konsequenz 
ist eine erhebliche Schichtporosität Die 
Abbildung 3 zeigt eine amorphe Schicht der 
Zusammensetzung LiAI02 unmittelbar nach dem 
Aufsprühen auf ein 300°C heißes AI20 3-Substrat 

Abb. 3: LiAI02-Schicht (amorph) hergestellt durch 
Aufsprühen und thermische in situ Zersetzung 
einer nitrosen Li/Al-Lösung (Zugabe von Glycerin 
als Reduktionsmittel). 

Deutlich ist die durch Schrumpfung entstandene 
rissbehaftete Struktur. Abb. 4 zeigt im Detail das 
Gefüge der amorphen LiAI02.-Schicht. Es sind 
feine, nierige Strukturen erkennbar, die auf eine 
Phasentrennung, möglicherweise in AI203-rei
chere und ärmere Bereiche, schließen lassen. 
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Zur Kristallisation der Schicht muss das be
schichtete Substrat nachgetempert werden. Nach 
einer Wärmbehandlung bei 1 ooooc für 30 min ist 
die Schicht partiell versintert, jedoch sind immer 
noch die o.g. Riss-Strukturen sichtbar (Abb. 5). 

Abb. 4: Detailansicht der amorphen LiAI02-

Schicht aus Abb. 3. 

Abb. 5: LiAI02-Schicht aus Abb. 3 nach Wärme
behandlung bei 1000°C, 30 min. Deutlich wird das 
partielle Versintern der Schicht. 

Die Detailansicht zeigt das nun kristallisierte 
Schichtgefüge, welches eine erhebliche Porosität 
aufweist. Die Korngrößen liegen etwas höher als 
im Falle der gesputterten Schichten (Abb. 6). 

4. Vergleich beider Beschichtungsmethoden 

Für die Beschichtung von Katalysatorträgern, die 
in modular aufgebauten keramischen Kompakt
reaktoren zum Einsatz kommen, sind grundsätz
lich beide, d.h. die physikalische und die chemi
sche Beschichtungstechnik geeignet. Die reine 
Darstellbarkeil einer Katalysatorschicht ist jedoch, 
speziell in frühen Stadien der Materialentwick
lung, weniger von Interesse als eine möglichst 



Abb. 6: Detailansicht der LiAI02-Schicht nach 
Wärmebehandlung bei 1 ooooc, 30 min (vgl. Abb. 
5). Deutlich sind kleine Kristalle innerhalb der 
hochporösen Schicht. 

flexible, schnelle und kostengünstige Beschich
tungstechnik. 

Die Sputtertechnik ist charakterisiert durch 
Schichten hoher Oberflächengüte, welche mit 
ausgezeichneter Reproduzierbarkeit auf die Sub
strate aufgebracht werden können. Abgesehen 
von relativ hohen Anlagen- und Energiekosten ist 
der relativ hohe Zeitbedarf von Nachteil, welcher 
durch Evakuierung des Rezipienten sowie durch 
relativ geringe Abscheidungsraten bedingt ist. Der 
gravierende Nachteil der Sputtermethode kommt 
jedoch dann zum Tragen, wenn gezielt nach op
timalen Katalysatormaterialien gesucht werden 
soll: Durch den hohen Fertigungsaufwand für 
geeignete Sputtertargets ist eine flexible Materi-

Literatur 

[1] Knitter, R.; Göhring, D.; Bram, M.; Mechnich, 
P.; Broucek, R., "Ceramic Microreactor for 
High-Temperature Reactions", IMRET 4, 
AIChE Spring Meeting, March 5-9, 2000, At
lanta, USA, in: Topical Conference Procee
dings, 2000, 455-460. 

[2] Hirani, S.-1., Hayashi, T. & Kageyama, T., 
"Synthesis of LiAI02 Powder by Hydrolysis of 
Metal Alkoxides", J. Am. Ceram. Soc. 70 [3], 
171-74 (1987). 

alauswahl nahezu unmöglich. Daher scheidet die 
Sputtermethode für ein Screening von Katalysa
toren in modularen keramischen Kompaktreakto
ren aus. 

Die chemische Beschichtungstechnik stellt auf
grund ihrer einfachen Handhabbarkeit und der 
flexiblen Materialauswahl eine ideale Methode 
zum schnellen Screening von Katalysatoren dar. 
Dabei muss allerdings eine im Vergleich zur 
Sputtertechnik geringere Oberflächengüte hinge
nommen werden. Die thermische Zersetzung 
einer wässrigen MetallnitraUGiycerinlösung "in 
situ" ist in besonderem Maße geeignet, da durch 
das Glycerin eine relativ hohe Precursorviskosität 
und damit eine relativ gute Haftung am Substrat 
erzielt werden kann. Das Glycerin zersetzt sich 
schon bei niedrigen Temperaturen rückstandsfrei 
in volatile Produkte, und erzeugt als Nebeneffekt 
eine relativ hohe Schichtporosität, die für Katalyse 
von gasförmigen Edukten vorteilhaft ist. Mit dieser 
Methode wurden neben Schichten aus LiAI02 
auch andere Alkalialuminatschichten wie z.B. aus 
NaAI02 hergestellt. 

Zusammenfassend kann konstatiert werden, dass 
zur Entwicklung von Katalysatorschichten für 
modulare, keramische Kompaktreaktoren beide 
Beschichtungstechniken beitragen können: Die 
chemische Beschichtung dient in frühen Ent
wicklungsstadien zur Identifikation geeigneter 
Katalysatoren, die Sputtertechnik gewährleistet 
eine hohe Beschichtungsgüte, sobald das Kataly
satormaterial für eine bestimmte Anwendung 
festgelegt wurde. 

[3] Hodge, J. D., "Powder Processing and 
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Zusammenfassung 

Für den keramischen Kompaktreaktor wurden aus dem für die Modellreaktion gewählten Kata
lysatormaterial massive, auswechselbare Katalysatoreinsätze über zwei verschiedene Formge
bungsverfahren hergestellt. Zur Mikrostrukturierung der Oberflächen wurden das Prägen ke
ramischer Grünfolien und die mechanische Strukturierung von Sinterkörpern untersucht. 
Während die erste Methode eine nahezu freie Gestaltungsmöglichkeit der Kanalstrukturen 
bietet, dabei aber auf geringe Bauteilhöhen begrenzt ist, stellt die Strukturierung durch Sägen 
eine schnelle, kostengünstige Alternative dar, wenn keine hohen Anforderungen an die Struk
turdetails gestellt werden. 

1. Einleitung 

Für die Entwicklung und Erprobung des kerami
schen Kompaktreaktorsystems im Rahmen des 
Teilprojektes C des HGF-Strategiefondsprojektes 
Material- und Verfahrensentwicklung für mikro
technische Hochleistungsbauteile (MALVE) wurde 
als Modellreaktion die oxidative Methan-Kopplung 
ausgewählt. Bei dieser heterogen katalysierten 
Gasphasenreaktion soll Lithiumaluminat, LiAI02, 

als Katalysator im Bereich von 700 bis 1 ooooc 
eingesetzt werden. Im Design des keramischen 
Kompaktreaktorsystems ist vorgesehen, aus
wechselbare, katalytisch aktive Keramikkompo
nenten in die Reaktionszone einzusetzen, die 
eine mikrostrukturierte Oberfläche besitzen [1]. 
Für diesen Zweck werden zwei verschiedene 
Wege verfolgt. Neben der Untersuchung ver
schiedener Beschichtungsverfahren für die mi
krostrukturierten Aluminiumoxidträger [2, 3], wer
den auch massive, mikrostrukturierte Katalysator
einsätze aus LiAI02 hergestellt. 

Lithiumaluminat, LiAI02, schmilzt kongruent bei 
einer Temperatur von ca. 1750°C (Abb. 1, sche
matisch nach [4]). Unterhalb dieser Temperatur 
existiert im Al20 3-reichen Gebiet des Phasendia
gramms noch eine thermodynamisch stabile, 
Li20-ärmere Phase, das LiAI50 8, welche inkon
gruent bei etwa derselben Temperatur schmilzt. 
Zwischen diesen beiden Phasen tritt bei ca. 
1630°C ein Eutektikum auf. Bei einer thermischen 
Behandlung von LiAI02, wie beispielsweise dem 
Sintern oder auch bei den angestrebten Einsatz
temperaturen des Katalysators zwischen 700 und 
1 ooooc und längerer Einsatzzeit unter strömen
der Gasatmosphäre, muss mit einem Li20-Verlust 
und damit dem Auftreten des Li20-ärmeren Li-
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thiumaluminats, LiAI50 8, gerechnet werden. Auch 
bei längerem Einsatz von LiAI02-Schichten auf 
einem AI203-Träger ist bei höheren Einsatztem
peraturen die Bildung dieser Phase durch Fest
körperdiffusion zu. erwarten. Als Alternative zu 
den Beschichtungsverfahren sollten deshalb auch 
massive Katalysatoreinsätze aus LiAI02 für die 
Untersuchung der Modellreaktion zur Verfügung 
gestellt werden können. Gemäß der Designvor
gaben waren Einsätze von 21 mm x 17,5 mm 
unterschiedlicher Bauteilhöhe mit einer Kanal
struktur aus 500 j.lm breiten Gräben herzustellen. 
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2. Herstellung der Katalysatoreinsätze 

Für die Fertigung der massiven Katalysatorein
sätze wurden zwei verschiedene Formgebungs
prozesse untersucht. Beim Foliengießen & Prä
gen wird die Formgebung und Mikrostrukturierung 
über das Prägen einer keramischen Grünfolie mit 
einem - vorzugsweise metallischen - Stempel 
erreicht [5, 6]. Als weitere Alternative wurde die 
mechanische Strukturierung von Sinterkörpern 
durch Sägen untersucht. 

Für beide Formgebungsverfahren wurde kommer
zielles UAI02-Pulver (Aidrich) verwendet, dessen 
Korngröße zunächst durch Mahlen in der Kugel
mühle unter Ethanol von 6 auf ca. 3 J.lm reduziert 
wurde. An trocken gepressten Proben erfolgten 
Sinterstudien, um die optimalen Sinterbedingun
gen für UAI02 zu finden. Während die zwischen 
1200 und 1350°C eine Stunde lang gesinterten 
Proben röntgenographisch einphasig waren, trat 
bei den bei 1400°C gesinterten Proben als Zweit
phase LiA150 8 auf. Um einen Kompromiss zwi
schen hoher Dichte und möglichst geringem Li20-
Verlust zu finden, wurden weitere Proben bei 
1350°C aber längeren Haltezeiten gesintert. Für 
den Einsatz als Katalysatormaterial ist eine ge
wisse Porosität zwar erwünscht, doch sollten die 
Bauteile nach dem Sintern eine ausreichende 
mechanische Stabilität haben. Als Sinterbedin
gungen wurden schließlich 1350°C und 4 Stun
den Haltezeit ausgewählt, bei denen die Ober 
Trockenpressen hergestellten Proben eine Dichte 
von 83 % der theoretischen Dichte (th. D.) von 
2,60 g/cm3 erreichten. Die so behandelten Proben 
zeigten röntgenographisch nur die Anwesenheit 
von LiAI02 auf. 

Da die LiAI02-Katalysatoreinsätze im Kornpakt
reaktorgehäuse aus Al20 3 bei Betriebstemperatu
ren zwischen 700 und 1 ooooc eingesetzt werden 
sollen, wurde die thermische Ausdehnung an ge
sinterten Probekörpern im Dilatometer bis 1 ooooc 
gemessen. Abbildung 2 zeigt die Messkurve einer 
UAI02-Probe im Vergleich zu einer Ober Nieder
druck-Spritzguss hergestellten Ab03-Probe [7). 
Man erkennt den etwas größeren thermischen 
Ausdehnungskoeffizienten vom Lithiumaluminat 
im Vergleich zum Aluminiumoxid. Bezogen auf 
die im Design vorgesehene Katalysatorlänge von 
21 mm resultiert daraus zwischen Raumtempera
tur und 1 ooooc aber nur eine Differenz in der 
Längenausdehnung von ca. 66 J.!m. Eine unter
schiedliche Ausdehnung in dieser Größenord
nung sollte daher nicht zu Problemen beim Ein
satz des Kompaktreaktors führen. 

Zusätzlich zu Lithiumaluminat wurden orientieren
de Versuche mit Natriumaluminat, NaAI02, als 
Katalysatormaterial durchgeführt. Es zeigte sich 
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Abb. 2: Längenänderung in Abhängigkeit von der 
Temperatur für Sinterkörper aus Lithiumaluminat 
und Aluminiumoxid. 

dabei jedoch, dass dieses Material wegen seines 
stark hygroskopischen Charakters weder über 
Foliengießen & Prägen noch über die mechani
sche Strukturierung zu bearbeiten ist, da es 
schon bei normaler Luftfeuchtigkeit Wasser als 
Kristallwasser bindet. Diese Hydratphasen traten 
sowohl beim Mahlen des Pulvers als auch wäh
rend des Trocknens der Folie auf. Auch die bei 
1450°C gesinterten Presskörper mit einer Dichte 
von 86% der theoretischen Dichte von 2,75 g/cm3 

bilden nach einiger Zeit an Luft erneut Hy
dratphasen aus. Die Arbeiten an diesem Material 
wurden deshalb eingestellt. 

2.1 Foliengießen & Prägen 

Für die Mikrostrukturierung durch Prägen müssen 
die keramischen Grünfolien eine ausreichende 
Plastizität aufweisen, zugleich aber auch einen 
möglichst hohen Feststoffanteil besitzen, um die 
Schwindung während des Sinterns zu minimieren. 
Die Optimierung der auf früheren Arbeiten basie
renden Gießmassenrezeptur [8] ergab für LiAI02 
einen keramischen Feststoffanteil von ca. 77 
Gew.%. Für die Folienansätze wurden zunächst 
Bindemittel und Ethanol als Lösungsmittel ge
mischt und dann Keramikpulver, Plastifizierer und 
ein Verflüssiger hinzugegeben. Diese Gießmasse 
wurde auf der Foliengießbank durch einen Gieß
schuh mit einem 800 J.lm hohen Spalt zu Folien 
vergossen. Nach dem Trocken konnten die Folien 
in Stücke geschnitten und jeweils bis zu 1 0 Lagen 
mit 200 N/mm2 verpresst werden. Das anschlie
ßende Prägen der laminierten Folienstapel er
folgte mit einem mikrostrukturierten Stempel bei 
25 N/mm2. Dafür wurde gemäß der Designvor
gaben ein metallisches Werkzeug angefertigt, 

152 



dessen äußere Abmessungen und innere Kanal
strukturen die zuvor bestimmte Schwindung der 
Folien bereits berücksichtigt. Die geprägten Grün
körper wurden zunächst bis 550°C vorsichtig ent
wachst (6 Klh) und dann mit einer Heizrate von 
60 Klh auf die Sintertemperatur von 1350°C ge
fahren und dort 4 Stunden gehalten. Die röntge
nographisch einphasigen Proben besaßen da
nach eine Dichte von ca. 72 % th. D .. Die im 
Vergleich zu den Presskörpern geringere Sinter
dichte resultierte hier aus der geringeren Grün
dichte des Folienstapels, die bezogen auf den 
keramischen Feststoffanteil ca. 51 % th. D. be
trug. Abbildung 3 zeigt eine REM-Aufnahme eines 
auf diese Weise hergestellten LiAI02-Einsatzes 
mit Kanalbreiten von 470 j.lm. Die Oberfläche des 
Katalysators ist entsprechend der relativ geringen 
Dichte recht porös und zeigt eine Korngröße von 
ca. 6 !Jm (Abb. 4 ). 

Bei der Herstellung der Katalysatoreinsätze traten 
einige Probleme auf. Zum einen war die Optimie-

Abb. 3: Massiver Katalysatoreinsatz aus LiAI02, 

hergestellt über Foliengießen & Prägen. 

Abb. 4: Oberfläche eines massiven Katalysator
einsatzes aus LiAI02, hergestellt über Foliengie
ßen & Prägen. 
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rung des Folienansatzes und die Einstellung einer 
geeigneten Plastizität für den Prägeprozess für 
LiAI02 im Vergleich zu anderen Materialien [5, 8] 
äußerst schwierig. Je nach Zusammensetzung 
der Folie und Höhe des Folienstapels traten ent
weder Schwierigkeiten beim Laminieren der Fo
lien, beim eigentlichen Prägeprozess oder aber 
bei der Trennung der Folien vom Prägewerkzeug 
auf (s. Abb. 5). 

Abb. 5: Geprägter Folienstapel aus LiAI02, bei 
dem Deiamination der Folienlagen auftrat. 

Zum anderen zeigte sich beim Ausmessen von 
Teststrukturen, dass die während des Sinterns 
auftretende Schwindung im Bereich der Mikro
strukturierung nicht isotrop war. Während die 
lineare Schwindung der äußeren Abmessungen 
11 % betrug, wurde an den Stegen eine Schwin
dung von 16 % und an den Gräben eine Schwin
dung von nur 6 % bestimmt. ln der Höhe trat bei 
den Stegen sogar eine Schwindung von bis zu 20 
% auf. Dies resultiert vermutlich aus Dichteinho
mogenitäten innerhalb des mikrostrukturierten 
Bereiches, die durch den Prägeprozess verur
sacht werden. Durch die Anisotropie der Schwin
dung waren umfangreiche Vorversuche erforder
lich, bevor die zur Anfertigung des Prägestempels 
notwendigen Schwindungskorrekturen bekannt 
waren. Darüber hinaus wurde die Strukturierung 
des Folienstapels mit zunehmender Schichtan
zahl schwieriger, da aufgrund der hohen Plasti
zität der Folien kein ausreichender Prägedruck in 
den Stapel eingebracht werden konnte. Bei star
ker Druckerhöhung wurde ein Teil der flüssigen 
organischen Additive aus der Folie freigesetzt und 
es war keine zerstörungsfreie Trennung des 
Folienstapels vom Werkzeug mehr möglich. 
Während die in einem ersten Designentwurf ge
forderte Bauteilhöhe von 2,1 mm noch problemlos 
herstellbar war, war es bei der später geforderten 
Gesamthöhe von 5 mm nicht möglich, eine aus
reichende Kanaltiefe durch Prägen zu erzielen, 
aus der nach dem Sintern eine Tiefe von 500 j.lm 



resultierte. Prinzipiell besteht jedoch auch die 
Möglichkeit, Einsätze mit geringerer Bauteilhöhe 
mit entsprechenden AI20 3-Piättchen so zu unter
legen, dass eine Gesamthöhe von 5 mm erreicht 
wird. 

2.2 Mechanische Strukturierung 

Als Alternative zu dem zuvor beschriebenen Ver
fahren wurde zur Herstellung der Katalysatorein
sätze die Strukturierung von Sinterkörpern durch 
Sägen untersucht. Zur Herstellung der Proben 
wurde ein Pressgranulat mit ca. 40 N/mm2 in ei
ner geeigneten, rechteckigen Matrize trocken zu 
einer Gründichte von 60 % th. D. verpresst und 
dem zuvor festgelegten Sinterprogramm unter
worfen. Im Gegensatz zu den Grünkörpern aus 
keramischen Folien war in diesem Fall keine Ent
wachsung notwendig, und die Proben konnten 
von Raumtemperatur auf 1350°C mit einer Heiz
rate von 60 Klh gefahren werden. Die daraus 
resultierenden Sinterkörper hatten eine Dichte 
von 83 % th. D. und waren röntgenographisch 
einphasig. Die Strukturierung der Keramikein
sätze erfolgte auf einer Peripherie-Säge mit ei
nem 300 J..im dicken Diamantsägeblatt. Da die 
Proben während der mechanischen Bearbeitung 
wassergekühlt werden, mussten sie danach zum 
Trocken nochmals ausgeheizt werden. Die Abbil
dungen 6 und 7 zeigen die in den LiAI02-Piätt
chen erzeugte Kanalstruktur mit Kanalbreiten von 
400 JJm und Stegbreiten von 580 J..im. 

Abb. 6: Ober Sägen strukturierte, massive LiAI02-

Katalysatoreinsätze für den keramischen Kom
paktreaktor. (21,0 x 17,5 x 5,0 mm3

) 

Die Strukturierung durch Sägen ist bei dem hier 
verwendeten relativ weichen und porösen Mate
rial ohne nennenswerten Werkzeugverschleiß 
und mit sehr hoher Reproduzierbarkeil möglich; 
nur gelegentlich kommt es am Anfang oder Ende 
eines Sägeschnittes zu kleinen Abplatzungen im 
Bereich der Keramikstege (s. Abb. 7). Die Kanal-

breite von 400 J..lm ist die mit dem benutzten Sä
geblatt minimal zu erzeugende Breite, größere 
Breiten sind jedoch durch Mehrfachschnitte her
stellbar. Nach bisherigen Versuchen scheint die 
minimale Stegbreite auf ca. 250 JJm limitiert zu 
sein. Bei geringeren Breiten kommt es vermehrt 
zu Rissen und Abplatzungen aufgrund der relativ 
geringen Festigkeit der Keramik und letztlich zum 
Abbrechen der Stege. Entsprechend der etwas 
höheren Dichte zeigt die Oberfläche eine leicht 
geringere Porosität als bei den durch Foliengie
ßen & Prägen hergestellten Proben, die mittlere 
Korngröße beträgt jedoch auch hier ca. 6 J..lm 
(Abb. 8). 

Abb. 7: Massiver Katalysatoreinsatz aus LiAI02, 

hergestellt über mechanische Strukturierung ei
nes Sinterkörpers. 

Abb. 8: Oberfläche eines massiven Katalysator
einsatzes aus LiAI02, hergestellt über mechani
sche Strukturierung eines Sinterkörpers. 

3. Diskussion und Ausblick 

Die zwei hier untersuchten Formgebungs- und 
Strukturierungsverfahren zur Herstellung massi-
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ver Katalysatoreinsätze unterscheiden sich in der 
möglichen Designfreiheit, der Abtarmgenauigkeit 
und Materialvariabilität 

Beim Foliengießen & Prägen führen die im Grün
körper verursachten Dichteunterschiede zu einer 
deutlichen Anisotropie beim Sintern, so dass auf
wendige Vorversuche notwendig sind, um die 
Maßhaltigkeit der inneren Strukturierungsdetails 
zu gewährleisten. Da diese Probleme bei LiAI02 

in sehr viel stärkerem Maße auftraten als in frühe
ren Arbeiten mit anderen Materialien [5, 8], 
scheint das hier verwendete Gießmassenrezept 
für Lithiumaluminat nicht optimal geeignet und u. 
U. ein ganz anderes Binder-Lösemittelsystem 
erforderlich zu sein. Zudem zeigte sich, dass das 
Verfahren fOr Bauteile mit einer Gesamthöhe von 
5 mm nicht mehr anwendbar ist, da wegen der 
hohen Plastizität kein ausreichender Prägedruck 
in den Grünkörper eingebracht werden kann. Für 
geringere Bauteilhöhen besitzt das Verfahren 
jedoch den Vorteil der nahezu freien Gestal
tungsmöglichkeit der Kanalstrukturen. Während 
beim Übergang auf andere Katalysatormaterialien 
eine neue Gießmassenoptimierung erforderlich 
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ist, ist bei einem Redesign der Kanalgeometrien 
lediglich die Anfertigung eines geeigneten Prä
gewerkzeugs der zeitbestimmende Faktor. 

Die mechanische Bearbeitung besitzt den Vorteil, 
dass die Strukturierung nach dem Sintern erfolgt, 
und somit keine nachträgliche Schwindung zu 
Fehlern in den Dimensionen führen kann und ein 
Wechsel auf andere Materialien leicht zu realisie
ren ist. Andererseits ist die Designfreiheit bei 
einer Strukturierung durch Sägen stark eingeengt 
und auf einfache Kanalstrukturen begrenzt, deren 
Form durch das Sägeblatt vorgegeben ist. Im 
Gegensatz zu anderen Anwendungsgebieten ist 
die durch Sägen grundsätzlich bedingte Wand
rauigkeit für den hier angestrebten Einsatz als 
Katalysator nicht störend. 
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Abstract 

The application of a ceramic microreactor as a fast catalyst testing device was investigated by 
means of the oxidative Goupling of methane. The microreactor was installad in a high
throughput-experimentation setup which enabled us to run more than 50 experiments in 24 
hours. First tests demonstrated that the reactor could be operated without significant leaking at 
temperatures even up to 1 000°C. lt was not possible to draw any firm conclusions with respect 
to the performance of the Gatalyst since both the Gatalyzed and unGatalyzed experiments 
showed similar results, basically caused by the homogeneaus gas phase reaction. Optimiza
tion of the microreactor should focus on decreasing the Gontribution of the gas phase reaction 
by decreasing the volume of the front and the end of the reaGtor and on improving the mixing of 
the reaGtants. 

1. lntroduction 

Development of new catalytic processes in the 
chemiGal industry has always been a very time 
and money consuming task. The standard exam
ple is still the development of the "Haber-Bosch"
process, where thousands of catalysts were 
tested for years until the recipe for the new proc
ess was found. Nowadays the global economic 
environment has Ghanged dramatically, the 
chemical industry just does not get any Ionger the 
time and money resources needed for develop
ments in this "Giassical" style. 

One remedy to speed up the development time is 
to reduce the size of the equipment, automate 
and replicate it. Experiments are then done in 
parallel and also the planning and the evaluation 
of the experiments should be done automatically. 

ln this Gontribution the first steps to such a test 
system are desGribed. 

Starting-points of the test system comprehend, 

1. The construction material of the reactor 
should be catalytically inert and withstand cor
rosive reaGtants and high temperatures, 
therefore ceramiG was chosen 

2. The test reaction should be fast, not too com
plex and of industrially interest. A good ex
ample for this is (still) the oxidative coupling of 
methane (OCM) to ethylene 

3. The analysis and automation part should be 
based on a standard system 
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4. The whole system should work in an existing 
Iab, so it is more an "evolution", not a "revolu
tion" 

2. Reaction 

The Ghemistry based on methane - the so called 
C1-chemistry - is one of the most intensively 
investigated fields of heterogeneaus catalysis. 
The revenues in Gase of a successful develop
ment would be huge, which is easily Gonfirmed by 
a Iook at the immense reservoir of natural gas. 
The big success is still not there but a combina
tion of an optimized catalyst and a new reactor 
technology - like miGrotechnology - could per
haps bring the breakthrough. A good review of the 
actual status can be found in [1]. 

The basic reaction is 

2 CH4 + 02 --> C2H4 + 2 H20 (-147 kJ/mol CH4) 

Of the many possible side reaGtions only two are 
given here to show the highly exotherrnie behav
ior of the system 

CH4 + 2 02 --> C02 + 2 H20 (-808 kJ/mol CH4) 

CH4 + 1.5 0 2 --> CO + 2 H20 (-524 kJ/mol CH4) 

where the enthalpies are estimated from the en
thalpies of formation applying standard condi
tions. 



3. Experimental 

Experimental setup 

The core of the experimental setup is the ceramic 
microreactor from the FZK which is put in an elec
trically heated oven. The gas is supplied via mass 
flow meters (Hitec). From the exit gas a constant 
stream is pumped through the sample valve of a 
GC (Perkin Eimer 8410). The sample valve as 
weil as the flow meters and the oven temperature 
are controlled with a Iab automation system 
(MSR-manager from HiTec/Zang). A schematic 
representation of the setup is shown in Figure 1. 

Data handfing 

The process cantrot system automatically runs an 
experimental plan which stands on a data file on a 
centrat file server and which is created in an 
EXCEL-worksheet - with Visuai-Basic-routines. 
The variables which can be changed at the mo
ment are: 

• flow rate of methane; 

• flow rate of air; 

• temperature of the oven; 

• time of one experiment. 

At the end of each experiment a GC-analysis is 
started. The GC-data are evaluated with the 
TURBOCHROME-software (Perkin Eimer), which 
writes a result file on the centrat file server. The 
components analyzed by the GC are H2, 0 2, N2, 

CO, CH4, C02, ethylene, ethane, acetylene and 
propane. 

The process cantrot system - which registers 
flows and temperatures continuously- also writes 

tJ-reactor 

Process Control 

a result file on the file server at the end of each 
experiment. The result files can then be evaluated 
automatically in an EXCEL-sheet, again with Vis
ual-Basic-routines. Whereas any program, which 
can be linked to OLL-files, can be included in 
these programs (e.g. FORTRAN- or C++-code), 
the planning and evaluation of the experiments 
can be as complex as wanted. 

At the moment the experimental planning consists 
of factorial designs in the variables mentioned 
above, the evaluation of the calculation of the 
conversions (methane, oxygen), the selectivities 
(ethylene, ethane, CO, C02) and the yield in re
spect to ethylene. As a Ge-analysis needs about 
20 minutes about 50-60 experiments can be done 
automatically with this configuration in 24h. 

Experiments 

At first the flow meter and the GC-analysis were 
calibrated. The final check was done performing a 
"blind run", in which no reaction took place. The 
blind conversions of oxygen and methane lay 
below 5% for the whole range of flows and 
CH4/02-ratios. A value which was considered to 
be sufficient for screening purposes. 

The next step consisted in doing experiments 
without a catalyst layer in the microchannels to 
check the homogeneaus part of the reaction. 
Then the same experimental plan was repeated, 
this time with a catalyst. 

The parameters of a typical experimental plan is 
shown in the Table 1. The time for each experi
mentwas 1 hour. 

Automated planning 
and evaluation 

Fig. 1: Schematic representation of experimental setup. 
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Table 1: Experimental plan 4. Result 

Temp. 
oc 

875 

875 

875 

875 
875 

875 
875 

875 

875 

950 

950 

950 
950 

950 

950 

950 

950 

950 

~ 
'0 
Q3 
·::;. 
Q) 
c: 
Q) 

>. 
..r:: -w 

0 
(<') 

0 
C\i 

q 
..... 

0 
0 

Air CH4 
sml/min sml/min 

1 2 

2.5 2 

4 2 

1 4 
2.5 4 

4 4 
1 6 

2.5 6 
4 6 

1 2 

2.5 2 

4 2 
1 4 

2.5 4 

4 4 

1 6 

2.5 6 

4 6 

new experiments 
Ahm06 ~ • 

1 

Ratio 
CHJ02 

11.6 

4.1 

2.5 

21.8 

7.8 

4.7 
32.1 

11.4 
7 

11.6 

4.1 

2.5 
21.9 

7.8 

4.7 

31.9 

11.4 

7 

. .._,. 

The experiments were evaluated with the Excel
sheets mentioned above. Looking at the charts in 
Figs. 2 to 4 it becomes evident that the conditions 
chosen for the first runs were not optimal. 

lt can be deduced from Figure 2 that: 

A clustering can be made with the total meth
ane flow as parameter. 

The difference between experiments with and 
without catalyst is rather small. 

The absolute value of the ethylene yield lies 
below 5%, a value below usual results. 

The dependence of the ethylene selectivity on the 
CHJ02 ratio shows a behavior which is in contra
dictiön to the textbooks viz. the selectivity de
creases with increasing CHJ02-ratio! This is 
shown in Figure 3 for the temperature of 875°C. 

An explanation to this behavior could be found, 
when the reactor was opened after the experi
ments. lt was evident that coke was formed under 
these conditions. A Iook at the C-balance, which 
is shown in Figure 4, confirms this. 

~atalyst, Ahm05 

<> 

'[J ·- .• __ 

\·. _ no catalyst, Ahm04 

--------------------------- __ :·_.~·.: ~--------- ~::~ :·,·-: ~-~-------------- ------ -~--------~ --- .: :-: ''·-·:.:_·:--::-----\----------------
' . . --- <> 

• • 0 
... \ . 

---------------------- --------------------- --\.:_~_-_-------- -------: , __ ------------- -------------------------------------.--------------

e 

6ml/min CH4 4ml/min CH4 2ml/min CH4 

0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 

Residence Time [sec] 

-
Fig. 2: Ethylene yield versus residence time measured for the OCM in a ceramic microreactor at 875 oc 
with catalyst (LiAI02 so/ gel1 ooooc- c/osed symbols) and without catalyst (open symbols). 
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Fig. 3: Ethylene se/ectivity versus methane excess measured for the OCM in a ceramic microreactor at 
875 oc with a LiA/02 cata/yst (so/ ge/1000°C}. 
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Fig. 4: C-balance error versus methane excess determined for the experiments performed in a ceramic 
microreactor at 875 oc with a LiA/02 cata/yst (so/ ge/1000°C). 
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5. Conclusion 

From the first experiments the following conclu
sions were drawn: 

1. the ceramic microreactor was successfully 
applied - without significant leaking - in a se
ries of high throughput catalyst tests per
formed at temperatures up to 1 ooooc 

2. unfortunately a Iot of coke was produced dur
ing the experiments, making a firm analysis of 
the results almost impracticable. Further ex
periments have to demonstrate which condi
tions will be suitable for analysis 

3. the homogeneaus part of the reaction should 
be reduced by dosing the feed gases in sepa
rate lines until the start of the microchannels 

4. the fluid dynamics of the microreactor should 
be revisited and when necessary be opti
mized 

5. the catalytic layer may not be as active as the 
same catalyst type in a fixed bed form and 
has to be optimized 

Point 2 could be easily solved using the informa
tion available about the reaction investigated. 
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More useful would be to improve the setup to
wards a closed loop system where the information 
of the analytical result is fed back to the process 
control and complex variables like residence time, 
conversion and selectivities could be chosen as 
input variables. 

Point 3 will be solved with the next generation of 
the microreactor. 

Point 4 and 5 are linked together. lt can not be 
said whether they can be solved during this pro
ject: 8oth problems have been identified as key 
success factors for microreactors also in other 
projects, their solution - especially the catalytic 
coating of the microchannels - is beyond the 
scope of this project. 

Literature 

[1] Baerns, M.; Buyevskaya, 0., "Simple Chemi
cal Processes Basedon Low Molecular-Mass 
Alkanes as Chemical Feedstocks", Catalysis 
Today 45 (1998) 13-22. 




