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Kurzfassung

Diamant weist auf Grund seines einzigartigen strukturellen Aufbaus ein iiberragendes
thermo-physikalisches Eigenschaftsspektrum auf. Durch den Fortschritt bei der synthetischen
Herstellung iiber CVD Verfahren gewinnt Diamant als Hochleistungswerkstoff in einer Viel-
zahl technischer Anwendungen an Bedeutung. Insbesondere kann die derzeitige Leistungs-
begrenzung bei Mikrowellenréhren (zum Beispiel bei Gyrotrons) mit dem Einsatz von CVD
Diamant als Ausgangsfenster durch dessen hohen Widerstand gegen thermisch induzierte
Rissbildung bei gleichzeitig niedrigen dielektrischen Verlusten tiberwunden werden.

In der vorliegenden Arbeit wurden die mechanische Festigkeit und die dielektrischen
Eigenschaften von (MPA-)CVD Diamantscheiben untersucht und die jeweiligen
mafgeblichen gefligespezifischen Einflussfaktoren identifiziert. Ausgehend von der Priifung
der Biegefestigkeit mittels der Kugel-auf-Ring Methode unter Variation des Bearbeitungs-
zustandes der Oberfliache, der Scheibendicke und der Priiforientierung wurde fiir unterschied-
liche Diamantqualitidten eine Analyse nach Weibull zur Bestimmung der charakteristischen
Festigkeitsparameter durchgefiihrt. Unter Verwendung offener Resonatoren mit hemis-
phérischer Spiegelgeometrie wurde der Einfluss der Temperatur und Frequenz auf die dielek-
trischen Eigenschaften von CVD Diamant untersucht sowie die Homogenitit der dielek-
trischen Verluste analysiert und quantifiziert. Zur Erlangung einer Gefiige-Eigenschaften
Korrelation wurden die Korngréfen aus Gefligeaufnahmen und der Anteil an nicht-diamant-
artig (spz—)gebundenem Kohlenstoff mit Hilfe der FT-IR-Ramanspektroskopie bestimmt.

Die charakteristische (Biege-)Festigkeit von CVD Diamant zeigte eine deutliche
Abhingigkeit sowohl von der Scheibendicke und von der (Priif-)Orientierung als auch von
der Korngréfe. Unter Berticksichtigung der Kornvergroberung mit steigender Dicke stellt die
laterale Korngrofe der zugbelasteten Seite die maf3gebliche Einflussgrofle dar. Die gefundene
Festigkeitsabnahme mit steigender Korngro3e wurde mit der Griffith-Theorie interpretiert und
eine hohe Risszihigkeit (K. = 5-6 MPam'?) abgeleitet. Fiir den Weibull-Modul wurden hohe
Werte mit m = 20 bestimmt.

Die Permittivitit von CVD Diamant erwies sich als im Wesentlichen unabhidngig von
der Temperatur, der Frequenz und dem jeweiligen Wert des dielektrischen Verlusttangens.
Die extremen Unterschiede in den dielektrischen Verlusten wurden quantitativ mit dem Anteil
an nicht-diamantartig (sp>-)gebundenem Kohlenstoff korreliert. Der Volumenanteil betrigt
bei Qualititen mit niedrigen Verlusten (tand = 107°) nur etwa 10°. Dieser zweiten Phase
konnten die charakteristische Temperatur- und Frequenzabhéngigkeit zugeordnet werden.
Diese vorherrschenden extrinsischen Verlustmechanismen konnen als dielektrische Relaxa-
tionen mit einer extremen Verbreiterung der charakteristischen Relaxationszeiten modelliert
werden, vergleichbar zu Resultaten fiir Materialien mit ungeordnetem oder stark gestortem
Kristallaufbau. Als entscheidender Einflussparameter fiir die Anwendung als Transmissions-
fenster wurde die laterale Verteilung der dielektrischen Verluste in einer CVD Diamant-

scheibe identifiziert.



Abstract

The influence of the microstructure on the mechanical strength and the
dielectric properties of CVD diamond.

Due to its unique structure diamond exhibits outstanding thermo-physical properties. Its
potential as a high performance material for wide-spread technical applications is
substantiated by continuous advances in synthetic manufacturing particularly by CVD
processes. Actually the power limitation of microwave tubes (for example gyrotrons) can be
overcome using CVD diamond for the output window as it offers high resistance against
thermal crack formation in combination with low dielectric losses

In this work the mechanical strength and the dielectric properties of (MPA-)CVD
diamond discs were investigated and the microstructural features that determine the measured
properties were identified. For bending strength data obtained with the ball-on-ring method
under varied test conditions (surface finish , thickness, test orientation and grain size),
Weibull analysis was carried out to determine the characteristic strength parameters for
different diamond grades. Hemispherical open resonators were used to investigate the
influence of temperature and frequency on the dielectric properties of CVD diamond and to
assess and quantify the homogeneity of the dielectric losses. To attain a correlation between
microstructure and properties the grain size was determined from images of the
microstructure and the amount of non diamond-like (sp’-) carbon was calculated from FT-IR-
raman Spectroscopy.

The bending strength of CVD diamond showed a distinct dependence on sample
thickness and test orientation as well as on grain size. Governed by the coarsening of the
grains with increasing thickness, the most decisive factor is the lateral grain size given at the
side subjected to tensile stress. The measured reduction of strength with increasing grain size
was interpreted in terms of the Griffith-theory and a high fracture toughness
(Kic = 5-6 MPam'?) was derived. The Weibull-modulus was found to be high with values
m = 20.

The permittivity of CVD diamond was essentially independent of temperature,
frequency and the individual dielectric loss value. The extreme differences in dielectric loss
were quantitatively correlated with the amount of non diamond like (sp’-) carbon. Its volume
fraction in diamond qualities with low dielectric losses (tand =~ 10”) amounted to about 107.
The characteristic temperature and frequency dependence of tand was related to this second
phase. The extrinsic loss mechanism could be modelled by relaxing dipols having an extreme
broadening of characteristic relaxation times, comparable to results for materials with a
disordered or strongly disturbed crystal structure. The actual lateral distribution profile of the
dielectric losses was identified as a critical parameter for the performance of a CVD diamond

disc as transmission window.
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Verwendete Formelzeichen

Symbol Einheit Erklirung

aj, a um Abmessung a; eines ellipsoidférmigen Anrisses
Apiam - Flache der Ramanlinie von Diamant

Agp - Fliche der breiten Ramanbande

brorr - Korrekturfaktor

c, Co ms”' Lichtgeschwindigkeit (im Vakuum)

C; - Volumenanteil der Phase 1

Cp Jg'K! spezifische Warmekapazitit

D mm Durchmesser der Probe

d um Scheibendicke

D Cm™ Verschiebungsdichte

da pm mittlere Scheibendicke

dks, dws um (Gesamt-)Materialabtrag von der Keimbildungs-/Wachstumsseite
Dr 4 pum Aquivalentdurchmesser

Dk Hertz um Durchmesser der Hertzschen Kontaktfldche
dkG, dkgx  pm mittlere kolumnare/laterale Korngrofle
Dxugel mm Durchmesser der Kugel

Dy, Dy mm Durchmesser planer/sphirischer Spiegel
DRing mm Durchmesser des Auflagerrings

E V/m elektrische Feldstirke

E GPa E-Modul

Ebiam, Exugel GPa E-Modul der Probe/Kugel

F N Bruchwahrscheinlichkeit

f GHz Frequenz

Fo GHz Resonanzfrequenz des leeren Resonators

F; - Versagenswahrscheinlichkeit fiir i-ten Rang
Fm GHz Resonanzfrequenz des beladenen Resonators
Froax N Hochstkraft bei Bruch

FWHM cm’ Halbwertsbreite der Diamantlinie

hg um Mittendurchbiegung

i - Rang

Kie MPam'? Risszdhigkeit

Ksym - Symmetrieparameter der kumulativen Haufigkeitsverteilung
L mm Spiegelabstand

Lg um Lange der Geraden

m - Weibull-Modul

My - korrigierter Weibull-Modul

N - Probenanzahl

Na - Anzahl der halben Wellenldngen

ng - Anzahl der Schnittpunkte mit Korngrenzen
Py MW eingestrahlte Leistung der Millimeterwelle
Pabs MW absorbierte Leistung im Fenster

Q - Giite

q - Modenindex

Qo - Giite des leeren Resonators
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Einleitung 1

1 Einleitung

Die kontrollierte Kernfusion nach dem Vorbild der Sonne stellt eine nahezu unerschopfliche
Energiequelle fiir zukiinftige Generationen dar. Die Energiegewinnung beruht dabei auf der
exothermen Verschmelzung von Wasserstoffisotopen zu Helium. Im magnetisch
eingeschlossenen Wasserstoffplasma liegen die Atomkerne und Elektronen getrennt
voneinander vor. Die zur Ziindung des Plasmas notwendige Energie der Atomkerne entspricht
auf einer Temperaturskala etwa 100 Millionen Grad [1]. Fiir die Fusionsexperimente der
nichsten Generation (ITER, Wendelstein7-X) sind deshalb Plasmaheizsysteme (Electron
Cyclotron Resonance Heating, ERCH) notwendig, die im Dauerstrichbetrieb (Continous
Wave, CW) Millimeterwellenleistungen im Megawattbereich (10-50 MW) bei 110-170 GHz
bereitstellen [2]. Die Kosten und die Komplexitit des Gesamtsystems konnen durch Hoch-
leistungsoszillatoren - so genannte Gyrotrons - begrenzt werden, wenn diese mit
1-2 MW (CW) jeweils zur Gesamtleistung beitragen. Die Transmissionsfenster, durch die die
Millimeterwellenleistung einerseits aus dem Gyrotron ausgekoppelt und andererseits durch
die Toruswand in das Plasma eingekoppelt wird, stellen bis heute die leistungsbegrenzenden
Komponenten dar. Die Ursache hierfiir liegt in der anspruchsvollen Anforderung an die
thermophysikalischen, mechanischen und dielektrischen Eigenschaften des Fenstermaterials,
fir das sehr niedrige dielektrische Verluste mit gleichzeitig hohem Widerstand gegen
thermisch induzierte Rissbildung bendtigt werden. In der Vergangenheit wurden Fenster-
konzepte mit unterschiedlichen Materialien entwickelt, jedoch gelang nur fiir Saphir und
hochresistives Silizium (Au dotiert) die Demonstration der prinzipiellen Realisierbarkeit fiir
1 MW (CW), aber nur in Verbindung mit einer aufwendigen Fensterkiihlung bei tiefen
Temperaturen.

Im Hinblick auf seinen Widerstand gegen thermisch induzierte Rissbildung weist Diamant ein
tiberragendes Eigenschaftsspektrum auf [3,4]. Auf Grund seiner homdopolaren Struktur und
der groBen elektronischen Bandliicke sollte (perfekter) Diamant theoretisch nur extrem
niedrige dielektrische Verluste aufweisen. Erstmals Mitte der neunziger Jahre konnte der
Nachweis von zumindest mittleren dielektrischen Verlusten an kleinen synthetischen poly-
kristallinen Diamantscheiben, die {iber das MPACVD (Microwave Plasma Assisted Chemical
Vapour Deposition) Verfahren hergestellt wurden, erbracht werden [5,6]. In den letzten fiinf
Jahren erfolgte dann eine Materialentwicklung hin zu niedrigen dielektrischen Verlusten be-
gleitet von Untersuchungen zum Verstindnis anderer relevanter Eigenschaften fiir das
Fenster: die thermische Leitfahigkeit und die mechanische Festigkeit. Erst durch den kiirzlich
erzielten Fortschritt in der CVD Technologie und der damit verbundenen Verfiligbarkeit von
groBflachigen (>4 Zoll) Diamantscheiben mit Dicken im Millimeterbereich [7,8] erdffnete
sich der Weg zu einem Hochleistungstransmissionsfenster, das den Durchtritt von 2 MW im
Dauerstrichbetrieb unter Einsatz einer konventionellen Kiihltechnik nahe Raumtemperatur
(RT) erlaubt [9].



2 Einleitung

1.1 Werkstoffkundliche Grundlagen

Kohlenstoffatome kénnen Bindungen untereinander eingehen, so dass im Idealfall Stoffe vor-
liegen, die ausschlieflich aus Kohlenstoffatomen aufgebaut sind. Diese Werkstoffe des
elementaren Kohlenstoffs weisen auf Grund ihrer Struktur und der Auspriagung des kovalen-
ten Bindungsanteils stark unterschiedliche Eigenschaften auf. Die wichtigsten kristallinen

Modifikationen des elementaren Kohlenstoffs sind Graphit und Diamant.

1.1.1 Die wichtigsten Modifikationen des Kohlenstoffs

Graphit ist bei Raumtemperatur und Normaldruck die thermodynamisch stabile Modifikation
des Kohlenstoffs, in der die Kohlenstoffatome sp*-hybridisiert vorliegen. In Bild 1.1 a ist die
Kristallstruktur des Graphits dargestellt. Innerhalb der parallelen Schichten aus hexagonal
angeordneten Kohlenstoffatomen liegen starke kovalente 6-Bindungen mit einer Bindungs-
lange von 0,141 nm vor. Zwischen den Schichten, die alternierend versetzt mit einer Stapel-
folge ABABAB angeordnet sind, besteht nur eine schwache delokalisierte m-Bindung
(Van der Waals-Bindung) mit einer Bindungslinge von 0,335 nm [10] Aufgrund dieser
Bindungsstrukturen unterscheiden sich die physikalischen Eigenschaften parallel und senk-

recht zu den Schichtebenen deutlich.

)]

0,670 nm

Bild 1.1 :  Schichtgitterstruktur von Graphit (a) und kubische Kristallstruktur von Diamant
(b) [11].

Diamant ist bei Raumtemperatur und Normaldruck die thermodynamisch metastabile Phase
des Kohlenstoffs, jedoch ist eine sehr hohe Aktivierungsenergie zur Umwandlung in die
stabile Modifikation notwendig [12] Bild 1.1 b zeigt die Kristallstruktur von Diamant, in der
der Kohlenstoff immer sp’-hybridisiert vorliegt. Jedes Kohlenstoffatom wird jeweils von vier
weiteren tetraedrisch koordiniert (Bindungswinkel 109°28°). Die Bindungen sind alle
gleichwertig mit einer Bindungsldnge von 0,154 nm. Die Kristallstruktur ergibt sich aus zwei

kubisch fldchenzentrierten Untergittern, die entlang der Raumdiagonalen um ein Viertel der
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Gitterlinge gegeneinander verschoben sind. Auf Grund der sehr kompakten, hoch-
symmetrischen Kristallstruktur mit rein kovalenten Bindungen weist Diamant eine Vielzahl
tiberragender physikalischer Eigenschaften auf (Tabelle 1.1). Besonders bemerkenswert sind
die hochste Harte und Warmeleitfahigkeit (bei RT) von allen Festkorpermaterialien, die guten
elektrischen Isolatoreigenschaften mit grofer Bandliicke, sowie die ausgezeichnete breit-
bandige Durchlissigkeit fiir elektromagnetische Wellen vom IR- bis hin zum UV-Bereich. In
chemischer Hinsicht verhidlt sich Diamant duferst inert gegeniiber Sduren und Laugen. In
Sauerstoffatmosphére setzt eine Oxidation etwa bei 600°C ein, in Inertatmosphére ist Diamant
bis ca. 1500°C stabil.

Eigenschaft
Dichte p, gcm'3 3,52
Hirte, GPa >80
E-Modul E, GPa > 1000
o N RT 2000
Wirmeleitfahigkeit A, Wm™ K’
500 °C 750
_ 6o RT 1
therm. Ausdehnungskoeffizient o, 10™-K
500 °C 4
spezifische Warmekapazitit c,, J g'lK'1 RT 0,52
Bandliicke €g, eV RT 5,4

Tabelle 1.1: Eigenschaftsspektrum von Diamant [13-16].

Auf Grund dieses einzigartigen Eigenschaftsspektrums kann Diamant in vielfdltigen An-
wendungen Einsatzmoglichkeiten und —bedingungen anderer Werkstoffe bei weitem iibertref-
fen. In einigen Anwendungen stellt Diamant gar den einzig verwendbaren Werkstoff dar.
Demgegeniiber steht die Verfiigbarkeit dieses Stoffes. Naturdiamanten sind selten und teuer
und nur auf kleine Abmessungen begrenzt. Der grofBte, nicht als Schmuckstein, sondern in
einer technischen Anwendung eingesetzte Naturdiamant kam in der Raumfahrt (Venussonde
Pioneer, 1979) zum Einsatz und war 18,2 mm x 2,8 mm grof3 [17]. Die meisten Natur-
diamanten enthalten durch die geologische Entstehungsgeschichte Verunreinigungen, wobei
sie anhand des Anteils und der Art der Stickstoffverunreinigung klassifiziert werden: Typ I
mit Stickstoff (Typ la: Stickstoff in Form von Aggregaten eingebaut, 98 % aller Natur-
diamanten; Typ Ib: Stickstoff substitutionell eingebaut) und Typ II mit kaum nachweisbarem
Stickstoffanteil (Typ Ila: reinste Form von Diamant, Isolator; Typ IIb: Bor-Verunreinigungen
dominieren, p-Leitfdhigkeit). Naturdiamant kommt im technischen Bereich hauptséchlich in
Schleif-, Bohr- und Schneidwerkzeugen zum Einsatz. Andere Anwendungsgebiete sind auf

Grund der Verfiigbarkeits- und Kostenproblematik schwer zugénglich. Allerdings wird das



4 Einleitung

Interesse an der kiinstlichen Synthese von Diamant heute sicherlich vorwiegend durch das
technische Anwendungspotential getragen. Erstmals konnte Mitte dieses Jahrhunderts die
synthetische Herstellung iiber ein aufwendiges Hochdruckverfahren realisiert werden [18].
Entscheidende Fortschritte Anfang der achtziger Jahre bei der Niederdrucksynthese von
(polykristallinem) Diamant erdffneten durch die Weiterentwicklung dieses Synthese-
verfahrens immer neue Anwendungsfelder fiir den Werkstoff Diamant.

Auf einigen Anwendungsgebieten — beispielsweise bei Verschleiflschutzschichten — konnte
durch die zielgerichtete Abscheidung diamantartiger Kohlenstoffschichten (Diamond-Like
Carbon, DLC) ein Werkstoff mit diamantédhnlichen Eigenschaften hergestellt werden [19].
Durch die Anwendung von Verfahren der physikalischen Abscheidung aus der Gasphase
(Physical Vapor Deposition, PVD) und ionenstrahlgestiitzter Abscheideverfahren wurden
Diinnschichten erzeugt, die sich durch hohe Hértewerte, hohe VerschleiBwiderstdinde und
niedrige Reibungskoeffizienten sowie eine gute chemische Bestindigkeit auszeichneten
[20-22].

1.1.2 Synthetische Herstellung und Anwendung von Diamant

Das Phasendiagramm von Kohlenstoff zeigt, dass Diamant erst bei hohem Druck und hoher
Temperatur die stabile Modifikation von Kohlenstoff ist [23]. Dementsprechend gelang im
Jahre 1955 die erstmalige kiinstliche Synthese von Diamant {iber das Hochdruck-Hoch-
temperatur-Verfahren (High Pressure High Temperature, HPHT). Normalerweise werden
mit diesem Verfahren bei typischerweise ca. 1600°C und 5-6 GPa nur wenige hundert
Mikrometer grof3e Diamanteinkristalle synthetisiert, die hauptsdchlich fiir Schleif-, Bohr- und
Schneidzwecke Anwendung finden. Die Synthese groBer Diamanteinkristalle ist auf Grund
des hohen technologischen Aufwands, des langwierigen Prozesses und der geringen Ausbeute
extrem teuer. Beispielsweise dauerte die Herstellung eines sehr groflen, 14 Karat (=2,8 g)
schweren Diamanten iiber 500 Stunden [12].

Eine Alternative zur Herstellung von grof3flachigen synthetischen, jedoch polykristallinen
Diamanten stellt die chemische Abscheidung aus der Gasphase (Chemical Vapor Deposition,
CVD) dar, iiber die erstmals 1969 berichtet wurde. Speziell in den letzten 15 Jahren wurden
hier grofle Fortschritte hinsichtlich der Diamantqualitit und Abscheiderate erzielt [24]. Bei
CVD Verfahren wird {iiblicherweise bei niedrigem Druck (< 1 bar) in einer Atmosphére aus
vorwiegend Wasserstoff (bis zu einem Anteil von 99 %), einem kohlenstofthaltigem Gas (z.B.
Kohlenwasserstoffe CHs, C;Hs) und eventuell weiterer gasformiger Additive auf einem
heilen Substrat Kohlenstoff abgeschieden. Unter diesen Bedingungen wire Graphit die
stabile Modifikation des Kohlenstoffs, jedoch wird auf Grund der Prozessgaschemie der
Diamant gegeniiber dem Graphit stabilisiert (metastabile Abscheidung). Hierfiir muss das

Prozessgas durch die Dissoziation des Wasserstoffs und durch die Bildung von Kohlenstoft-
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radikalen aktiviert werden. Im Hinblick auf die Art der Prozessgasaktivierung konnen die
Syntheseverfahren grob in zwei Gruppen eingeteilt werden: thermische CVD Verfahren und
Plasma-CVD Verfahren. Bei den thermischen Verfahren sind am verbreitetsten die Hot
Filament CVD (HFCVD) und die Flammensynthese (Combustion Flame Deposition, CFT).
Zu den wichtigsten Plasma-CVD Verfahren gehoren die DC Arc Jet CVD (DC-AJCVD) und
vor allem die Microwave Plasma Assisted CVD (MPACVD) [25,26]. Ein ausfiihrlicher Uber-
blick iiber die spezifischen Charakteristika dieser und weiterer CVD Verfahren ist in [27]

gegeben.
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Bild 1.2:  Prinzip des MPACVD Verfahrens (a) und Wirkungsmechanismen des atomaren
Wasserstoffs bei der Abscheidung: Umwandlung der Hybridisierung von sp
nach sp’ (b) und Erzeugung von ungesittigten sp’-Bindungsplitzen (c)

[26,28,29].

Fiir die vorliegende Arbeit war das MPACVD Verfahren von speziellem Interesse. Zum einen
kann mit diesem Syntheseverfahren eine Diamantqualitit abgeschieden werden, die
vergleichbare Eigenschaften (z. B. breitbandige optische Transparenz und Wirmeleitfahig-
keit) aufweist, wie die von natiirlichem einkristallinem Diamant des Typs Ila. [5]. Zum
anderen wurden nur an Probenmaterial, das iiber dieses Verfahren hergestellt wurde, niedrige
dielektrische Verluste (tand < 10™) nachgewiesen [5,6]. Fiir das MPACVD Verfahren wurde
eine Reihe von Reaktortypen entwickelt, die sich hinsichtlich ihres Designs und folglich des
verwendeten Modentyps unterscheiden. Die bekanntesten sind tubulare Reaktoren (mit der
TE;o-Mode fiir Rechteckhohlleiter) und TMy,-Plasmareaktoren (mit der TM,;-Mode im
zylindrischen Hohlleiter). Die neueste Entwicklung auf diesem Gebiet stellt ein kommerziell
erhéltlicher, ellipsoidformiger (Multimoden-)Reaktor dar, mit dem eine groBflichige

Diamantabscheidung auf Substraten mit einem Durchmesser bis zu 6 Zoll moglich ist [30,31].
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Diese MPACVD Reaktortypen basieren alle auf dem gleichen Grundprinzip, das in Bild 1.2 a
schematisch dargestellt ist.

Die in den Reaktor eingekoppelte Mikrowellenleistung (typischerweise bei den ISM-Frequen-
zen 915 MHz oder 2,45 GHz) bringt das Prozessgas in den Plasmazustand. Die auf der
Substratoberfldche auftreffenden aktivierten Gasteilchen konnen dort, je nach den gewéhlten
Abscheidebedingungen (Gaszusammensetzung, Temperatur, Druck, Substrat) zu einer
Diamantabscheidung fiihren. Auf einer Vielzahl von unterschiedlichen Substratmaterialien
gelang die Abscheidung von Diamant; typische Substratmaterialien sind Si, Mo, Ta, SiC.

Fiir die bevorzugte Abscheidung von Diamant gegeniiber Graphit spielt der atomare Wasser-
stoff eine entscheidende Rolle. Neben der Erzeugung freier Kohlenwasserstoffradikale in der
Gasphase bewirkt der atomare Wasserstoff eine selektive Atzung des sp’-gebundenen
Kohlenstoffs. Wie in Bild 1.2 b dargestellt, bricht atomarer Wasserstoff eine Doppelbindung
auf, das heift die Hybridisierung wird von sp® nach sp’ iiberfiihrt. Bei diesem Vorgang ent-
steht eine ungesittigte sp’-Bindung (,dangling bonds®), die durch die Moglichkeit der weite-
ren Anlagerung von neuen Kohlenstoffradikalen fiir das Diamantwachstum von entscheiden-
der Bedeutung ist. Entsprechende nicht gesittigte sp’-Bindungsplitze kénnen auch durch die
Rekombination von atomar gebundenem Wasserstoff mit einem freien Wasserstoffatom

erzeugt werden (Bild 1.2 c).

Bild 1.3:  Simulation des selektiven Wachstums eines polykristallinen Diamantfilms

[32,34]. (Koordinaten X und Y auf den mittleren Keimabstand d, normiert)

Auf Fremdsubstraten abgeschiedener CVD Diamant ist durch eine sdulenartige polykristalline
Struktur gekennzeichnet, die durch einen (Keim-)Auslesemechanismus beim Aufwachsen der
Schicht erkldrt werden kann [32,34]. In der Keimbildungsphase (heterogene Keimbildung)
entstehen auf dem Substrat einzelne freistehende, willkiirlich orientierte Nukleationskeime
(Bild 1.3). Insbesondere durch eine mechanische Substratvorbehandlung (Politur) mit

Diamantpulver konnten hohe Keimdichten erzielt werden. Die Nukleationskeime wachsen zu
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kleinen Kristallen heran, wobei die Form dieser Kristalle durch die relative Wachstums-
geschwindigkeit auf {100} und {111} Flachen bestimmt wird [33,34]. Aus den relativen
Wachstumsgeschwindigkeiten, die von den jeweiligen Abscheidebedingungen bestimmt
werden, ergibt sich die Richtung des schnellsten Wachstums. Die Kristalle wachsen solange
weiter bis sich eine geschlossene Schicht auf dem Substrat gebildet hat. Von diesem Zeit-
punkt an werden die Kristalle mit der geringsten Wachstumsgeschwindigkeit senkrecht zur
Substratoberfldche von ihren Nachbarn tiberwachsen (Bild 1.3). Mit steigender Dicke ,iiberle-
ben‘ so nur die Kristalle bzw. Kdorner, die bei den gegebenen Abscheidebedingungen die
hochste Wachstumsgeschwindigkeit senkrecht zum Substrat aufweisen. Durch diesen
(Keim-)Ausleseprozess kommt es mit steigender Dicke der Diamantschichten zu einer all-
méhlichen Vergroberung der Korner an der Wachstumsoberfliche (Bild 1.3). Die
Topographie der Wachstumsoberflache wird ebenfalls durch diesen Ausleseprozess bestimmt.
Hierbei sind sowohl sehr raue Oberflachen (beispielsweise bestehend aus spitzen Pyramiden)

bis hin zu relativ glatten {100} facetierten Oberflachen moglich [35].

Entwicklungs- AR B thermische Leit- | breitbandige elektronische
stand schaften fahigkeit Transparenz Eigenschaften
(Hérte)
Schneid- bzw.
kommerzialisiert Abrichtwerkzeug, Wirmesenke
Lautsprecher-
membran
in naher Zukunft Oberflachen-
kommerziell wellenfilter Fenster
erhaltlich (SAW)
zukiinftige M1kroel§ktr0- Lithographie- Ha'I ble'1 ter-
Moglichkeiten mechanische maske apphkaugnen,
Systeme (MEMYS) Feldemitter

Tabelle 1.2: Anwendungen von CVD Diamant und deren Entwicklungsstand, geordnet nach

den zugrundeliegenden Eigenschaften [37-40].

Um freistehende Diamantscheiben zu erhalten, miissen die abgeschiedenen Schichten von
dem Substrat abgelost werden. Hierbei wird die chemische Inertheit von Diamant ausgenutzt
und das Substrat mit geeigneten aggressiven Medien zersetzt. Die jetzt freistehenden
Diamantscheiben weisen auf der Keimbildungsseite eine relativ glatte Oberflache auf, ent-
sprechend der Oberfldchenqualitit des Substrats. Die Wachstumsseite dagegen muss fiir viele
Anwendungen nachbearbeitet werden. Typische Verfahren sind hier mechanisches Schleifen

und Polieren mit Diamantsuspensionen, Laserglitten [36] und die chemische Glittung
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(Oxidation durch Kaliumnitrat). Zur abschliefenden Formgebung fiir spezifische Anwen-
dungen wird Laserschneiden verwendet.

Einen Uberblick iiber Anwendungen von CVD Diamant, geordnet nach den zugrundeliegen-
den Eigenschaften und deren Entwicklungsstand, ist in Tabelle 1.2 gegeben. Speziell die Ent-
wicklung von Produkten, bei denen die hohe Hérte bzw. Steifigkeit und die hohe Wirmeleit-

fahigkeit von Diamant genutzt werden, sind weit fortgeschritten.

1.2 Versagensverhalten von keramischen Werkstoffen

Auf Grund seines Werkstoffverhaltens unter mechanischer Belastung kann polykristalliner
CVD Diamant der Gruppe der keramischen Werkstoffe zugeordnet werden. Hier verhélt sich
CVD Diamant, hauptsdchlich bedingt durch seine stark kovalente Bindungsstruktur und den
polykristallinen Gefligeaufbau, wie eine typische Keramik. Die wichtigsten Versagensarten
von Keramiken im interessierenden Temperaturbereich nahe RT sind: Sprédbruchversagen,
unterkritisches Risswachstum unter statischer Belastung und zyklische Ermiidung [41]. Fiir
diese Arbeit war das spontane Werkstoffversagen durch Sprodbruch von Interesse, das in
Bild 1.4 a in einem charakteristischen Spannungs-Dehnungs-Diagramm dargestellt ist. Die
Sprodigkeit keramischer Werkstoffe ist durch ihren geringen Widerstand gegen Rissausbrei-
tung bedingt. Typischerweise zeigen keramische Werkstoffe eine wesentlich hohere

Empfindlichkeit gegen Zugbelastungen im Vergleich zu Druckbelastungen.

a) b)
elastische Verformung
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S i bruch =
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Bild 1.4:  Charakteristisches  Last-Verformungs-Diagramm  (Spannungs-Dehnungs-
Diagramm) fiir ein Werkstoffversagen durch Sprodbruch (a) und schematische
Darstellung des  Weibull-Diagramms  fiir ~ zwei  unterschiedliche

Festigkeitsverteilungen (b).
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Charakteristisch fiir ein sprodes Verhalten ist, dass sich an den Bereich der elastischen Ver-
formung direkt das Werkstoffversagen durch Bruch anschliet, ohne dass zuvor plastische
Verformung eintritt. Prinzipiell setzt sich der Sprodbruch aus der Risseinleitung an einem
Anriss im Werkstoff und der anschlieBenden Rissausbreitung zusammen. Grof3e, im Gefiige
vorhandene Fehler, wie zum Beispiel Einschliisse, Poren, (Mikro-)Risse oder Oberfldchen-
defekte (z. B. Riefen), stellen den Ausgangspunkt der Risseinleitung dar. Die Rissausbreitung
kann mit sehr hoher Geschwindigkeit und in polykristallinen Materialien entweder inter-
kristallin oder transkristallin erfolgen. Dabei ist unter einem interkristallinen Bruch, die
Rissausbreitung entlang von Korngrenzen(-flichen) zu verstehen, wogegen beim trans-
kristallinen Bruch die Ausbreitung durch die Kérner hindurch auf Spaltfldchen verlduft.

Im Gegensatz zu den meisten Metallen, bei denen die mechanische Festigkeit durch plastische
Forménderungen dominiert wird, wird die Festigkeit von keramischen Werkstoffen durch die
im Werkstoff vorhandene Fehlerverteilung bestimmt. Keramisches Werkstoffversagen (und
damit auch Bauteilversagen) geht von einem einzelnen, unter der gegebenen Belastung
kritischen Fehler im Gefiige aus. Die Streuung bzw. die Verteilung dieser Fehler im Werk-
stoff bewirkt deshalb auch eine wesentlich stirkere Streuung der Festigkeitswerte im Ver-
gleich zu Metallen. In den meisten Fillen kann die Verteilung der Festigkeit von keramischen
Werkstoffen mit einer zwei-parametrigen Weibull-Verteilung nach Gleichung 1.1 beschrieben
werden [42].

F(GC):I—expl—(z: ]m] 11

mit: F = Bruchwahrscheinlichkeit
6. =  Bruchfestigkeit
Gy = charakteristische Festigkeit
m = Weibull-Modul

Hierbei bezeichnet F(c.) die Wahrscheinlichkeit, dass eine Probe oberhalb von G, spontan
versagt. Die Weibull-Parameter, die charakteristische Festigkeit 6, und der Weibull-Modul m,
beschreiben dabei vollstindig die Streuung der Festigkeit eines Werkstoffs. Die anschauliche
Darstellung dieser Parameter erfolgt in einem so genannten Weibull-Diagramm wie in
Bild 1.4 b gezeigt. Zur Erlangung eines Weibull-Diagramms miissen die ermittelten
Bruchfestigkeiten (fiir eine geniigend grofle Anzahl von Proben) in aufsteigender Reihenfolge
sortiert und je nach Rang mit einer Bruchwahrscheinlichkeit belegt werden (vgl. hierzu auch
Kapitel 2.4.2). Im Weibull-Diagramm ist die Bruchwahrscheinlichkeit In(In(1/(1-F))) in
Abhingigkeit von der Bruchfestigkeit In 6, aufgetragen. Die charakteristische Festigkeit 6 ist
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bei In(In(1/(1-F))) =0 gegeben und der Weibull-Modul entspricht der Steigung der Aus-
gleichsgeraden. Nach der Norm ist fiir die Bestimmung der Weibull-Parameter das numeri-
sche Maximum-Likelihood-Verfahren zu verwenden [43].

Exemplarisch sind in Bild 1.4 b zwei Verteilungen gezeigt, denen zwar die gleiche
charakteristische Festigkeit ) zuzuweisen ist. Jedoch unterscheiden sie sich deutlich in der
Steigung der Ausgleichsgeraden, gegeben durch den jeweiligen Weibull-Modul. Ein Werk-
stoff mit einem hohen Weibull-Modul, was einer groBen Steigung der Geraden in der
Weibull-Darstellung entspricht, zeichnet sich durch eine geringe Streuung der Festigkeits-
werte aus. Typische Werte fiir den Weibull-Modul keramischer Werkstoffe von guter Qualitat
liegen bei m > 10. Die charakteristische Festigkeit 6y weist eine systematische Abhéngigkeit
von der GroBle des (hochbelasteten) Probenvolumens auf, da die Wahrscheinlichkeit fiir das
Auftreten von kritischen Gefiigefehlern mit steigendem Proben- bzw. Bauteilvolumen
zunimmt. Um diese Volumenabhéngigkeit explizit zu beriicksichtigen, kann Gleichung 1.1

umgeschrieben werden zu [42]:

F:l—exp _l Gc 1.2
VO GV

mit: V. = (Proben-)Volumen
Vo = Einheitsvolumen
oy =  volumenunabhéngige Festigkeit

Sind anstelle von Volumenfehlern Oberflachenfehler fiir die Risseinleitung verantwortlich, so
miissen in Gleichung 1.2 die VolumengroBen durch Oberfldchengroflen ersetzt werden. Liegt
eine inhomogene Spannungsverteilung vor, miisste ein effektives Volumen anstelle des
(Proben-)Volumens V bzw. eine effektive Oberflache beriicksichtigt werden. Durch diese
Volumen- bzw. Oberflichenabhingigkeit der Festigkeit wird die Vergleichbarkeit von Ergeb-
nissen aus verschiedenen Untersuchungsverfahren erschwert. Fiir die Auslegung von kerami-
schen Bauteilen anhand von Festigkeitsuntersuchungen miissen neben der erwéhnten Skalie-
rung beziiglich des Volumens bzw. der Oberfldche auch das individuelle Belastungsprofil des
Bauteils sowie ein gewisser Sicherheitsfaktor in die Berechnung eingehen.

Fiir die Festigkeitsuntersuchungen keramischer Werkstoffe hat sich der 4-Punkt-Biegeversuch
als glinstig erwiesen und wurde in einer entsprechenden Norm definiert [44]. Die in dieser
Norm vorgeschriebenen Werkstoffproben sind stibchenformig mit den Abmessungen
3 x 4 x 45 mm’. Bei neuartigen Herstellungsverfahren fiir Hochleistungswerkstoffe sind diese
geforderten Probenabmessungen teilweise iiberhaupt nicht oder nur sehr schwer erreichbar.
Zudem muss auch die Entwicklung hin zu einer Miniaturisierung von Bauteilen beachtet

werden, wie sie beispielsweise in der Mikrosystemtechnik oder Medizintechnik gefordert ist.
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Die notwendigerweise erfolgte Entwicklung von miniaturisierten Verfahren zur Festigkeits-
messung orientiert sich meistens an den Priifverfahren auf makroskopischer Ebene. So ent-
standen unter anderem der miniaturisierte 3- und 4-Punkt Biegeversuch und Kugel-auf-Ring
Versuch. Erst durch solche Verfahren wurden mechanische Festigkeitsuntersuchungen an
einigen Werkstoffen tiberhaupt moglich. Aullerdem erlaubten diese Verfahren Werkstoffe in
anwendungsrelevanten Abmessungen zu testen und somit den Einfluss der Miniaturisierung
zu quantifizieren. Prinzipiell wére durch die deutlich kleineren belasteten Volumina eine
merkliche Festigkeitssteigerung zu erwarten, sofern die kritische Fehlerverteilung, die zum
Materialversagen fiihrt, unveridndert bleibt. Jedoch fillt die erwartete relative Festigkeits-
erhohung durch die Miniaturisierung wesentlich geringer aus, da hauptsidchlich durch das
formgebende Bearbeitungsverfahren zusitzliche kritische Oberflichenfehler in den Werkstoff
eingebracht werden [45]. Bis heute liegen noch keine genormten Bedingungen fiir diesen
Mikrobereich beziiglich der zu verwendenden Priifverfahren oder Probenabmessungen vor.
Die jeweils gewidhlten Bedingungen werden deshalb hauptsidchlich von der spiteren An-
wendung und von der Verfiigbarkeit des Probenmaterials, sowohl hinsichtlich der Form, den

Abmessungen und auch der Anzahl, bestimmt.

1.3 Grundlagen dielektrischer Eigenschaften

Unter einem idealen Dielektrikum ist ein Material zu verstehen, in dem eine elektro-
magnetische Welle unbegrenzt ausbreitungsfahig ist. Im Gegensatz hierzu sind ideale Leiter
anzufiihren, die ein Eindringen einer elektromagnetischen Welle verhindern und diese reflek-
tieren. Im realen Dielektrikum breitet sich die elektromagnetische Welle mit einer vom
Material abhingigen Geschwindigkeit, jedoch mit einer durch Absorption im Material
geddmpften Feldstdrke, aus. Von speziellem Interesse sind Dielektrika mit moglichst geringer
Absorption bzw. niedrigen dielektrischen Verlusten im Hochstfrequenzbereich. Im interessie-
renden Frequenzbereich zwischen 10 GHz und 150 GHz liegen dabei die zugehorigen
Wellenldngen im Bereich von ca. 30 mm bis 2 mm.

Bei der Ausbreitung einer elektromagnetischen Welle in einem Dielektrikum tritt diese grund-
sdtzlich mit den geladenen Bestandteilen des Materials in Wechselwirkung. Durch das elektri-
sche Feld werden die (orts-)gebundenen Ladungstriger ausgerichtet und das Material polari-
siert. Die Kenngrof3e, die das dielektrische Materialverhalten beschreibt, ergibt sich aus dem
Verhiltnis der Verschiebungsdichte D zur elektrischen Feldstirke E und wird als komplexe
Dielektrizititszahl €* bezeichnet. Die komplexe Dielektrizititszahl ist ein Tensor zweiter
Stufe, der das anisotrope Ausbreitungsverhalten einer elektromagnetischen Welle im Material

charakterisiert.
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D 1.3
g E
mit: D = Verschiebungsdichte
E = elektrische Feldstarke
& = elektrische Feldkonstante

o™
Il

komplexe Dielektrizitdtszahl

Fiir viele Materialien ist die Anzahl der drei unabhdngigen Elemente im diagonalisierten
Tensor auf Grund der Symmetrieeigenschaften ihrer Kristallgitter reduziert. Beispielsweise
haben Saphir und Quarz mit einer trigonalen Kristallstruktur nur zwei unabhéngige Elemente.
Diese beiden Tensorelemente konnen bei Messungen im ordentlichen bzw. im auller-
ordentlichen Strahl getrennt voneinander bestimmt werden. Bei kubischer Symmetrie des
Kristalls, wie beispielsweise in Silizium und Diamant, sind alle Elemente im diagonalisierten
Tensor gleich, so dass Gleichung 1.3 in diesem Fall eine skalare Beziehung ist. Auch die
komplexe Dielektrizititszahl €* ist folglich ein Skalar und gegeben durch Gleichung 1.4.
Entsprechendes gilt fiir isotrope polykristalline Materialien. Das Verhiltnis des Verlust-
faktors €” zur Permittivitit €, in Gleichung 1.5 wird als dielektrischer Verlusttangens tand
bezeichnet und ist anschaulich das Verhiltnis von dissipierter Energie im Dielektrikum pro
Schwingungsintervall zur mittleren gespeicherten Energie. Mit den Parametern Permittivi-
tite, und dielektrischer Verlusttangens tand kann das dielektrische Materialverhalten

makroskopisch vollstandig beschrieben werden.

g =g +ig” = ¢ (1 +itand) 1.4
tan O = 8—” 1.5
81_
mit: € = Permittivitat
g" = Verlustfaktor
tand = dielektrischer Verlusttangens

Die Permittivitdt ist iiber die Clausius-Mossotti-Beziechung mit der mikroskopischen
Polarisierbarkeit des Kristalls verbunden und stellt eine materialspezifische Kenngrof3e dar,
die grundsitzlich von der Frequenz und der Temperatur abhéngig ist [46]. Bei Materialien mit
niedrigen Verlusten ist die Frequenzabhingigkeit der Permittivitdt auf Grund prinzipieller
physikalischer Beziehungen (Kramers-Kronig-Relation) generell klein und vernachldssigbar.
Desweiteren kann die Permittivitdt durch die Anwesenheit weiterer Phasen beeinflusst
werden. Meistens ist eine exakte quantitative Beschreibung der effektiven Permittivitit des
Materials nicht zugénglich, sondern kann nur iiber Ndherungslosungen beschrieben werden,

da neben den Eigenschaften und dem Volumenanteil der Phasen auch noch die Lage der



Einleitung 13

einzelnen Phasen zueinander beriicksichtigt werden muss [47]. Beispielsweise lédsst sich die
effektive Permittivitdt polykristalliner Materialien mit einer Restporositit (Porositit als 2.
Phase) liber Mischungsregeln quantifizieren [48].

Zum dielektrischen Verlusttangens tragen immer die materialspezifischen (intrinsischen)
Verluste bei und stellen somit die im giinstigsten Fall erreichbare untere Verlustgrenze dar.
Zu diesen gehdren grundsétzlich die Polarisierbarkeit des Materials auf Grund kollektiver
Gitterschwingungen (Mehrphononenprozesse). Zusédtzlich konnen auch freie Ladungstriger
tiber ohmsche Verluste dazu beitragen, die bei thermischer Aktivierung iiber die Bandliicke
intrinsischer Natur sind. Dies ist besonders bei Halbleitern mit geringer Bandliicke, wie zum
Beispiel Silizium, von Bedeutung. In der Regel treten auch prozess- bzw. defektspezifische
(extrinsische) Beitrdge auf und erhohen den dielektrischen Verlusttangens weit iiber das
intrinsische Niveau hinaus. Die auftretenden Verluste (bzw. die Absorption) im Material
ergeben sich aus der Tréagheit der vorhandenen (quasi-)freien und gebundenen Ladungstriger
beim Ausrichten im elektrischen Feld (ohmsche, Relaxations- und Resonanzpolarisations-
verluste). Der Temperatur- und Frequenzgang des dielektrischen Verlusttangens ist charakte-

ristisch fiir den jeweiligen dominierenden Verlustmechanismus im Material.

Verlust- Temperatur- und

mechanismus Frequenzgang ESUIE
Ohmsche Verluste tand o< f !
(Absorption durch freie tand o< exp(-E./kgT) Silizium* [49-51]
Ladungstriager) mit charakt. Aktivierungsenergie E,

Lokales Verlustmaximum tandm,y bei o )
Aluminiumoxid [52],

Relaxationsverluste Temperatur Tpax bzw. Frequenz fi,.x: o
Cordierit [53]

fmax o< CXP(-Ea/ kBTmax)

Alkalihalogenide* [54],

Resonanzpolarisations- tand o< f i )
Erdalkalifluoride™
verluste (Phononen- tand o< T
: [55,56],
absorption) mitm=1...5

Saphir* [57]

Tabelle 1.3: Wichtige Verlustmechanismen mit charakteristischem Temperatur- und

Frequenzgang nach [58]. (kg = Boltzmannkonstante, * = Einkristalle)

In Tabelle 1.3 sind die wichtigsten Verlustmechanismen zusammen mit dem zugehdrigen
charakteristischen Temperatur- und Frequenzgang aufgefiihrt. Es ist jedoch zu beachten, dass
in unterschiedlichen Temperatur- und Frequenzbereichen verschiedene Verlustmechanismen

dominieren kdnnen, wodurch sich auch der charakteristische Temperatur- und Frequenzgang
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andert. Prinzipiell ist deshalb eine Extrapolation der dielektrischen Verluste auf andere
Temperatur- und Frequenzbereiche problematisch.

Durch die Identifikation des vorherrschenden Verlustmechanismus kann das Material gezielt
hin zu niedrigeren dielektrischen Verlusten optimiert werden, jedoch maximal bis zur intrinsi-
schen Verlustgrenze. Diese Optimierung ist immer auf den jeweiligen spezifischen Absorp-
tionsmechanismus ausgerichtet. Beispielsweise konnen durch die gezielte Vermeidung des
Dotierungselements Magnesium in polykristallinen Aluminiumoxidkeramiken die Dipol-
verluste reduziert werden, so dass fast das Verlustniveau von einkristallinem Material
(Saphir) erreicht wird [4]. Dagegen konnen extrinsische Ladungstrager in Silizium durch die
gezielte Dotierung mit Gold an diesen Haftstellen gebunden und ihr Beitrag {iber ohmsche
Verluste zu den dielektrischen Verlusten deutlich reduziert werden [51,59]. Die Beschreibung
des Einflusses der Phasenzusammensetzung auf den dielektrischen Verlusttangens ist dhnlich

komplex wie fiir die Permittivitit und kann nur tiber Ndherungslosungen erfolgen [47].

1.4 Transmissionsfenster fiir Hochleistungsmikrowellen

Fiir die Entwicklung von Fusionsanlagen der nidchsten Generation sind Plasmaheizsysteme
notwendig, die im Dauerstrichbetrieb (Continuous Wave, CW) Millimeterwellenleistung im
Megawattbereich bereitstellen. Auf internationaler Ebene befindet sich derzeit das Tokamak-
Projekt ITER (International Thermonuclear Experimental Reaktor) in Planung, bei dem eine
Gesamtleistung von 40 MW im CW-Betrieb bei einer Frequenz von 170 GHz erforderlich
sein wird. Fiir das momentan in Greifswald entstehende deutsche Stellarator-Projekt Wendel-
stein 7X (W7-X) sind 10 MW (CW) bei 140 GHz beabsichtigt. Die fiir beide Projekte ange-
strebten Gyrotrons mit einer Ausgangsleistung von 1-2 MW (CW) sind bis heute nicht ver-
fligbar [2]. Kommerziell erhéltliche Gyrotrons erfiillen derzeit von der bereitgestellten
Leistung und von der Pulslinge her diese Anforderungen fiir die Plasmaheizsysteme von
Fusionsanlagen noch nicht [60]. Leistungsbegrenzende Komponente der Hochleistungs-
mikrowellenrohre ist das Ausgangsfenster zur Auskopplung der Millimeterwelle.

In Bild 1.5 ist schematisch ein Gyrotron mit quasioptischem Wellentypwandler dargestellt.
Beziiglich der Wirkungsweise eines Gyrotrons sowie der einzelnen Komponenten sei auf die
Literatur verwiesen [62]. Die im Gyrotronresonator angeregte Hohlleitermode hoher Ordnung
ist fiir den Transport der Mikrowellenenergie in einer Ubertragungsleitung zum eigentlichen
Verbraucher auf Grund der komplexen Struktur ungeeignet (vgl. Bild 1.5). Eine verlustarme
Ubertragung (geringe Wandverluste) kann in einer quasi-optischen Leitung mit Spiegeln oder
in einem gerillten (korrugierten) Rundhohlleiter mit einer GauB3schen Grundmode realisiert
werden. Deshalb wird die Hohlleitermode {iber einen quasi-optischen Wellentypwandler in
eine transportfadhige Mode mit Gauflschem Strahlprofil tiberfiihrt und durch das Gyrotron-
fenster in die Ubertragungsleitung ausgekoppelt. Am Ende der Ubertragungsleitung wird die
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Millimeterwelle dann durch das Torusfenster in die Fusionskammer zur Heizung des Plasmas
eingekoppelt. Somit werden beide Transmissionsfenster - das Gyrotron- und das Torusfenster
- unter Vernachlissigung der Ubertragungsverluste mit der gleichen Millimeterwellenleistung
belastet. Es sei jedoch angemerkt, dass das Torusfenster durch seine Ndhe zum Fusionsplasma
einer Strahlenbelastung durch Neutronen und Gammaquanten ausgesetzt ist. Die Unter-
suchung dieser Strahlenbelastung auf die mechanischen, thermophysikalischen und dielektri-
schen Eigenschaften verschiedener potentieller Fenstermaterialien ist Gegenstand der

Forschungsarbeiten am Forschungszentrum Karlsruhe, Institut fiir Materialforschung [63].

Kollektor G -
yrotron
I ausgangsfenster S0 |E,[/|E[
Elektronen- I 1.000
strahl =8%g
. . £ B 0.625
quasi-optischer Ausgangsstrahl: € [ 0.500
Modenkonverter Gaulsche ® 58%2
Grundmode > [ 0.125
30
Resonator,
Leistungs-
fluss
Magnete S,
Hohlleitermode:
Elektronen- X Bz
kanone

Bild 1.5:  Schema eines Gyrotrons mit lateraler Auskopplung iiber einen quasioptischen
Wellentypwandler (nach [61]).

Transmissionsfenster miissen zur Vermeidung storender Reflexionen der Millimeterwelle
resonante Dicke aufweisen, das heiflt, die Dicke ist ein ganzzahliges Vielfaches der halben
Wellenldnge (Gleichung 2.23). Unter diesen Voraussetzungen ist die im Fenster absorbierte
Leistung P, in der Ndherung geringer Verluste gegeben durch Gleichung 1.6.

Die absorbierte Leistung wird folglich bei gegebener Frequenz und Leistung der eingestrahl-
ten Millimeterwelle hauptsidchlich von den dielektrischen Materialeigenschaften bestimmt. Da
sich die Permittivitit potentieller Fenstermaterialien nur in einem begrenzten Bereich
(&: = 4-12) unterscheidet (Tabelle 1.4) und im Allgemeinen nur schwer beeinflussbar ist,
stellen die dielektrischen Verluste des Fenstermaterials, parametrisiert durch den dielektri-
schen Verlusttangens, die entscheidende Grofe fiir die absorbierte Leistung dar. Die Unter-
schiede im dielektrischen Verlusttangens konnen dabei fiir potentielle Fenstermaterialien

mehrere Groenordnungen betragen, wie Tabelle 1.4 deutlich macht.
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P,. =P,(1+¢, )n{ijd tan & 1.6
Co
mit: Pags = absorbierte Leistung im Fenster
Pp =  eingestrahlte Leistung der Millimeterwelle

= Frequenz (der Millimeterwelle)
d = Scheibendicke (des Fensters)
co =  Vakuumlichtgeschwindigkeit

Die im Fenster absorbierte Leistung fiihrt zu einer Temperaturerhohung. Das sich ergebende
Temperaturprofil im Fenster wird prinzipiell von der Verteilung der eingestrahlten Leistung,
der Wiarmeleitfahigkeit des Fenstermaterials und des verwendeten Kiihlsystems bestimmt. Die
Temperaturgradienten im Fenster bewirken mechanische Spannungen, die zu einer thermisch

induzierten Rissbildung und somit zum Versagen des Fensters fiihren konnen.

: struktureller | Herstellungs- | Permittivitét diel. Verlust- R™-
Material Aufbau verfahren N tangens tand, | Parameter,
g 10° R’, Wmm
. . Gasphasen-
Di(;\nfgm p‘(’l-‘glr‘lr;;tgtl)‘“ abscheidung 5,67 1-100 2100
& (MPACVD)
emlzgisetla {lin aus Schmelze
Saphir | icotrop, | | (C7ochralski- 9.28 0.4-1 1400
bei 80K | . bzw. Bridgman-
in opt. Achse
L Verfahren)
orientiert)
Hochresist. | einkristallin aus Schmelze 11.68 abhéngig von 300
Silizium | (diel. isotrop) | (Czochralski) ’ Dotierung
i polykristallin | pyrolytische i
h-BN (gerichtet) Abscheidung 4,8-4.9 100 15
olvkristallin axial verdichtet
AIN poy +Fliissigphasen- 8,4 > 50 15
(isotrop) )
sintern
. .| axial verdichtet
ALO, | Polykmstallin b0 hios 9,5-10 >20 2-4
(isotrop) .
gesintert

Tabelle 1.4:Charakteristisches Eigenschaftsspektrum potentieller Transmissionsfenster-

materialien fiir Hochleistungsmikrowellen [58].

Der Widerstand eines Materials gegen diese Versagensart wird durch den Thermoschock-
parameter R” in Gleichung 1.7 beschrieben. Je groier dieser Parameter ist, desto unempfind-

licher ist das Material gegen thermisch induzierte Spannungen. Die potentiellen Fenster-
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materialien sind in Tabelle 1.4 nach der GroBe des Thermoschockparameters R’ geordnet.
CVD Diamant nimmt hierbei eine liberragende Spitzenposition ein. Ein generalisiertes Krite-
rium fiir die Anwendbarkeit eines Materials als Transmissionsfenster fiir Hochleistungs-
millimeterwellen wird durch die Kombination der dielektrischen Eigenschaften und dem
Widerstand gegen thermisch induzierte Rissbildung zu einem Parameter erlangt (Glei-
chung 1.8). Dieser Parameter Pt wird als ,Power Transmission Capacity® bezeichnet
[2,64,65]. Fiir das Design eines Gyrotronausgangsfensters wird ein randgekiihltes
Einscheibenfenster bei RT bevorzugt. Eine Berechnung der Parameter R” und Pt unter diesen
Bedingungen bei RT zeigt, dass nur CVD Diamant hierfiir geeignet ist. Zwar wére hoch-
resistives Silizium prinzipiell auch bei RT einsatzféhig, jedoch ist die Gefahr eines ,thermal
runaway‘ durch den starken Anstieg der dielektrischen Verluste knapp oberhalb von RT zu

grof3 [4].

riz Ol =V 1.7
Ea
p - R’pc, _ o, (1-vhpc, 13
(1+¢, )tand Eo(l+e¢, )tand
mit: R* = Thermoschockparameter
Pr = ,Power Transmission Capacity*
6. =  Bruchfestigkeit
A = Wirmeleitfahigkeit
v = Querkontraktionszahl
E = E-Modul
o = thermischer Ausdehnungskoeffizient
p = Dichte
¢, =  spezifische Wiarmekapazitit

Durch das giinstige Verhalten dielektrischer und thermophysikalischer Eigenschaften bei
kryogenen Temperaturen konnten neben Diamant auch hochresistives Silizium und Saphir
verwendet werden. Unter Verwendung der entsprechenden Materialdaten bei der Modellie-
rung mittels Finite-Elemente-Methoden ergaben sich die in Tabelle 1.5 aufgefiihrten Fenster-
konzepte.

Aus den moglichen Fensterkonzepten ragen die zwei CVD Diamant Konzepte heraus, da
neben der gewlinschten Wasserkiihlung am Rand sogar eine Leistungstransmission von
2 MW (CW) moglich ist. Die Auslegung des CVD Diamantfensters als Brewsterfenster er-
offnet die Moglichkeit eines frequenzdurchstimmbaren Gyrotrons [61,140].



18 Einleitung
Material Fensterart Querschnitt Kiihlung
. geteiltes Rechteckig intern wassergekiihlt (RT)
b | SaphirMetall | Teogter | (100 x 100 mm?) | tand = 2-5-10%, % = 40 WK
2 . Einscheiben- rund wassergekiihlt am Rand (RT)
« | CVD Diamant |5 er (@=80mm) | tand=2-10", %= 1900 Wm'K'!
3 . Brewster- Elliptisch wassergekiihlt am Rand (RT)
x | CVD Diamant fenster  [(152x 63,5mm?)| tand=2-10, A = 1900 Wm™'K’'
4 Hochresistives | Einscheiben- rund gekiihlt am Rand (230 K)
Silizium fenster (@=80mm) | tand=2,5-10°, A =230 Wm 'K
5 | Hochresistives | Einscheiben- rund LN, gekiihlt am Rand (77 K)
* Silizium fenster (@=80mm) | tand=4-10" A =1500 Wm 'K
6 Saphir Einscheiben- Elliptisch LN, gekiihlt am Rand (77 K)
p fenster (285 x 35 mm’) | tand = 6,7-10°, A = 1000 Wm™'K’!
7 Saphir Einscheiben- rund LNe/LHe gekiihlt am Rand (77 K)
* p fenster (P=80mm) | tand=1,9-10", A =2000 Wm 'K

Tabelle 1.5:Fensterkonzepte fiir ein 1 MW (CW) Transmissionsfenster bei 170 GHz [66].
(* Konzepte auch fiir 2 MW geeignet)

1.5 Mechanische Festigkeit und dielektrische Eigenschaften von CVD Diamant

Durch den Fortschritt in der CVD Prozesstechnologie gelingt seit kurzem die Abscheidung
mehrere hundert Mikrometer dicker, groBflichiger und qualitativ hochwertiger CVD
Diamantscheiben. Dieses Diamantmaterial hat im Hinblick auf eine Anwendung als Trans-
missionsfenster fiir Hochleistungsmillimeterwellen grole Bedeutung erlangt. Zu den
wichtigsten Einflussgroflen fiir ein Fenstermaterial — der Warmeleitfahigkeit, der mechani-
schen Festigkeit und den dielektrischen Eigenschaften — liegen bei CVD Diamant zum Teil
nur wenige systematische Untersuchungen vor. Lediglich zur Warmeleitfahigkeit wurden
bereits umfangreiche Grundlagenuntersuchungen durchgefiihrt, die entscheidend zum Ver-
standnis des Gefiigeeinflusses beigetragen haben [67-70].

Im Bereich der zerstorenden Werkstoffpriifung von CVD Diamantmaterialien wurden mehr-
fach in der Literatur (Biege-)Festigkeitswerte angegeben, jedoch unter Verwendung unter-
schiedlichster Priifmethoden: Berstversuch [5,71-77], Ring-auf-Ring Versuch [78,79], Kugel-
auf-Ring Versuch [78,80] und miniaturisierter 3-Punkt Biegeversuch [81-83]. Die hierbei
ermittelten (Biege-)Festigkeitswerte weisen eine sehr grofle Bandbreite auf und differieren
zwischen wenigen hundert Megapascal bis hin zu einigen Gigapascal (ca. 200 MPa bis
5 GPa). Speziell die extrem hohen Werte wurden vornehmlich fiir diinne Scheiben bzw. Filme

im Mikrometerbereich ermittelt, die fiir diese Arbeit nur eine untergeordnete Bedeutung
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haben [71,74,77]. Durch die Verwendung dieser vielfiltigen Priifmethoden und Priif-
geometrien sind Absolutwerte fiir die Festigkeit von CVD Diamantmaterialien nicht direkt
vergleichbar. Im Folgenden werden vornehmlich Abhéngigkeiten bzw. Tendenzen fiir die
mechanische Festigkeit von CVD Diamant dargestellt, die zudem mit einer ausreichenden
Statistik belegt wurden.

Durch Biegepriifmethoden begiinstigt wurden Festigkeitsunterschiede beziiglich der jeweils
unter Zugbelastung stehenden Seite der Proben ermittelt. Typischerweise lagen die
(Biege-)Festigkeitswerte fiir eine Priifung mit zugbelasteter Keimbildungsseite oberhalb der
Werte fiir die andere Orientierung (Wachstumsseite zugbelastet) [73,79,81-83]. In [82] wurde
nahezu keine Orientierungsabhingigkeit des Weibull-Moduls festgestellt mit Werten um
m = 16, wobei Probensitze mit gleicher Dicke gepriift wurden. Unter Verwendung von
Proben unterschiedlicher Dicke wurden in [81,83] Werte fiir den Weibull-Modul zwischen
m = 6,5 und 12 ermittelt, fiir die Priiforientierung mit zugbelasteter Wachstumsseite tenden-
ziell die hoheren Werte. Durch eine numerische Korrektur beziiglich der Dickenvariation
wurde ein Weibull-Modul erlangt, der nur die materialinhdrente Streuung der Festigkeit be-
riicksichtigt. Die korrigierten Weibull-Moduln waren héher und erreichten Werte bis m = 23.
Bei Untersuchungen zum Einfluss der Scheibendicke auf die (Biege-)Festigkeit muss
beziiglich der (Priif-)Orientierung unterschieden werden. Fiir eine Priifung mit zugbelasteter
Keimbildungsseite wurde generell eine Reduzierung der Festigkeit mit steigender Scheiben-
dicke ermittelt [79,81,83]. Bei zugbelasteter Wachstumsseite wurde in [81,83] eine Abnahme
der Festigkeit mit steigender Scheibendicke festgestellt und in [79] liber nahezu konstante
Festigkeitwerte auf niedrigem Niveau berichtet.

Durch eine Oberfldchenbearbeitung der Wachstumsseite (Polierschritt) konnte in [79] eine
Steigerung der Biegefestigkeit um fast 100 % erreicht werden. Keine signifikanten Unter-
schiede im Festigkeitsniveau wurden in [83] zwischen Proben mit unbearbeiteten und polier-
ten Oberfldchen gefunden, so dass von Volumenfehlern als vorherrschender kritischer Fehler-
art ausgegangen wurde. Die Abmessung des kritischen Gefiigefehlers in CVD Diamant wird
auch im Vergleich zu der Scheibendicke als relativ grof3 eingestuft [75,76]. Sowohl Poren und
Risse an den Korngrenzen [77,79] als auch Risse in Kornern [83] wurden als rissauslosende
Gefiigefehler interpretiert und die Korngrofe als primér festigkeitsskalierend vermutet. Nach
[72] konnen jedoch die Korngrenzen in CVD Diamant auf Grund der festgestellten sowohl
trans- als auch interkristallinen Rissausbreitung nicht grundsdtzlich als Schwachstelle an-
gesehen werden.

Die Festigkeitseigenschaften von (natiirlichem) einkristallinem Diamant unterscheiden sich
von denen von polykristallinem CVD Diamant. Die Werte fiir die Festigkeit von mehrere

hundert Mikrometer dickem CVD Diamant liegen deutlich unter dem Niveau von ein-
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kristallinem Diamant mit einem Bruchfestigkeitswert von ca. 2,8 GPa [16]. Dieser Unter-
schied wurde vornehmlich mit dem Vorhandensein vergleichsweise grofler Risse in CVD
Diamant interpretiert. Die Risszdhigkeit fiir CVD Diamant ist dagegen mit Werten von
Kie = 5,3-8,6 MPam'” [5,76,78,80,84] um ca. den Faktor 2 groBer als die von einkristallinem
Diamant mit K =3,4 MPam"? [16,78]. Fiir diesen hoheren Widerstand gegen Riss-

ausbreitung im polykristallinen Material werden die Korngrenzen verantwortlich gemacht [5].

Zu den dielektrischen Eigenschaften von CVD Diamant sind nur wenige Untersuchungs-
ergebnisse verdffentlicht, insbesondere im interessierenden Frequenzbereich von ca. 1 GHz
bis 200 GHz. Typischerweise wurden offene quasi-optische Resonatoren zur Bestimmung der
dielektrischen Parameter (Permittivitdte,, dielektrischer Verlusttangens tand) verwendet
[5,6,63,85-87]. Am unteren Ende des Frequenzbereichs kamen auch geschlossene Resonato-
ren zum Einsatz [88]. Fiir die dielektrischen Verluste der CVD Diamantmaterialien wurden
deutlich unterschiedliche Werte angegeben; der Bereich reicht von tand = 10 bis tand =~ 10
(RT). Der Nachweis von anwendungsnotwendigen niedrigen dielektrischen Verlusten
(tand > 10*) gelang erstmals an CVD Diamantmaterial, das iiber ein MPACVD Verfahren
hergestellt wurde [5,6]. Die dielektrischen Verluste von Materialien aus anderen Verfahren
lagen bzw. liegen (bei derzeitigem Entwicklungsstand) deutlich iiber diesem Niveau [89,90].
Im Vergleich zu den dielektrischen Verlusten waren die Unterschiede fiir die Permittivitéit von
CVD Diamantmaterialien unabhingig von dem jeweiligen Herstellungsverfahren mit Werten
zwischen €= 5,6 und 5,8 (RT) bzw. bis & =5,9 [88] bei niedrigen Frequenzen im Hertz-
bereich vergleichsweise gering.

Dielektrische Untersuchungen an CVD Diamantmaterial mit anwendungsrelevant niedrigen
dielektrischen Verlusten wurden nur an einzelnen, relativ kleinen Proben(-scheiben) durchge-
fiihrt (typischerweise Durchmesser <70 mm, Dicke <1 mm). Im Tieftemperaturbereich
zwischen 70 K bis 340 K wurde in 6 bei einer Messfrequenz von 145 GHz nahezu keine
Temperaturabhiangigkeit der Permittivitdt festgestellt. Unabhédngig von der jeweiligen Scheibe
wurde fiir die Permittivitit & =15,70+0,05 gefunden. Ebenfalls keine ausgeprigte
Temperaturabhiangigkeit wurde fiir die dielektrischen Verluste ermittelt. Zwischen den ein-
zelnen Scheiben gab es jedoch deutliche Unterschiede im Verlustniveau, wobei fiir die beste
Diamantscheibe tand =~ 3-10” angegeben wurde. Eine Ausnahme stellte eine spezielle CVD
Diamantscheibe dar, bei der ab 250 K ecine starke Zunahme der dielektrischen Verluste
registriert wurde, die jedoch auf thermisch aktivierte Ladungstriagern von Verunreinigungen
(Bor) zuriickgefiihrt werden konnte [91]. Die Vermutung, dass fiir die hohen dielektrischen
Verluste von tand =~ 2:10 in einer Probe graphitartige Phasen verantwortlich sind, konnte

mittels Ramanspektroskopie nicht verifiziert werden. Als mdgliche Ursachen fiir die Unter-
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schiede in den dielektrischen Verlusten von CVD Diamantmaterialien wurden die Anzahl an
dunklen Einschliissen (nicht-diamantartige Kohlenstoffphasen) [5,85,86] oder elektrisch
aktive Verunreinigungen [86] genannt; systematische Untersuchungen hierzu fehlen jedoch.
Bei einer Messfrequenz von 15 GHz wurde in [88] zwischen 75 K und 450 K ebenfalls keine
signifikante Temperaturabhingigkeit der dielektrischen Verluste festgestellt. Fiir die Permitti-
vitdt wurde nur ein geringer Anstieg von weniger als 2% registriert. Im Temperaturbereich
oberhalb von RT bis 500 °C (bei ca. 170 GHz) wurde in [86] an einer CVD Diamantscheibe
die Zunahme der Permittivitit von €, = 5,67 auf &, = 5,75 registriert. Gleichzeitig stiegen die
dielektrischen Verluste von RT bis 400°C um ca. 50 %, tiber 400°C bis 500°C nochmals um
ca. 100 %.

In [5,85] wurde bei Messfrequenzen von 36 GHz, 72 GHz und 144 GHz kein eindeutiger
Frequenzgang der dielektrischen Verluste festgestellt. Als mogliche Ursachen hierfiir wurden
der unterschiedliche Einfluss von Oberfldchenbeitrigen zu den dielektrischen Verlusten bei
den einzelnen Messfrequenzen und eventuell Inhomogenititen angefiihrt. Die Permittivitéts-
werte lagen zwischen €, = 5,66 und 5,83, bei Messfrequenzen nahe des resonanten Falls (d.h.
resonante Probendicke) jedoch nur zwischen & = 5,66 und 5,68. In [86] (bei Frequenzen von
85 GHz und 170 GHz) und in [87] (bei Frequenzen von 44 GHz, 50 GHz, 77 GHz und
140 GHz) wurde an jeweils einer Diamantscheibe die Abnahme der dielektrischen Verluste
mit steigender Frequenz festgestellt, Permittivitdtswerte wurden nicht angegeben. Der
Frequenzgang der dielektrischen Verluste wurde jeweils als reziproke Abhéngigkeit inter-
pretiert und daraus als Verlustmechanismus in CVD Diamant freie Ladungstrdger von Ver-
unreinigungen abgeleitet. Bei Frequenzen unterhalb des Gigahertzbereiches bis hin zum
Hertzbereich bleibt die generelle Tendenz von steigenden Verlusten mit abnehmender
Frequenz erhalten, jedoch mit einer schwicheren Abhdngigkeit. Gleichzeitig nimmt die Per-
mittivitit von €, = 5,7 auf 5,9 zu [88].

Begiinstigt durch die verwendeten (quasi-)hemisphirischen Resonatoren wurden in
[5,6,63,85] Unterschiede im dielektrischen Verlusttangens beziiglich der Orientierung der
Scheiben im Messsystem beobachtet. Dies wurde auf unterschiedliche Oberfldchenbeitrige zu
den dielektrischen Verlusten zuriickgefiihrt, wobei speziell in [5,85] der bearbeiteten Wachs-
tumsseite (Keimbildungsseite unbearbeitet) ein hoherer Oberflaichenbeitrag zu den dielektri-
schen Verlusten zuzuordnen war. Durch optimierte Reinigungsschritte der bearbeiteten Ober-
fliche konnten diese Beitrdge jedoch deutlich reduziert werden [5].

Auch in perfektem (CVD) Diamant existiert eine intrinsische Verlustgrenze, jedoch wurde ein
Beitrag intrinsischer Ladungstriager bei RT zu den dielektrischen Verlusten auf Grund der
groBen Bandliicke von 5,4 eV als nicht relevant eingestuft [6,86]. Das Niveau intrinsischer

Verluste durch Mehrphononenabsorption ist derzeit nur von theoretischen Betrachtungen her
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zuginglich, wobei ein Verlustniveau von tand =~ 10® (RT) abgeschitzt wurde [92,93].
Deutlich iiber diesem Niveau und sogar auch iiber Werten fiir gute CVD Diamanten-
materialien liegen die angegeben dielektrischen Verluste in [78] fiir einen Naturdiamanten
(Typ Ila) mit tand = 60-10” (bei RT, 35 GHz). Nach [5] kénnte dieser Wert fiir Naturdiamant
jedoch durch ungiinstige Messbedingungen - speziell nicht-ideale Probengeometrie - entschei-
dend beeinflusst worden sein. Die ermittelte Permittivitét fiir Naturdiamant mit €, = 5,61 lag

im Bereich der Werte von CVD Diamant [78,89].

1.6 Zielsetzung der Arbeit

Dieser Arbeit war zum Ziel gesetzt, den Einfluss des Gefiiges auf die mechanische Festigkeit
und die dielektrischen Eigenschaften von polykristallinem CVD Diamant im Hinblick auf
einen Einsatz als Hochleistungstransmissionsfenster fiir Millimeterwellen zu untersuchen.
Dabei sollten fortgeschrittene Diamantqualititen aus drei europdischen Quellen zum Einsatz
kommen, die ausschlieBlich iiber das MPACVD Verfahren hergestellt waren. Probenmaterial
stand vom Fraunhofer Institut fiir Angewandte Festkorperphysik, Freiburg, sowie den Firmen
GEC Marconi Materials Technology, England und DeBeers Industrial Diamond Division,
England zur Verfiigung. Die individuelle Probenauswahl fiir die Untersuchungen zur
mechanischen Festigkeit und den dielektrischen Eigenschaften war von der Intension geleitet,
die Korrelation des Gefiiges mit den Eigenschaften aufzuzeigen. Dementsprechend sollten
diese Untersuchungen von einer systematischen Charakterisierung des Gefliges begleitet
werden.

Unter Verwendung des Kugel-auf-Ring Versuchs sollte der Einfluss unterschiedlicher Fakto-
ren auf die Biegefestigkeit untersucht und hieraus die kritischen Gefligeparameter fiir die
mechanische Festigkeit abgeleitet werden. Dabei sollte die Oberflichenbearbeitung, die
Orientierung, die Dicke und die KorngroB3e sowie die Qualitdt der Proben variiert werden. Mit
Hilfe von offenen Resonatoren sollte die Frequenz- und Temperaturabhingigkeit der
dielektrischen Eigenschaften quantifiziert, sowie der Einfluss der Probenorientierung ermittelt
werden. Dartiber hinaus sollte durch die Realisierung eines ortsauflosenden Messsystems die
Homogenitit, speziell der dielektrischen Verluste in grofflachigen Proben, bestimmt werden.
Anhand dieser Untersuchungen sollte die gefiigespezifische Ursache fiir die dielektrischen
Verluste in CVD Diamant identifiziert werden. Abschlieend sollten dann Folgerungen fiir
die bevorstechenden Anwendungen, insbesondere als Transmissionsfenster fiir Hoch-
leistungsmillimeterwellen, gezogen werden. Unter Berlicksichtigung des Belastungsprofils
sollten Losungsvorschldge zur besten Vereinbarkeit der gefundenen Abhingigkeiten fiir die

mechanische Festigkeit und die dielektrischen Eigenschaften aufgezeigt werden.
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2 Versuchsmaterial und experimentelle Methoden

2.1 Versuchsmaterial

Fiir die Untersuchungen zur mechanischen Festigkeit und zu den dielektrischen Eigenschaften
wurde Material unterschiedlicher Qualitdt, das ausschlieBlich iiber die MPACVD Verfahren
abgeschieden wurde, ausgewdhlt. Entsprechende Angaben iiber das Versuchsmaterial
differenziert nach Hersteller und Qualitit sind in Tabelle 2.1 und Tabelle 2.2 zusammenge-

stellt und durch ausgewihlte charakteristische Eigenschaften ergénzt.

Qualitat GM-S GM-W DB-S DB-W

Scheibendurchmesser, mm 11,1 -14,1 11,1-12,1 12,0 11,4-12,0

Scheibendicke, um 130 - 880 110-930 310 260-440

Hersteller GEC Marconi | GEC Marconi| De Beers De Beers
(GM) (GM) (DB) (DB)

Durchmesser der Ausgans-

scheiben, ( = Substrat- 50 50 > 120 > 120

durchmesser), mm

Abscheiderate, pmh™ 10-15 2-4 k. A. k. A.
licht- transparent licht- transparent

optischer Eindruck undurchlissig, pa « | undurchléssig, pa o

« »weil « »weil
,,schwarz ,,schwarz

Anteil ,nicht-diamantartig mittel bis sehr eerine * mittel bis sehr eerine *

gebundener Kohlenstoff* gering * geting gering * geting

gi‘nr}?g?“fahlgke“ ARD: | 1000-1500 | 18002000 | 1000-1100 | 1900-2200

Tabelle 2.1:Versuchsmaterial fiir mechanische Festigkeitsuntersuchungen und ausgewaihlte
charakteristische Eigenschaften der Qualititen [94-96] (* keine quantitativen

Angaben vorhanden).

Fiir die Festigkeitsuntersuchungen standen Probensétze zweier unterschiedlicher Qualitdten
zur Verfligung, die von GEC Marconi Materials Technology, GroB3britannien (GM) innerhalb
eines BRITE-EURAM-Projekts (,MIRIAD®) gefertigt wurden. Die Differenzierung zwischen
diesen Qualititen wurde anhand des optischen Eindrucks vorgenommen: fiir die schwarze
Qualitit (Hersteller: ,mechanical grade‘) wurde als Abkiirzung GM-S und fiir die weille
Qualitit (Hersteller: ,optical grade’) GM-W verwendet. Festigkeitsproben konnten fiir jede
dieser beiden Qualitéten iiber einen groBeren Dickenbereich untersucht werden, wobei jeweils
nur die Dauer des Abscheideprozesses zur Einstellung der Enddicke variiert wurde.

Weitere spezifische Qualitidten von fortgeschrittenem CVD Diamantmaterial wurden von der

Firma De Beers Industrial Diamond Division, GroB3britannien (DB) hergestellt. Diese Werk-
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stoffe besitzen unter dem Handelsnamen DIAFILM" kommerzielle Bedeutung und wurden
auf der Basis bilateraler Vereinbarungen im Rahmen der Gyrotronentwicklung fiir die Kern-
fusion zugénglich. Auch bei diesem Hersteller wurden zwei Qualitdten fiir die Festigkeits-
untersuchungen hinsichtlich des optischen Eindrucks differenziert, dies waren ebenfalls eine
schwarze Qualitidt (Herstellerbezeichnung: ,mechanical grade’ DIAFILM) DB-S und eine
weile Qualitdt (Herstellerbezeichnung ,optical grade® DIAFILM) DB-W.

Qualitét FHG-E DB-E DB-P
Scheibendurchmesser, mm 50 50-119 106
Scheibendicke, pm 470 - 540 1170 - 2740 1810 - 1860
Fraunhofer Institut
Hersteller fiir Angewandte De Beers De Beers
Festkorperphysik (DB) (DB)
(FHG)
Durchmesser der Ausgans-
scheiben (= Substratdurch- 50 > 120 > 120
messer), mm
Abscheiderate, pmh™ <10 pm k. A. k. A.
optischer Eindruck transpgrint, transpgrint, transpgrint,
,,weil ,,weil ,,weil
Anteil
,nicht-diamantartig"- sehr gering sehr gering sehr gering
gebundener Kohlenstoff
Warmeleitfhigkeit A (RT), 2000 1900-2200 1900-2200
Wm K

Tabelle 2.2:Versuchsmaterial fiir dielektrische Untersuchungen und ausgewdhlte
charakteristische Eigenschaften der Qualititen [70,96,97] (* keine quantitativen

Angaben vorhanden).

Wegen der hohen Mikrowellenabsorption schwarzer Qualititen (vgl. Kapitel 0) wurde die
Untersuchung der dielektrischen Eigenschaften fast ausschlielich an Material durchgefiihrt,
das vom optischen Eindruck einer weilen Qualitdt zuzuordnen war. Dennoch ergaben sich fiir
Material von De Beers zwei Qualitdtsklassen: eine Entwicklungsqualitit DB-E und eine
Produktionsqualitit DB-P. Die Entwicklungsqualitdt DB-E umfasst einen Satz von Scheiben,
bei denen eine fortschreitende Materialentwicklung hinsichtlich giinstiger dielektrischer
Eigenschaften - insbesondere niedrige dielektrische Verluste - liber eine gezielte Modifikation
der Abscheideparameter verfolgt wurde. Die Zusammensetzung des Probensatzes orientierte
sich ganz an der Bestimmung der dielektrischen Parameter und der Diskussion ihrer werk-
stoffspezifischen Ursachen. Die Prozesserfahrung aus der Herstellung der Entwicklungs-

qualitit DB-E wurde eingesetzt, um groBflichige Scheiben mit reproduzierbaren Eigen-
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schaften kostengiinstig abzuscheiden, wobei reduzierte Anforderungen an die Hohe der die-
lektrischen Verluste (typisch tand < 5-107) akzeptiert wurden [97]. Dieser Satz von Proben
wurde in der Produktionsqualitdt DB-P zusammengefasst.

Das Qualitdtsspektrum fiir die Untersuchung dielektrischer Eigenschaften wurde durch wei3es
Probenmaterial ergénzt, das in einem neuartigen Reaktortyp, einem so genannten
Ellipsoidreaktor, beim Fraunhofer Instituts fiir Angewandte Festkorperphysik, Freiburg
(FHG), abgeschieden wurde [30,31]. Zwei exemplarische Scheiben aus entsprechender Ent-
wicklungsqualitdt, bezeichnet als FHG-E, wurden in dieser Arbeit betrachtet.

Dem Abscheideprozess im Reaktor schlossen sich weitere Prozessschritte an, bis die
endgiiltige Probenform vorlag, wobei die Reihenfolge dieser Prozessschritte je nach Hersteller
verschieden war. Ein Schritt bestand immer darin, die primér abgeschiedenen Scheiben
chemisch vom Substrat abzulosen, um freistehende Ausgangsscheiben zu erhalten. Andere
Nachbearbeitungsschritte waren zum Teil Lapp- und Polierprozesse der Oberfldchen, sowie
die Probennahme mittels Laserschneiden aus den Ausgangsscheiben. Die Oberflachen des
Probenmaterials fiir die Festigkeitsuntersuchungen waren standardméBig unbearbeitet. Zum
Studium des Einflusses spezifischer Nachbearbeitungsschritte (Léppen, Polieren) auf die
mechanische Festigkeit wurden Scheiben mit entsprechend vom Hersteller bearbeiteten
Oberflichen verwendet (Kapitel 3.3.2.2). Generell war fiir die dielektrischen Untersuchungen
eine Nachbearbeitung der rauen Oberflichen auf der Wachstumsseite des Probenmaterials
notwendig, um storende Streuverluste bei den Messungen auszuschlieBen. Deshalb wurden
die Proben entweder mit polierten (FHG-E) oder mit geldppten Wachstumsseiten (DB-E und
DB-P) geliefert. Die Oberflichen der Keimbildungsseiten waren fiir Proben der Qualitat
FHG-E unbearbeitet und bei Proben der Qualititen DB-E und DB-P geldppt, wobei der
Materialabtrag von der Keimbildungsseite typischerweise bei dxs = 75 um lag. Bei einzelnen
Proben wurde der Materialabtrag von der Keimbildungsseite zur Untersuchung des Einflusses
auch individuell verschieden vorgenommen (Kapitel 3.4.1.1).

Fiir die Festigkeitsuntersuchungen erfolgte eine Probennahme aus den Ausgangsscheiben
mittels Laserschneiden, die bei den Qualititen GM-S und GM-W nach den in Bild 2.1 darge-
stellten Schnittpldnen durchgetfiihrt wurden. Auf Grund der Ergebnisse der ersten Festigkeits-
untersuchungen an Proben, die nach Schnittplan 1 entnommen wurden, wurde Schnittplan 2
entwickelt um eine groBBere Anzahl an Proben zu erhalten. Bei einzelnen Ausgangsscheiben
standen nicht alle herausgetrennten Proben zur Verfiigung, da vom Hersteller Proben fiir
eigene Studien bendtigt wurden. Dies traf vor allem auf Scheibenmaterial mit grofer Dicke
zu, wobei hier neben Scheiben mit 11 mm auch Einzelne mit 12 mm Durchmesser geliefert

wurden.
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0 D

P — <>
10 mm 10 mm

Bild 2.1:  Schnittpldne fiir die Probennahme aus Ausgangsscheiben mit 50 mm
Durchmesser (a) Schnittplan 1 (schematisch), 7 Scheiben mit ca. 14 mm
Durchmesser und (b) Schnittplan 2 (LMa-Aufnahme), 12 Scheiben mit ca.

11 mm Durchmesser.

Die Festigkeitsproben der Qualitidten DB-S und DB-W wurden aus den Ausgangsscheiben mit
einem Durchmesser von mehr als 120 mm an nicht spezifizierten Positionen herausge-
schnitten. Zur Benennung der betrachteten Scheiben verwendet diese Arbeit zwei spezifische
Klassifikationen. Das Probenmaterial fiir die Festigkeitsuntersuchungen wird entsprechend
der primir abgeschiedenen Scheibenqualitit bezeichnet mit zusitzlicher Angabe der mittleren
Scheibendicke d, (Kapitel 3.1.1) in Einheiten von Mikrometern (z. B. GM-S-879, Scheibe
schwarzer Qualitdit vom Hersteller GEC Marconi mit einer mittleren Scheibendicke von
879 um). Der Probensatz fiir die dielektrischen Untersuchungen wurde mit fortlaufenden
Nummern zu den jeweiligen Qualititen versehen. (z. B. DB-E-7, Scheibe Nummer 7 der

Entwicklungsqualitdt vom Hersteller De Beers).

2.2 Bestimmung der Probengeometrie und —topographie

Die Bestimmung der Scheibendicke d von Probenmaterial mit geldppter bzw. polierter Ober-
fliche auf der Wachstumsseite, das heillt unter anderem alle Proben fiir dielektrische Unter-
suchungen, wurde mittels einer Mikrometerschraube mit kugelformigen Tastkopfen durchge-
fiihrt. Nur bei Probenmaterial mit unbearbeiteter Wachstumsseite fiir die Festigkeitsunter-
suchungen wurde die Dickenbestimmung anhand von REM-Aufnahmen (Kapitel 2.3.1) der
Bruchfldchen durchgefiihrt. Als Scheibendicke d wurde der Abstand zwischen der Oberfléche
auf der Keimbildungsseite und der Linie der Profiltdler auf der Wachstumsseite definiert.
Diese Vorgehensweise, die in Bild 2.2 a schematisch dargestellt ist, war notwendig, da die
Wahrscheinlichkeit des Versagens an der diinnsten Stelle am hochsten ist. Die mittlere

Dicke d, der Scheibe, aus der die einzelnen Proben fiir die Festigkeitsuntersuchungen mittels
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Laserschneiden herausgetrennt wurden, wurde durch Bildung des arithmetischen Mittelwertes
der Einzelscheibendicken d ermittelt. Die Variation der Dicke liber den gesamten Probenquer-
schnitt fiir dielektrisches Probenmaterial lag typischerweise unter + 5 um (Herstellerangabe
und eigene Messungen), so dass die Angabe der Scheibendicke d (entspricht hier der mittleren
Scheibendicke d,) auf 10 um-Einheiten gerundet erfolgte. Der Durchmesser des scheibenfor-
migen Probenmaterials wurde mittels einer Schieblehre ermittelt. Die Quantifizierung der
Durchbiegung von Proben fiir die Festigkeitsuntersuchungen wurde mittels eines Laser-
profilometers der Firma UBM (Typ Microfocus) beriihrungslos durchgefiihrt. Primér erfolgte
eine Linienabtastung auf der Keimbildungsseite {iber dem Probendurchmesser. Die Mitten-
durchbiegung hy einer scheibenférmigen Probe ergab sich aus der Hohendifferenz zwischen
einer Ausgleichsgeraden durch die zwei Randpunkte und der Scheibenmitte (Bild 2.2 b). Be-
trug die Mittendurchbiegung weniger als das 10™*-fache des Scheibendurchmessers (entsprach
etwa 1 um Mittendurchbiegung fiir die untersuchten Scheiben), so wurde die Durchbiegung
der Proben als vernachlédssigbar angesehen. Bei hoheren Werten fiir die Mittendurchbiegung
wurde ein dreidimensionales Oberflichenprofil der Keimbildungsseite mit ca. 65000 Einzel-

messpunkten erstellt.

a) . b)
J Wachstu/msselte J s gLaser

____________________ £ Keimbildungsseite
Linie der
Profiltaler

Mittenduréhbi h
Scheibendicke d ittengurchbiegung N,

A 4

Wachstumsseite

[
Keimbildungsseite

Bild 2.2:  Schematische Darstellung (a) der Bestimmung der Dicke d von Proben mit

unbearbeiteter Wachstumsseite und (b) der Mittendurchbiegung hq von Proben.

Fiir die Bestimmung der Oberflichenrauheit des Probenmaterials stand ein elektrisches Tast-
schnittgerit der Firma Hommel am Institut fiir Werkstoffkunde II der Universitit Karlsruhe
(TH) zur Verfiigung [98]. Als KenngroBen fiir die Probenoberflachen wurden der arithmeti-
sche Mittenrauwert R, und die Rautiefe R; bestimmt, die als arithmetischer Mittelwert von
4 Einzelmessungen bestimmt wurden [99]. Fiir die Oberflichen der Keimbildungsseiten,
sowie fiir geldppte bzw. polierte Wachstumsseiten von Proben wurde eine Messstrecke von

1,5 mm mit einer Tastgeschwindigkeit von 0,15 mms" gepriift. Fiir Wachstumsseiten im
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unbearbeiteten Zustand wurden die Rauheitskennwerte mit einer Tastgeschwindigkeit von

0,5 mm s auf einer Messstrecke von 4,8 mm bestimmt.

2.3 Verfahren zur Gefiigecharakterisierung

2.3.1 Mikroskopische Verfahren

Fiir licht- und rasterelektronenmikroskopische Untersuchungen (LM, REM) wurden die Pro-
ben zum Teil einem Reinigungszyklus unterworfen, der eine sukzessive Behandlung der Pro-
ben in einer Tensidldsung, in kochendem Kdonigswasser, in kochendem Wasser (dest.) und in
Isopropanol im Ultraschallbad beinhaltete.

Fiir die Aufnahme von Sekundirelektronenbildern wurde ein Rasterelektronenmikroskop der
Firma Joel (Typ JSM-840) verwendet, das mit Beschleunigungsspannungen von 2 bis 15 kV
betrieben wurde. Speziell bei hohen Beschleunigungsspannungen war eine Beschichtung der
Proben mit einer wenige Nanometer diinnen Goldschicht notwendig, um Aufladungseffekte
zu vermeiden. Fiir die Bestimmung der Korngré3e und der Probendicke wurden die Flichen-
normalen der zu untersuchenden Oberfliche immer parallel zum einfallenden Elektronen-
strahl ausgerichtet. Ansonsten wurden die Proben, teilweise zur Optimierung des Kontrastes,
quer zu dieser Richtung gekippt.

Fiir die lichtmikroskopischen Untersuchungen stand ein Mikroskop der Firma Olympus
(Typ BX60) am Institut fiir Werkstoftkunde II der Universitit Karlsruhe (TH) zur Verfiigung,
das im Durchlichtmodus (LMp) betrieben wurde. Aullerdem wurde ein Auflichtmikroskop

(LM,) der Firma Reichert-Jung (Typ Polyvar2Met) verwendet.

2.3.2 Korngrof3enanalyse

Fiir die geometrische Beschreibung der Kérner im CVD Diamant wurden zwei charakteristi-
sche Kornabmessungen verwendet, um die ausgepriagte Richtungsabhédngigkeit der Gefiige-
ausbildung mit lang gestreckten Kornern in Wachstumsrichtung, das heifit senkrecht zur
Scheibenoberfliche, addquat zu parametrisieren. Als kolumnare Korngréfle wird die Kornab-
messung parallel zur Wachstumsrichtung (entspricht der Lange der sdulenartigen Korner) und
als laterale Korngrofle der Durchmesser der séulenartigen Korner bezeichnet. Von besonde-
rem Interesse flir diese Arbeit war die Verdanderung der lateralen Korngrof8e mit steigender
Scheibendicke.

Die Bestimmung der mittleren lateralen Korngréfe dkg, wurde iiber das Linienschnittverfah-
ren anhand von Gefligeaufnahmen der Wachstums- und der Keimbildungsseiten der Proben
durchgefiihrt. Bei Probenmaterial mit unbearbeiteter Wachstumsseite wurden anhand der To-

pographie der Oberfldche die einzelnen Korner bzw. Korngrenzen identifiziert. Bei bearbei-
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teten Oberflichen konnte durch eine kurzzeitige thermische Atzung bei 750°C an Luft die

Sichtbarkeit der Korngrenzen teilweise verbessert werden.

zsLg

d =
o (nK - 1)VV 2!
mit: dgg) = mittlere laterale Korngrof3e
g = Anzahl der Geraden
Lg = Lange der Geraden
ng =  Anzahl der Schnittpunkte mit Korngrenzen
Vy = VergrofBerungsfaktor

Beim Linienschnittverfahren werden zg parallele Geraden der Liange Lg eingezeichnet und
die Anzahl der Schnittpunkte mit Korngrenzen ng ermittelt. Unter Beriicksichtigung der
Vergroflerung der Aufnahme Vy ist die mittlere laterale Korngrofe dkg; durch Gleichung 2.1

gegeben [100].

2.3.3 Rontgenographische Analyse
Zur Bestimmung der Phasenzusammensetzung und der Vorzugsorientierung von Proben-
material wurde ein Rontgendiffraktometer (XRD) der Firma Siemens (Typ D500) mit einer
Cu-Anode verwendet. Zur Erzeugung der Cu-Kg-Anregungsstrahlung wurde die Rontgen-
rohre mit einer Beschleunigungsspannung von 45 kV und einem Strom von 25 mA betrieben.
Die XRD-Spektren wurden im Winkelbereich zwischen 40° und 95° mit Schrittweite von
0,005° und einer Messzeit von 3 s pro Schritt aufgenommen. AnschlieBend wurden die
Spektren digital beziiglich des Untergrundes und der K,-Strahlung korrigiert und auf den
intensivsten Peak normiert. Unter Verwendung der Intensititen und Gitterkonstanten gemal3
JCPDS-Kartei (Joint Comitee on Powder Diffraction Standards) erfolgte die Phasenzuord-
nung, wobei speziell fiir Diamant die relative Intensititsverteilung eines Diamantpulvers ver-
wendet wurde [101]. Durch die Beugung der Cu-Kg-Strahlung, die durch den eingesetzten Ni-
Filter nicht vollstdndig absorbiert werden konnte, traten zum Teil weitere Peaks auf, die

jedoch im Spektrum explizit gekennzeichnet wurden.

2.3.4 FT-IR-Ramanspektroskopie

Die Bestimmung der Bindungszustinde der Kohlenstoffatome wurde mittels Fourier-
Transformations-Infrarot- (FT-IR-) Ramanspektroskopie durchgefiihrt. Hierfiir wurde ein
Spektrometer IFS 55 der Baureihe EQUINOX® mit einem FT-Raman-Modul FRA 106 der
Firma Bruker am Fraunhofer Institut fiir Angewandte Festkorperphysik in Freiburg verwen-
det. Die Ramanspektren wurden bei Raumtemperatur in Riickstreugeometrie im Wellenzahl-

bereich von 500 cm™ bis 4000 cm™ aufgenommen. Zur Anregung der Ramanstreustrahlung
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wurde ein Nd:YAG Laser mit einer Wellenldnge von 1,064 um gewahlt, der im Vergleich zur
Anregung mit kurzwelligerem Licht zu einer hoheren Sensitivitit gegeniiber sp’-gebundenem
Kohlenstoff fiihrt [102,103]. Der Laserstrahl war auf die Wachstumsseite der Proben gerichtet
mit einem Fokusdurchmesser von ca. 100 um auf der Probenoberfliche. Zur Erhéhung der
Intensitét des Streulichts war eine Aluminiumfolie auf der Keimbildungsseite angebracht. Die
spektroskopischen Untersuchungen wurden an ausgewihlten Proben durchgefiihrt, wobei die
Auswabhl der Proben und der individuellen Messpositionen anhand der Ergebnisse ortsaufge-
l6ster Messungen der dielektrischen Verluste getroffen wurde (vgl. Kapitel 3.4.2.1). Unter-
schiedliche Messpositionen in einer Probe wurden durch die laterale Verschiebung der Probe

beziiglich des anregenden Laserstrahls eingestellt.

Diamantramanlinie bei 1332 cm”

breite Ramanbande zwischen
1000 cm™ und 1500 cm”

\VJ Untergrund

| . | . .
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000

Wellenzahl v, cm”

Intensitat

Bild 2.3:  Typisches FT-IR-Ramanspektrum eines CVD Diamanten.

In Bild 2.3 ist ein typisches FT-IR-Ramanspektrum von CVD Diamant dargestellt. Die
Intensitdt im interessierenden Wellenzahlbereich setzt sich typischerweise aus drei Anteilen
zusammen: Streustrahlung von diamantartig (sp>-)gebundenem Kohlenstoff, Streustrahlung
von graphitisch (sp>-)gebundenem Kohlenstoff und einem Untergrund. Neben der scharfen
Linie des Diamant bei ca. 1332 cm™ tritt eine breite Ramanbande zwischen ca. 1000 cm™ und
1500 cm™ auf, die in der Literatur (amorphen bzw. mikrokristallinen) spz—gebundenen
Kohlenstoff(-Phasen) zugeordnet wird [102]. Aus den aufgenommenen Spektren wurde digi-
tal die Peakposition und Halbwertsbreite der Diamantramanlinie FWHM sowie die Giite-
zahl Qp nach Gleichung 2.2 fiir die untersuchte Probe bzw. Probenposition ermittelt. Zur
Bestimmung der Gesamtfliche Apiam + Agp2, die den Nenner in Gleichung 2.2 bildet, wurde
der Untergrund der breiten Ramanbande iiber Stiitzpunkte oberhalb und unterhalb dieser
breiten Ramanbande parabelformig korrigiert und das Spektrum zwischen 1030 cm™ und

1500 ¢cm™ integriert. Die Fliche des Diamantpeaks Apj,m wurde im Wellenzahlbereich von
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1320 cm™ bis 1346 cm™ bestimmt, wobei die Grundlinie des Diamantpeaks linear an das

Spektrum oberhalb und unterhalb der Diamantlinie angepasst wurde.

A
Q, = A AL DimAspz +1000 22
mit: Qp = Gitezahl
Apiam= Flache der Ramanlinie von Diamant
Ay = Flache der breiten Ramanbande

Tritt die breite Ramanbande im Spektrum nicht auf, wird die Giitezahl maximal und nimmt
den Wert Qp = 1000 an. Die Giitezahl kann somit als Mal} fiir die ,,Phasenreinheit von

CVD Diamant verstanden werden.

2.4 Bestimmung der Biegefestigkeit

2.4.1 Kugel-auf-Ring Priifstand und Versuchsdurchfithrung

Die Untersuchung der mechanischen Festigkeit wurde in einer Universalpriifmaschine der
Firma UTS Testsysteme (Typ UTS2) im miniaturisierten Kugel-auf-Ring Versuch bei Raum-
temperatur durchgefiihrt. Der schematische Aufbau des Priifstandes, sowie die Kugel-auf-
Ring Geometrie sind in Bild 2.4 dargestellt.

Das Verhiéltnis der Durchmesser des Auflagerrings und der Kugel wurde fiir alle Versuche auf
Dring/Dxugel = 2/1 fixiert. In der optimierten Versuchsgeometrie war der Durchmesser des
Auflagerrings standardmafBig Dgine = 10 mm; nur fiir die einfiihrenden Untersuchungen zum
Einfluss der Oberfldchenqualitit betrug dieser Drine = 8 mm. Zu Beginn der Versuche wurde
die Probe je nach gewihlter (Priif-)Orientierung WS bzw. KS mit der Wachstumsseite oder
der Keimbildungsseite auf den Auflagerring gelegt und zentrisch positioniert. Uber den
Spindeltrieb wurde die Traverse kontinuierlich abgesenkt und so die Belastung iiber die Kugel
auf die Probe aufgebracht. Zur Vermeidung von unterkritischem Risswachstum wurden die
Versuche in Anlehnung an [104] mit Belastungsgeschwindigkeiten von ca. 200 — 500 MPas™
so durchgefiihrt, dass die ansteigende Priifkraft innerhalb von wenigen Sekunden zum Bruch
der Proben fiihrte. Wahrend der Versuche wurde die Priifkraft F iiber die Kraftmessdose kon-
tinuierlich registriert. Um die fiir die Variation der Scheibendicken notwendigen unterschied-
lichen Priifkréfte sensitiv detektieren zu konnen, wurden je nach Probenabmessung Kraft-
messdosen fiir einen Messbereich von 100 N, 500 N oder 2000 N verwendet. Die ermittelte
Hochstkraft Fi.x beim Bruch, der Probendurchmesser D und die nach Versuchsende mit den
in Kapitel 2.2 dargestellten Methoden bestimmte Scheibendicke d wurden bei der im folgen-

den Kapitel erlduterten Versuchsauswertung verwendet.
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Bild 2.4:

Geometrie (b) und der (Priif-)Orientierung (c).

2.4.2 Versuchsauswertung

Schematische Darstellung des Gesamtpriifstandes (a), der Kugel-auf-Ring

Die achsensymmetrische Biegung der scheibenférmigen Probe fiihrte zu radialen und tangen-

tialen Zugspannungen auf der dem Ring zugewandten Seite der Proben. Fiir eine homogen

konzentrische Belastung sind die maximalen radialen und tangentialen Zugspannungen inner-

halb dieses homogen belasteten Bereichs gleich.

mit: Frax
d
D
Dring

DF,éiq

VDiam

4md?

D2

l+v 2D2

2
— 3Fmax (l + VDiam ) [1 + ZIH[DRing J+ 1_VDiam (1 _ DF,iiq

F,iq Diam

Hochstkraft beim Bruch
Scheibendicke

Durchmesser der Probe
Durchmesser des Auflagerrings
Aquivalentdurchmesser

Querkontraktionszahl der Probe

Ring

Ring
~ ] 2.3

AuBerhalb fallen sowohl die radialen als auch die tangentialen Spannungen mit zunehmendem

Abstand vom Scheibenmittelpunkt stark ab (o o In[1/(Abstand zum Scheibenmittelpunkt)]),
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so dass ein Versagen dort unwahrscheinlich ist. Die Biegefestigkeit einer Probe im Kugel-auf-
Ring Versuch ergibt sich aus der maximalen Randfaserspannung (beim Versagen) im
homogen belasteten Zentralbereich nach Gleichung 2.3 [105,106]. Der Bereich mit einem
Aquivalentdurchmesser Dy 4, fiir den die Belastung im Kugel-auf-Ring Versuch als homogen
zu erachten ist, wurde ndherungsweise aus dem Hertzschen Kontakt zwischen Kugel und
Probe und der Scheibendicke ermittelt [105,107].

Dy gy =274/04- D}y, +d? —1,35-d 2.4
1
D =2 T s+ Do | 25
_ 1= Vi
Kiueel = nE—Kugd 2.6
2
Kpiam = % 2.7
mit: D pertz = Durchmesser der Hertzschen Kontaktfldche
VKugel = Querkontraktionszahl der Kugel
Exugel = E-Modul der Kugel
Dxugel = Durchmesser der Kugel
VDiam = Querkontraktionszahl der Probe
Epiam = E-Modul der Probe

Fir die Auswertung wurden als KenngroBen fiir die Stahlkugel (X45Cr10) vkuge = 0,3 und
Ekuget =216 GPa [108] und fiir die Diamantproben Vpiam = 0,1 und Epj.m = 1050 GPa [16]
verwendet. Speziell bei Proben mit unbearbeiteter Wachstumsseite wurde fiir die Priiforientie-
rung KS in Gleichung 2.3 als charakteristische Scheibendicke nicht d sondern d+Ry/2 verwen-
det, um das teilweise Eindringen der Kugel in die Profiltiler zu beriicksichtigen. Deshalb
wurde auch nach jedem Einzelversuch mit der Orientierung KS die Kugel ausgetauscht, um
reproduzierbare Ausgangsbedingungen zu schaffen. Zur Abschitzung der maximalen Fehler-
grenzen bei dieser Berechnung wurde die Biegefestigkeit deshalb auBerdem mit einer Dicke d
(entspricht ndherungsweise einem vollstindigen Eindringen der Kugel bis in Profiltiler),
sowie mit einer Dicke d+R (entspricht ndherungsweise einem vernachldssigbaren Eindringen
der Kugel in die Profiltiler) ermittelt.

Durch Bildung des arithmetischen Mittelwertes fiir N Proben, die unter identisch anzusehen-
den Wachstumsbedingungen hergestellt und bei gleicher Orientierung getestet wurden, konnte
eine mittlere Biegefestigkeit G,,ws bzw. Ga,ks berechnet werden. Nur bei einer geniigend gro-

Ben Probenanzahl (N > 6) wurde zuséitzlich eine Auswertung der Festigkeit nach ENV 843-5
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[43] in Form einer zweiparametrigen Weibull-Verteilung unter Verwendung der Maximum-
Likelihood-Schétzung durchgefiihrt. Der Weibull-Modul m wurde numerisch mittels der
Intervallhalbierungsmethode iterativ aus Gleichung 2.8 mit einer relativen Genauigkeit von
mindestens 0,001 bestimmt. Unter Verwendung dieses Ergebnisses wurde die charakteristi-

sche Festigkeit 6y nach Gleichung 2.9 berechnet:

N

ch;“ln(cj)
1 _ 53 LS Infs ) 2.8
m oy, NE" |

_ [%ic J“‘ 2.9

]

mit: m = Weibull-Modul

cy = charakteristische Festigkeit
N = Probenanzahl
o, = Biegefestigkeit der j-ten Probe

Der Weibull-Modul m musste noch beziiglich der Probenanzahl N korrigiert werden, wobei
der Korrekturfaktor by, in Abhidngigkeit von N in EVN 843-5 tabelliert ist. Fiir die charakte-

ristische Festigkeit 6, war eine Korrektur vernachlassigbar [43].

mkorr = bkorr - m 210
mit: Mgy = korrigierter Weibull-Modul
bror = Korrekturfaktor

Fiir die graphische Darstellung in Form eines Weibull-Diagramms wurden die Biegefestig-
keitsdaten fiir N Proben in aufsteigender Reihenfolge geordnet und mit einer Rangzahl i be-
legt. Jedem Biegefestigkeitswert 6; mit dem Rangi wurde ein Versagenswahrscheinlich-

keitswert F; zugeordnet.

Foo1205 2.11
N
mit: F;, = Versagenswahrscheinlichkeit fiir i-ten Rang
i =  Rang

In der Weibull-Darstellung fiir die ranggeordneten Messwerte wurde als Ordinate

i

= ln[ln(l IF H und als Abszisse X, = In(c,) verwendet. Je nach Orientierung wurde

die ermittelte Biegefestigkeit mit ows fiir die Orientierung WS und okgs fiir die Orientie-

rung KS bezeichnet.
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2.5 Dielektrische Charakterisierung

Fir die integrale Charakterisierung dielektrischer Eigenschaften unter der Variation der
Temperatur und der Frequenz sowie fiir die ortsaufgeldste Charakterisierung der dielektri-
schen Eigenschaften wurden im Rahmen dieser Arbeit sieben individuelle Messsysteme
eingesetzt. Der prinzipielle Messaufbau sowie das grundsétzliche Auswerteverfahren zur
Quantifizierung der dielektrischen Parameter der Systeme gleichen sich und werden im ersten
Teilkapitel dargestellt. In den darauf folgenden Kapiteln iiber die frequenzabhingigen
(Kapitel 0), die temperaturabhingigen (Kapitel 0) und die ortsaufgeldsten Untersuchungen
(Kapitel 2.5.4) wird auf die charakteristischen Besonderheiten bei den Messaufbauten und

Auswerteverfahren sowie auf die jeweilige Versuchsdurchfiihrung eingegangen.

2.5.1 Prinzipieller Messaufbau und Auswerteverfahren

Die dielektrische Materialcharakterisierung wurde unter Verwendung offener Resonatoren
mit hemisphérischer Spiegelgeometrie durchgefiihrt. Fiir die Untersuchungen wurden die
gaulformigen Transversal- Elektro- Magnetischen Grundmoden (TEMyo,), fiir die die
elektrischen und magnetischen Felder transversal polarisiert sind, das heifit keine
Komponenten in Ausbreitungsrichtung besitzen, verwendet. Der Modenindex q gibt die
Anzahl der halben Wellenldngen im Resonator an. Das Messprinzip beruht auf dem Vergleich
der MessgroBBen fiir den leeren Resonator (Resonanzfrequenz fy, Giite Qp) mit den
Messgrofen des mit einer Probe beladenen Resonators (fi,, Qm). In Bild 2.5 sind schematisch
der prinzipielle Aufbau eines offenen Resonators in hemisphérischer Geometrie sowie die
Messgrofen im leeren und mit einer Probe beladenen Zustand dargestellt.

Die jeweiligen Messgroflen, die Resonanzfrequenz f und die Giite Q der TEMgoq-Mode,
wurden aus der in Abhidngigkeit von der Frequenz durch den Resonator transmittierten
Leistung ermittelt. Die Giite Q ist dabei der Quotient aus der Resonanzfrequenz f und der
Halbwertsbreite der Resonanz Af und stellt das Verhaltnis der mittleren gespeicherten Energie
im Resonator zur pro Schwingungsperiode dissipierten Energie dar. Fiir die Darstellung der
Theorie offener Resonatoren [109] sowie die Ableitung der Bestimmungsgleichungen fiir die
dielektrischen Parameter [110-112] sei auf die angegebenen Quellen verwiesen. Im Folgenden
werden nur die wichtigsten Bestimmungsgleichungen zur Quantifizierung der dielektrischen
Parameter aufgefiihrt. Der Spiegelabstand L wurde iterativ aus Gleichung 2.12 unter Verwen-

dung der Resonanzfrequenz f, des leeren Resonators berechnet.
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Bild 2.5:  Schematische Darstellung eines offenen Resonators mit hemisphérischer
Spiegelgeometrie und die Messgroflen (a) im leeren und (b) im beladenen

Zustand sowie Proben mit resonanter (¢) und antiresonanter Dicke (d).
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c 1 2L
f,=—|(q+1)+—arccos| | - — 2.12
T {(q ) 2n [ R, ﬂ
mit: L = Spiegelabstand
Ry = Kriimmungsradius sphéarischer Spiegel
q = Modenindex
C = Lichtgeschwindigkeit (= ¢p im Vakuum)

Nach dem Einbringen des Dielektrikums wurde eine verschobene Resonanzfrequenz fi;, und
eine durch die Energiedissipation im realen Dielektrikum reduzierte Giite Q,, des beladenen
Resonators gemessen (Bild 2.5b). Die Permittivitite, wurde aus der transzendenten
Gleichung 2.13, die sich aus den Stetigkeitsbedingungen fiir die transversalen Felder an der
Grenzflache Probe/Luft fiir den beladenen Resonator ergibt, iterativ ermittelt. Die Mehr-

deutigkeit der Losung wurde durch Konsistenzbetrachtungen mit benachbarten Grundmoden

eliminiert.
2nf 2nf
! tan( nm\/zd—d)t]:—tan( nmb—CDbJ 2.13
Je e c
o, = arctan(b—J — arctan[ d j 2.14
Zy €.Z
®, = arctan d 2.15
Sr 4 0
z, = b"- (R, = b”) 2.16
b =b+ L 2.17
8!‘
b=L-d 2.18
mit: € = Permittivitat
d = Scheibendicke
fi = Resonanzfrequenz des beladenen Resonators

Der dielektrische Verlusttangens tand wurde jeweils aus dem Vergleich der inversen Giite-
werte im leeren (Qq) und beladenen Zustand (Qy,) unter Beriicksichtigung der Korrektur-
faktoren Fr und Fr nach Gleichung 2.19 berechnet.

Der Fiillfaktor Fr beschreibt dabei den effektiven Anteil der Probe im Resonator. Der
Ladefaktor Fi ist das Verhiltnis der Giite des leeren Resonators Qo zu der Giite des
Resonators beladen mit einer verlustfreien Probe (tand = 0). Sie unterscheiden sich, wenn

durch das Einbringen der Probe die elektromagnetischen Felder am ebenen Spiegel erhdht
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werden. In die Berechnung dieser beiden Parameter geht die Permittivitdt ein. Sie bestimmt
die Anzahl der halben Wellenldngen N in der Probe und damit den Parameter A, der bei
resonanter Probendicke (d. h. ganzzahligen Werten fiir Nj) eins wird und bei antiresonanter
Probendicke (d. h. halbzahligen Werten fiir N,) maximal den Wert &, annimmt (Bild 2.5¢+d).
Der Faktor M entspricht dem Verhéltnis der Resonatorverluste, die jedem Spiegel zugeordnet
werden konnen. Primér sind dies die ohmschen Verluste der Spiegel quantifiziert durch den
Oberflichenwiderstand des sphérischen Rs und des planen Spiegels Rs;,, wobei hier sowohl
das  verwendete  Spiegelmaterial als auch die  Frequenzabhidngigkeit  des
Oberfldchenwiderstandes bertlicksichtigt wurden [113]. In der vorliegenden optimierten
Resonatorkonfiguration waren sekunddre dissipative Anteile bis auf Streuverluste an den
Koppellochern zu vernachldssigen, die in Gleichung 2.24 durch einen Zusatzwiderstand Ry

am sphérischen Spiegel beriicksichtigt wurden [109].

tanS:F{L—L-FLj 2.19

m 0

d-A+Db

F -1
d-A+ [‘mfmj sin(2[2nf‘“ b- CDbj] 2.20
C C

M-A+1) L
F = : 2.21
M +1 d-A+b

€
A= g, cos’(N,m — d)t)r+ sin’(N, 7t — @) 2.22
N, = % NER S 2.23
R
M = R&T&”th 2.24
mit: Qy = Giite des leeren Resonators

Qm = Gite des beladenen Resonators

Ny = Anzahl der halben Wellenldngen

Rs, = Oberflichenwiderstand des planen Spiegels

Rss = Oberflichenwiderstand das sphérischen Spiegels

Ry, = Zusatzwiderstand am sphérischen Spiegel

Fiir die Messungen musste zwischen zwei Orientierungen der Proben im Resonator unter-
schieden werden, da sich die Verluste aus der Integration iiber die Probendicke, gewichtet
nach der Feldstirkeverteilung ergeben. Als Orientierung KS der Probe wurde diejenige

Orientierung bezeichnet, bei der die Flichennormale der Keimbildungsseite in Richtung des
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sphérischen Spiegels gerichtet war (Bild 2.2 b). Mit Ausnahme der Versuche zur
Probenorientierung wurden alle Messungen in der Orientierung WS durchgefiihrt, bei der die

Flachennormale der Wachstumsseite in Richtung des sphérischen Spiegels gerichtet war.

2.5.2 Frequenzabhingige Untersuchungen

Fiir die integrale Charakterisierung der dielektrischen Parameter bei RT standen vier indivi-
duelle Resonatorsysteme zur Verfiigung, die fiir die Frequenzbereiche 12-20 GHz (Ku-Band),
30-40 GHz (Ka-Band), 90-100 GHz (W-Band) und 144-146 GHz (D-Band) ausgelegt waren.
Die Charakteristika dieser Messsysteme, die sich hinsichtlich ihrer geometrischen Ab-
messungen und der verwendeten Spiegelmaterialien unterschieden, sind in Tabelle 2.3 aufge-
zeigt. Die Erzeugung des Hochfrequenzsignals sowie die Detektion des transmittierten
Signals war fiir die verschiedenen Frequenzbereiche zum Teil unterschiedlich. Die ent-

sprechenden Hochfrequenzkomponenten sind in [114] ausfiihrlich dargestellt.

M ’ 12-20 30-40 90— 100 144 — 146
esssystem GHz GHz GHz GHz
Material Cu Cu Cu Cu
planer
Spiegel D,, mm 70 70 70 50
Material Al Cu Cu Cu
il D., mm 270 160 125 105
Spiegel
Ry, mm 150 120 120 120
Spiegelabstand L, mm 142 114 114 115

Einkopplung des HF-Signals | Koppelloch | Koppelloch | Koppelloch | Koppelloch

. Koaxial- Koaxial-
Auskopplung des HF-Signals antenne antenne Koppelloch | Koppelloch
29 17 10 8

Sttt 2oy, i (bei 15 GHz) | (bei 35 GHz) | (bei 95 GHz) | (bei 145 GHz)

Tabelle 2.3: Charakteristika der offenen Resonatoren fiir integrale Messungen bei RT.

Fiir die einzelnen Messsysteme wurden jeweils fiir mehrere Grundmoden die Messgréflen des
Resonators im leeren und im beladenen Zustand bestimmt, wobei die Proben mittig auf dem
planen Spiegel mittels Teflonklemmen befestigt wurden. Die dielektrischen Parameter
wurden fiir die verschiedenen Grundmoden nach den Gleichungen 2.13 und 2.19 bestimmt
und der Mittelwert gebildet. Fiir die Darstellung der Frequenzabhingigkeit wurde dieser

Mittelwert der dielektrischen Parameter dann einer charakteristischen Frequenz aus dem
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jeweiligen Frequenzbereich zugeordnet. Dies waren 15 GHz fiir das Ku-Band, 35 GHz fiir das
Ka-Band, 95 GHz fiir das W-Band und 145 GHz fiir das D-Band.

2.5.3 Temperaturabhéingige Untersuchungen

Fiir integrale temperaturvariable Messungen bei 144 bis 146 GHz wurden zwei Messsysteme
verwendet, die zum einen fiir den Tieftemperaturbereich von ca. 75 K bis 370 K und zum
anderen fiir den Hochtemperaturbereich von RT bis ca. 750 K ausgelegt waren. Im unteren
Temperaturbereich konnte auf einen bestehenden durchflussgekiihlten Kryostaten mit
integriertem offenem Resonatorsystem aus Kupfer zuriickgegriffen werden [115]. Der
Rezipient wurde vor jeder Messung auf ca. 1-10™ mbar evakuiert und anschliefend das ge-
samte Resonatorsystem bis auf ca. 75 K abgekiihlt (fliissiger Stickstoff). Nach dem Abschal-
ten des Stickstoffdurchflusses erwirmte sich der Kryostat langsam. Durch eine zusitzliche,
leistungsgeregelte elektrische Heizung wurde ab 190 K der Erwdrmungsprozess unterstiitzt
und bis 370 K weitergefiihrt. Die Temperaturkontrolle mittels Thermowiderstdnden und die
Leistungsregelung der Heizung sowie die kontinuierliche Messwerterfassung wihrend des
Aufwirmvorgangs wurden rechnergesteuert durchgefiihrt. Aus dem Vergleich zweier aufein-
anderfolgender temperaturabhéngiger Messungen des leeren und des beladenen Resonators
wurden die dielektrischen Parameter fiir jede Temperatur T nach den Gleichungen 2.13
und 2.19 einzeln berechnet, wobei fiir das Spiegelmaterial Kupfer die Temperaturabhéngig-
keit des Oberflichenwiderstandes beriicksichtigt wurde [109,113]. Proben konnten in diesem
Tieftemperatursystem in eingeschrinktem MafBle ortsaufgelost untersucht werden, indem sie
hinsichtlich des Spiegelmittelpunktes verschoben befestigt wurden.

Zur integralen Quantifizierung der dielektrischen Materialparameter im Hochtemperatur-
bereich wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Resonatorsystem mit einem elektrisch beheiz-
baren Planspiegel realisiert. Besonderheit dieses Systems war, dass nur der plane Spiegel auf
hohe Temperaturen geheizt und die iibrigen Resonatorelemente mittels einer Wasserumlauf-
kithlung auf RT thermostatisiert wurden. Die Temperaturkontrolle mittels Thermowider-
stinden und die Leistungsregelung der Heizung sowie die kontinuierliche Messwerterfassung
wihrend der temperaturvariablen Messungen wurden rechnergesteuert durchgefiihrt. Neben
den Versuchen in einem Vakuumbehilter mit einem typischen Arbeitsdruck von unter
5-10* mbar wurden auch Messungen in einem Aufbau in Laborluft durchgefiihrt. Hierbei
musste ein Planspiegel aus Aluminium anstelle von Kupfer verwendet werden, um einer ein-
setzenden Resonatordegradation durch Oxidation vorzubeugen. Kalibrationsmessungen fiir
den Aufbau in Laborluft zeigten, dass bei hohen Temperaturen auf Grund der Konvektions-

bewegung der Luft die Glitewerte Q stark variierten. Deshalb wurden alle Glitemessungen fiir
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die Bestimmung des dielektrischen Verlusttangens in dem Vakuumsystem durchgefiihrt.
Dabei konnten bei quasi-kontinuierlicher Temperaturvariation sowohl im Aufheiz- als auch
Abkiihlzyklus, die Giitewerte reproduzierbar aufgenommen werden.

Die fiir die Bestimmung des dielektrischen Verlusttangens nach Gleichung 2.19 notwendigen
Permittivititsdaten, die aus Resonanzfrequenzmessungen des leeren und beladenen Resona-
tors ermittelt wurden, zeigten eine systematische Verschiebung bei quasi-kontinuierlicher
Temperaturvariation. Diese war speziell bei Messungen im Abkiihlzyklus besonders stark
ausgeprigt, so dass Permittivititsmessungen nur im Autheizzyklus durchgefiihrt wurden.
Aber auch bei dieser Versuchsfithrung traten beim Vergleich des leeren und des beladenen
Resonators bezogen auf gegebene feste Temperaturen merkliche Unterschiede im
Temperaturprofil des Resonators und damit auch in der Resonatorlédnge auf.

Die Moglichkeit bei nahezu gleichartigem Temperaturprofil im Resonator zu messen, wurde
im Aufbau in Laborluft durch Einzelpunktmessungen bei ausgewéhlten Temperaturen (RT,
475 K und 675 K) realisiert. Dabei wurden speziell kleine Proben (mit geringer thermischer
Masse) verwendet. Nach der Messung der Resonanzfrequenz des beladenen Resonators wurde
die Probe schnell vom Planspiegel abgenommen und sofort anschlieBend die Resonanz-
frequenz des jetzt leeren Resonators bestimmt. Die Permittivitit ergab sich dann nach der
Gleichung 2.18. Auf Grund der Ergebnisse dieser Festtemperaturmessungen und der
beschriebenen Problematik bei den quasikontinuierlichen Messungen im Hochtemperatur-
bereich wurde der dielektrische Verlusttangens deshalb vorzugsweise unter Verwendung der
Annahme einer konstanten Permittivitit von &,=5,67 berechnet. Der Einfluss dieser

Annahme wird im Kapitel 4 ausfiihrlich diskutiert.

2.5.4 Ortsaufgeloste Untersuchungen

2.5.4.1 Konzeption und Aufbau eines Resonatorsystems

Voraussetzung fiir die Homogenititsanalyse der dielektrischen Parameter - insbesondere des
dielektrischen Verlusttangens - in groffldchigen Proben war die Konzipierung und der Auf-
bau eines geeigneten ortsauflosenden Messsystems im Rahmen dieser Arbeit. Eine Mess-
methode ist als ortsauflosend zu bezeichnen, wenn die Messgroflen einem Probenbereich
zuzuordnen sind, der als klein gegeniiber der Gesamtprobe zu erachten ist. AuBlerdem muss
die Position des untersuchten Probenbereiches innerhalb der Gesamtprobe exakt definiert
sein, um die Zuordnung der Eigenschaften zu den individuellen Probenbereichen zu
gewdhrleisten. Im Gegensatz dazu ist eine Messmethode als integral zu werten, wenn diese

Anforderungen nicht bzw. nur zum Teil erfiillt sind.
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Dielektrische Untersuchungen mit dem hemisphdrischen Resonator unter Verwendung der
gaulBformigen TEMgo-Moden basieren auf Transmissionsmessungen, bei denen ein
bestimmter Bereich im Probenvolumen, der in guter Néherung als zylinderformig beschrieben
werden kann, charakterisiert wird. Die Hohe des Zylinders ist immer eindeutig durch die
Scheibendicke d gegeben, wobei jedoch fiir die Bestimmung der dielektrischen Parameter die
Feldverteilung in der Probe parallel zu der Resonatorachse (stehende Welle) beriicksichtigt
werden muss. Die Grundfldche des Zylinders ist wegen des gau3formigen Strahlprofils nicht
eindeutig definiert, kann jedoch mit der Fliche der Strahltaille Tw,” am planen Spiegel gut
gendhert werden, da ca. 87 % der Leistung im Resonator durch diese Fliche der Strahltaille
treten [116]. Dabei ist der Strahltaillenradius allgemein definiert als der senkrechte Abstand
von der Resonatorachse, bei dem die elektrische Feldstirke (bei gauB3formigem Strahlprofil)
beziiglich ihres Maximums auf 1/e abgefallen ist. Der Strahltaillenradius wy ist am planen

Spiegel minimal (Bild 2.5) und gegeben durch:

1
wy = J——-[LR, - L)ls 2.25
nf,

mit: wy = Strahltaillenradius am planen Spiegel

Um die Strahltaille moglichst klein zu halten wurde ihre reziproke Abhangigkeit von der Fre-
quenz in Gleichung 2.25 ausgenutzt und als Frequenzbereich 144-146 GHz gewdhlt. Unter
Beriicksichtigung der optimalen Fokusierung des Resonators, bei einem Kriimmungsradius
des sphirischen Spiegels von Ry =120 mm und mit einem Spiegelabstand L =117,5 mm
ergab sich eine Strahltaille am ebenen Spiegel nach Gleichung 2.25 von 2wy = 6,5 mm [117].
Dieser Wert ist klein gegeniiber dem Durchmesser der untersuchten Proben von 50 mm bis zu
120 mm. Prinzipiell basiert die ortsaufgeloste Quantifizierung der dielektrischen Parameter
auf einer Verschiebung der Strahltaille des Hochfrequenzstrahls lateral an eine andere Posi-
tion in der Probe. Dies wird durch eine Bewegung des ebenen Spiegels senkrecht zur Reso-
natorachse erreicht. Die systematische Verschiebung des ebenen Spiegels mit der Probe und
die Bestimmung der MessgroBen (f, Q) an jeder einzelnen Position ergeben dann eine Kartie-
rung der Messgroflen fiir die Probe.

In einer ersten Ausbaustufe wurde die Verschiebung des ebenen Spiegels mit manuell zu be-
dienenden Stellelementen realisiert. Mit dieser Anordnung wurden im Rahmen der vorliegen-
den Arbeit die ersten ortsaufgeldsten Messungen an groBflichigen Diamantproben durchge-
fiihrt sowie die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse demonstriert [118]. Durch die manuelle

Probenverschiebung war jedoch nur eine Kartierung mit geringer Messpunktdichte moglich.
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Bild 2.6: Hemisphirischer Resonator mit positionierbarem planem Spiegel fiir die

ortsaufgeldste Quantifizierung der dielektrischen Eigenschaften bei 145 GHz.

Deshalb wurden in einer zweiten Ausbaustufe die manuellen Verschiebeeinrichtungen durch
elektrische Stelltische ersetzt, um sowohl die Positionierung des planen Spiegels in Polar-
koordinaten (radiale Position R, azimutale Position ¢) als auch die Aufnahme der Messgrof3en
rechnergesteuert durchfiihren zu kénnen. Mit einem zusétzlichen Lineartisch fiir die Hohen-
justierung konnte die Strahltaille auf die Ursprungsposition des planen Spiegels justiert
werden. Bild 2.6 zeigt das Resonatorsystem zur Homogenititsanalyse der dielektrischen

Eigenschaften von Proben mit einem Durchmesser von bis zu 120 mm.

2.5.4.2 Versuchsdurchfiihrung und -auswertung

Nach einer Justierung der Strahltaille auf den Mittelpunkt des ebenen Spiegels iiber eine Eich-
struktur wurde die Probe mittig auf dem Spiegel mittels zweier Teflonklemmen befestigt. Die
Probe wurde mit einer Markierung ( ¥ ) an der Oberkannte auf der Wachstumsseite versehen
(vgl. Bild 2.6). Da die Messungen immer mit der Orientierung WS durchgefiihrt wurden, war
deshalb jede Probenposition eindeutig identifiziert. Die Kartierung der MessgroBen (fi,, Qm)
erfolgte sternformig von der Probenmitte aus mit einer Schrittweite AR in radialer Richtung
und mit einer Winkelschrittweite A¢. Typische Werte waren AR = 1,5 mm und A¢p = 15°, so
dass sich ca. 800 Messpunkte fiir eine Probe mit 100 mm Durchmesser ergaben. Auf Grund
von ortsaufgelosten Kalibrationsmessungen des leeren Resonators, die nur eine geringe
Variation (< 2 %) der Glitewerte zeigten, und den Ergebnissen aus Kapitel 3.4 wurde die Gite

des leeren Resonators Qo sowie die Permittivitit mit €, = 5,67 fiir die Auswertung als konstant
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angenommen. Deshalb konnte auf die ortsaufgeloste Bestimmung der Vergleichsmessgrof3en
fiir den leeren Resonator verzichtet werden.

Die Darstellung der ortsaufgeldsten Ergebnisse flir eine Probe erfolgte zum einen direkt in
Form einer Graustufenkarte fiir den dielektrischen Verlusttangens. Zum anderen wurde die
Homogenitdt der Verteilung des dielektrischen Verlusttangens in einer Probe iiber eine
Haufigkeitsverteilung in Form eines Histogramms quantifiziert. In der Graustufenkarte wurde
die Markierung durch ein auf der Spitze stehendes Dreieck ( ¥ ) realisiert und zusétzlich die
Orientierung WS angegeben. Somit war jede Position auch im Hinblick auf den Vergleich mit
anderen ortsauflosenden Messmethoden eindeutig identifizierbar. Fiir die Bestimmung der
Héaufigkeitsverteilung musste die Messpunktdichte, die sich auf Grund der Durchfiihrung der
Ortsauflosung in Polarkoordinaten ergab, beriicksichtigt werden. Jedem einzelnen Messpunkt
wurde deshalb ein Volumenelement Vg zugeordnet, welches dieser mit seinem Messwert
reprisentiert, wobei das jeweils zugeordnete Volumen Vg von der radialen und azimutalen
Schrittweite AR bzw. A¢ sowie von der radialen Position R des Messpunktes abhingig war.
Die dritte Dimension des Volumenelements war immer die Scheibendicke d. Die einzelnen
Messwerte wurden deshalb entsprechend ihrem Volumenanteil gewichtet, wobei die Gewich-

tungsfunktion g auf das insgesamt untersuchte Volumen Vg normiert war.

V., 2n R-AR-A¢-d
g=——= 2.26
V,  360° v,

Die relative Haufigkeitsverteilung H gibt demnach den Volumenanteil einer Probe an, der
einen bestimmten dielektrischen Verlusttangenswert aufweist. Die Intervallbreiten im
Histogramm wurden jeweils individuell je nach dem dielektrischen Verlusttangensniveau der
untersuchten Probe gewihlt. Durch die sukzessive Summation der relativen Haufigkeiten H
ergab sich die kummulative Haufigkeit K. Als mittlerer dielektrischer Verlusttangens tandsg
wurde der Wert bei K =150 % identifiziert, bei dem genau die Hailfte des untersuchten
Probenvolumens einen dielektrischen Verlusttangens von tand < tandsy aufweist.

Zur Beschreibung der Verteilung des dielektrischen Verlusttangens wurden zwei weitere
charakteristische Werte ermittelt, ndmlich der Startwert tand;o und der Endwert der
Verteilung tandgg bei K =10 % bzw. K =90 %. Die Breite der Verteilung des dielektrischen
Verlusttangens A(tand) ergab sich aus der Differenz zwischen dem Endwert tandgy und dem
Startwert tand;o der Verteilung. Der Symmetriefaktor Kgyn, stellt ein quantitatives MaB fiir die
Symmetrie der Verteilung dar und ist gegeben durch Gleichung 2.27, wobei eine

symmetrische Verteilung durch Ky, = 1 gekennzeichnet ist.
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_ tan §,, — tan d;,

2.27

¥ tan §,, — tan §,,

mit: Ky = Symmetriefaktor
tand;p = tand-Startwert in kumulativer Haufigkeitsverteilung
tandsp = tand-Mittelwert in kumulativer Haufigkeitsverteilung

tandgp = tand-Endwert in kumulativer Haufigkeitsverteilung

Der mittlere dielektrische Verlusttangens tandso, der Start- und Endwert der Verteilung tand;o
und tandoy, sowie die Verteilungsbreite A(tand) und der Symmetrieparameter Kgyy stellten
einen Parametersatz zur Bewertung der Homogenitét dar, die es erlaubten Proben auch mit

unterschiedlicher Abmessung objektiv zu vergleichen.
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3 Experimentelle Ergebnisse

3.1 Probengeometrie und -topographie

3.1.1 Probengeometrie

Fiir die Ausgangsscheiben von GEC Marconi (GM) und De Beers (DB), aus denen die Proben
fiir die Festigkeitsuntersuchungen herausgetrennt wurden, sind die mittlere Scheibendicke d,
und der Bearbeitungszustand in Tabelle 3.1 zusammengestellt. Der angegebene Scheiben-

durchmesser D bezieht sich dabei auf die aus den Ausgangsscheiben herausgetrennten
Scheiben.

Scheiben- Bearbeitungszustand mittlere Scheiben- | Scheibendurch-
bezeichnung Keimbildungsseite | Wachstumsseite dicke d, pm messer D, mm
GM-S-128 unbearbeitet unbearbeitet 128+ 8 11,1
GM-S-258 unbearbeitet unbearbeitet 258 £31 11,1
GM-S-265 unbearbeitet unbearbeitet 265+ 21 11,1
GM-S-274 unbearbeitet unbearbeitet 274 £ 14 11,1
GM-S-309 unbearbeitet geldppt 309 £ 12 14,1
GM-S-307 unbearbeitet poliert 3073 14,1
GM-S-413 unbearbeitet unbearbeitet 413 £26 11,1
GM-S-879 unbearbeitet geldppt 879 £ 11 11,1 (12,1)
GM-W-114 unbearbeitet unbearbeitet 114+ 10 11,1
GM-W-492 unbearbeitet unbearbeitet 492 + 13 11,1
GM-W-925 gelappt poliert 925t 4 11,1 (12,1)
DB-S-308 unbearbeitet unbearbeitet 308+ 11 12,0
DB-W-264 unbearbeitet unbearbeitet 264 £ 6 12,0
DB-W-437 gelappt gelappt 4365 11,4

Tabelle 3.1:Mittlere Scheibendicken und Bearbeitungszustand der Ausgangsscheiben von
GM und DB fiir die Festigkeitsuntersuchungen sowie der Durchmesser der

lasergeschnittenen Scheiben.

Fiir die Scheiben mit unbearbeiteter Wachstumsseite (,wie gewachsen‘) lag die Abweichung
von der mittleren Scheibendicke héher im Vergleich zu Proben mit bearbeiteter Wachstums-
seite. Die typische Abweichung betrug fiir dieses unbearbeitete Probenmaterial unter 10 %.

Nachbearbeitete Proben wiesen eine deutlich reduzierte Dickenvariation auf, typische Werte



Experimentelle Ergebnisse 47

lagen um ca. 1 %. Eine charakteristische Tendenz der Dickenvariation mit steigender Schei-
bendicke speziell fiir unbearbeitete Proben wurde nicht festgestellt.

Fiir die Proben von De Beers (DB) und dem Fraunhofer Institut fiir Angewandte Festkorper-
physik (FHG) fiir die dielektrischen Untersuchungen sind in Tabelle 3.2 die Scheibendicke d
und der Durchmesser D aufgefiihrt. Die Proben DB-E-1 und DB-E-2 wurden in zwei unter-
schiedlichen Anlieferungszustinden (A und B) untersucht (vgl. Kapitel 3.4.1.1). Exemplari-
sche Messungen an Scheiben von De Beers bestétigten die Angaben des Herstellers, dass die
typische Dickenabweichung deutlich unter 1% betrug. Speziell fiir ausgewéhlte Scheiben der
Produktionsqualitdit DB-P wurde eine maximale Dickenabweichung unter =5 um iiber den
gesamten Durchmesser von 106 mm festgestellt. Deshalb erfolgt die Angabe der Scheiben-

dicke d in Tabelle 3.2 jeweils auf 10 um genau.

Scheibenbezeichnung Scheibendurchmesser D, mm Scheibendicke d, um
DB-S-1 40 470
DB-S-2 40 470
DB-E-1 96 2410 (A) /2240 (B)
DB-E-2 105 2740 (A) /2150 (B)
DB-E-3 85 1660
DB-E-4 106 1720
DB-E-5 119 2280
DB-E-6 119 1170
DB-E-7 100 1630
DB-E-8 50 1800
DB-E-9 70 1750
DB-P-1 106 1810
DB-P-2 106 1860
DB-P-3 106 1810
DB-P-4 106 1810
FHG-E-1 50 540
FHG-E-2 50 470

Tabelle 3.2:Scheibendurchmesser D und Scheibendicke d der Proben von DB und FHG fiir
die dielektrischen Untersuchungen (A und B kennzeichnen verschiedene

Anlieferungszustande).
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3.1.2 Probendurchbiegung
Fiir Proben aus Scheiben der Qualititen DB-S, DB-W und GM-W wurden bei Linienab-

tastungen auf der Keimbildungsseite Mittendurchbiegungen von hy <1 pm festgestellt. Bei
Linienabtastungen von Proben der Diamantqualitit GM-S wurden Mittendurchbiegungen hy
von deutlich groBer als 1 pm ermittelt. Die dreidimensionalen Oberflichenprofile von Proben
aus Scheiben der Diamantqualitit GM-S mit unterschiedlicher mittlerer Dicke d, sind in

Bild 3.1 dargestellt. Die Proben zeigten alle eine konvexe Kriimmung der Keimbildungsseite.

Bild 3.1:  Oberflachenprofil der Keimbildungsseite von Proben aus den Scheiben
GM-S-128 (a), GM-S-265 (b), GM-S-413 (c), GM-S-879 (d).

Die Mittendurchbiegung der Proben nahm mit steigender mittlerer Scheibendicke d, von
hg = 105 um (GM-S-128) bis hin zu hg = 3,4 pm (GM-S-879) ab. Ergiinzend wurde exempla-
risch die Probe aus Scheibe GM-S-128 (Bild 3.1 a) um 7 =2 pm mittels eines Sauerstoft-

plasmas gediinnt, wobei der Materialabtrag selektiv nur von der Keimbildungsseite erfolgte.
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Diese Plasmabehandlung wurde im Rahmen des MIRIAD-Projektes am CNRS, Université de
Paris-Nord, Paris durchgefiihrt. Nach diesem einseitigen Materialabtrag wurde immer noch
eine konvexe Krimmung der Keimbildungsseite festgestellt, jedoch war die Mittendurch-

biegung auf hy = 85 pm im Vergleich zum Ausgangszustand mit hq = 105 pm reduziert.

3.1.3 Oberflichenrauheit

In Tabelle 3.3 sind typische Werte des Mittenrauwerts R, und der Rautiefe R, fiir die
Keimbildungs- und Wachstumsseiten von Probenmaterial in unterschiedlichen Bearbeitungs-
zustdnden zusammengestellt. Proben, deren Keimbildungsseite unbearbeitet war, zeigten
dhnlich niedrige Kennwerte mit R, < 0,05 pm und R; < 0,7 pm wie polierte Wachstumsseiten,
da sie in guter Ndherung die Oberflichentopographie des chemisch abgeldsten Substrats
widerspiegelten. Die nach Herstellerangaben unbearbeiteten Keimbildungsseiten von Proben
der Qualititen DB-S und DB-W zeigten erhohte Rauheitskennwerte, die mehr dem typischen
Bereich von gelidppten Probenoberflichen zuzuordnen waren. Diese Zuordnung wurde durch
REM-Aufnahmen der Keimbildungsseiten gestiitzt, die (Schleif-) Riefen zeigten. Proben mit
polierter Keimbildungsseite lagen nicht vor. Nahezu keine Unterschiede in den Rauheits-
kennwerten R, und R; wurden zwischen Keimbildungs- und Wachstumsseite im gelédppten

Bearbeitungszustand festgestellt.

arithm. Mittenrau- Rautiefe
wert R,, um R, um
unbearbeitet <0,05 <0,7
Keimbildungsseite geldppt 0,1-0,3 2-3
poliert - -
unbearbeitet 2,4-6,5 18-43
Wachstumsseite gelappt 0,2-0,4 2-4
poliert <0,05 <0,7

Tabelle 3.3: Typische arithmetische Mittenrauwerte R, und Rautiefen R, fiir die Oberflachen
von Proben der Qualititen GM-S, GM-W, DB-S, DB-W, DB-E und FHG-E in

unterschiedlichen Bearbeitungszustinden.

Signifikante Unterschiede zwischen weilen und schwarzen Qualititen wurden nur fiir die
Wachstumsseite von Proben im unbearbeiteten Zustand beobachtet. In Bild 3.2 sind der arith-
metische Mittenrauwert R, und die Rautiefe R; fir Wachstumsseiten im unbearbeiteten
Zustand von schwarzen und weiflen Qualititen in Abhingigkeit von der mittleren Scheiben-

dicke d, dargestellt.
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Die grofe Bandbreite der R,- und Ri-Werte fiir Wachstumsseiten im unbearbeiteten Zustand
war hauptsichlich auf eine Abhdngigkeit von der Scheibendicke zuriickzufiihren, die in
Bild 3.2 aufgezeigt ist. Sowohl der arithmetische Mittenrauwert R, als auch die Rautiefe R;
nahmen mit steigender mittleren Scheibendicke d, zu, wobei jedoch der Anstieg fiir die
Qualitdt GM-W nicht so stark ausgeprdgt war wie fiir die Qualitit GM-S. Fiir die Qualitét
GM-W stieg der arithmetische Mittenrauwert von R,=3,1 um fiir GM-W-114 auf
R,=3,8 um fir GM-W-492 und die Rautiefe von R;=24 um auf 30 um an, wobei die
Rauheitskennwerte fiir die Qualitdt DB-W sich jeweils gut in den Anstieg mit der Scheiben-

dicke einpassten.
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Bild 3.2:  Arithmetischer Mittenrauwert R, (a) und Rautiefe R;(b) der unbearbeiteten
Wachstumsseiten von GM-S, GM-W, DB-S und DB-W in Abhingigkeit von

der mittleren Scheibendicke d,.

Im Gegensatz dazu lagen die Rauheitskennwerte fiir die Qualitdt DB-S jeweils oberhalb der
sich fiir die Qualitdit GM-S ergebenden Abhéngigkeit von der Scheibendicke. Der R,-Wert
nahm dabei von 2,4 pm fiir GM-S-128 auf 6,1 um fiir GM-S-413 und der R-Wert von 18 um
auf 43 pm zu.

In einzelnen Proben bzw. Probenbereichen der weillen Diamantqualitdt wurden speziell fiir
die bearbeitete Wachstumsseite arithmetische Mittenrauwerte R, und Rautiefen R; gefunden,
die die typischen Werte in Tabelle 3.3 wesentlich {iberstiegen. Die Profillinien solcher
bearbeiteten Oberflichen zeigten dabei Abschnitte mit Bereichen typischer Rauheit, die
jedoch von tiefen Einschnitten in nahezu gleichméBigen Abstdnden getrennt waren. Die LMp-

Aufnahme einer solchen Oberfliche ist exemplarisch in Bild 3.3 dargestellt.
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Bild 3.3: LMp-Aufnahme der polierten Wachstumsseite der Scheibe GM-W-925.

Fiir diese Oberfliche (polierte Wachstumsseite der Scheibe GM-W-925) wurde ein
arithmetischer Mittenrauwert von R, = 0,13 um und eine Rautiefe von Ry = 2,6 um ermittelt.
Neben zweiten Phasen, hauptsdchlich an den Korngrenzen (Kapitel 3.2.3), war eine Vielzahl
von Rissen vornehmlich in den Koérnen zu beobachten. Diese Risse zeichnen sich an der
Oberfliche als Linien ab. Die Ausdehnung der Risse ins Material hinein konnte im LMp

durch das Verschieben der Fokusierungsebene beobachtet werden.

3.2 Gefiigeeigenschaften

3.2.1 Gefiigeanisotropie

In Bild 3.4 sind rasterelektronenmikroskopische Gefiigeaufnahmen von polykristallinem
CVD Diamant dargestellt, wobei exemplarisch hierflir die Qualitit GM-S ausgewidhlt wurde.
Das Bild 3.4 a von der Querschnittsfliche (Bruchflache) und Bild 3.4 b von der Wachstums-
seite wurden an der gleichen Scheibe aufgenommen. Die Bild 3.4 c¢+d stammen von Scheiben
der gleichen Qualitdt, die jedoch zu geringeren Dicken abgeschieden wurden. Durchgédngig
von der Keimbildungs- zur Wachstumsseite war das Material porenfrei aufgewachsen und
wies eine ausgeprigte Richtungsabhingigkeit in der Gefiigeausbildung (Bild 3.4 a) auf, die
durch lang gestreckte Korner gekennzeichnet war. Die lange Achse dieser sdulenartigen Kor-
ner war in Wachstumsrichtung orientiert. Mit steigender Scheibendicke wurde an der Ober-
fliche der Wachstumsseite eine Vergroberung des Gefiiges beobachtet, die sich in der Ab-
nahme der Anzahl der Koérner dokumentiert (Bild 3.4 b-d). Fiir das dielektrische Probenmate-
rial, das nur zerstorungsfrei untersucht wurde, wurde diese ausgepréigte Richtungsabhéngig-

keit der Gefligeausbildung in Wachstumsrichtung ebenfalls durch die geringere Anzahl an
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Kornern pro Flacheneinheit auf der Wachstumsseite im Vergleich zur (bearbeiteten) Keim-

bildungsseite bestétigt.

<+—r
100 pm
4+—> +—>
100 um 100 um

Bild 3.4:  Gefiigeaufnahmen der (a) Querschnittsfliche (Bruchfliche) und der
Wachstumsseite flir unterschiedliche Dicken (b, ¢, d) exemplarisch fiir die
Qualitdt GM-S.

Bei den rontgenographischen Untersuchungen traten in den registrierten Spektren nur Peaks
bei Beugungswinkeln auf, die nach der JCPDS-Kartei Diamant zuzuordnen waren. Im Ver-
gleich zu den relativen Intensititen der Peaks fiir Diamantpulver (JCPDS-Kartei) zeigten sich
fiir die untersuchten Proben immer Abweichungen von dieser Intensititsverteilung. Das Vor-
liegen einer (110) Orientierung parallel zur Wachstumsrichtung wurde speziell fiir schwarze
Qualititen (GM-S und DB-S) beobachtet. Bild 3.5 zeigt ein typisches XRD-Spektrum fiir eine
schwarze Qualitdt mit hoher Intensitit der (220) Ebene, sowie zum Vergleich die relativen

Intensitdten der Peaks fiir ein isotropes Diamantpulver.
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Bild 3.5:  Typisches XRD-Spektrum einer schwarzen Qualitit im Vergleich mit
Diamantpulver (JCPDS-Kartei).

3.2.2 Korngrofien

Die mittlere laterale KorngroBe dxg, auf der Wachstumsseite speziell fiir Probenmaterial der
mechanischen Festigkeitsuntersuchungen ist in Bild 3.6 in Abhingigkeit von der mittleren

Scheibendicke d, dargestellt.
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Bild 3.6: Mittlere laterale KorngroBe dxg; der Wachstumsseite in Abhdngigkeit von der
mittleren Scheibendicke d, fiir die Qualititen GM-S, GM-W, DB-S und DB-W.

Sowohl die weille als auch die schwarze Qualitdt wiesen eine charakteristische Zunahme des

Wertes von dgg, mit steigender mittlerer Scheibendicke auf. Die mittlere laterale Korngrof3e
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lag bei vergleichbarer mittlerer Scheibendicke jedoch fiir die weilen Qualititen jeweils
oberhalb des Wertes der schwarzen Qualitdten. Diese Verhiltnisse spiegeln sich auch in den
REM-Aufnahmen der Wachstumsseiten von Scheiben mit unterschiedlicher mittlerer
Scheibendicke d, der Qualititen GM-S und GM-W wieder, die in Bild 3.7 exemplarisch
dargestellt sind.

Die mittlere laterale Korngrofle dkg, stieg mit zunehmender mittlere Scheibendicke fiir die
schwarzen Qualitdten von ca. 20 um auf ca. 90 um und fiir die weillen Qualitdten von 40 pm
auf ca. 130 um, wobei die Streuung der Messwerte typischerweise unter +10% lag (vgl. auch
Bild 4.1 b). Fiir die jeweils dicksten Scheiben der beiden Qualitidten konnte auf Grund des
Auftretens von zweiten Phasen und Rissen die laterale Korngrofe nur abgeschitzt werden.
Fiir die Proben GM-S-256, GM-S-264 und GM-S-274 mit anndhernd gleichen Dicken zeigte

sich auch eine sehr gute Ubereinstimmung der mittleren lateralen KorngroBen dig,.

] )

4+—> 4+“—>
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Bild 3.7: REM-Aufnahme der Wachstumsseite von Scheiben der schwarzen Qualitét
GM-S (a, b) und der weilen Qualitit GM-W (c, d) mit unterschiedlicher

mittlerer Dicke d,.

Die explizite quantitative Bestimmung der mittleren lateralen Korngréfe auf unbearbeiteten
Keimbildungsseiten von Proben war mit der verwendeten Methode nicht zugénglich. Die

thermisch geidtzte Querschnittsfliche (Bruchflache) einer Probe in Bild 3.8 deutet darauf hin,
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dass die laterale Korngréf3e auf der Keimbildungsseite nur wenige Mikrometer betrdgt und
bestdtigt somit Angaben der Hersteller. Fiir die beidseitig geldppte Scheibe DB-W-437 konnte
die mittlere laterale Korngrof3e sowohl auf der Keimbildungsseite als auch auf der Wachs-
tumsseite mit dgg; =26 um bzw. dkg; = 108 um ermittelt werden. Diese Ergebnisse konnten
nicht direkt in Bild 3.6 eingeordnet werden, da die Keimbildungsseite bearbeitet und somit
die Scheibendicke nicht mit dem Abstand zwischen Substratoberfliche und Wachstumsseite
iibereinstimmt. Tendenziell passen sich diese Ergebnisse in die charakteristische Abhdngig-

keit in Bild 3.6 ein.

Bild 3.8:  Gefiige einer thermisch geédtzten Bruchfldche.

Gefiigeaufnahmen von Querschnittsflichen, wie zum Beispiel Bild 3.4 a, zeigten, dass
typischerweise zwischen Keimbildungs- und Wachstumsseite jeweils nur wenige Korner
ibereinander lagen. Die mittlere kolumnare Korngrofle lag somit jeweils in der GroBenord-
nung der Scheibendicke, so dass eine sinnvolle quantitative Bestimmung der mittleren kolum-

naren KorngroBe dggx nicht zugédnglich war.

3.2.3 Zweite Phase

Wie bereits im Kapitel 3.2.1 erwéhnt, wurden bei den rontgenographischen Untersuchungen
in den XRD-Spektren, neben den eindeutig Diamant zuzuordnenden Reflexen, keine weiteren
Beugungsmaxima fiir andere kristalline Phasen gefunden.

Die im Folgenden dargestellten Ergebnisse aus der FT-IR-Spektroskopie wurden unter Be-
riicksichtigung der Resultate aus Kapitel 3.4.2.1 an ausgewéhlten Proben und Probenpositio-
nen durchgefiihrt. Auf die Darstellung von Wellenzahlen oberhalb von v =2500 cm™ (bis
4000 cm™) wurde verzichtet, da in den Spektren der untersuchten Proben in diesem Bereich

keine Ramanlinien registriert wurden. Bild 3.9 zeigt die FT-IR-Ramanspektren fiir ausge-
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wilten Positionen in der Probe DB-E-6 sowie die den Positionen zugehorigen Gefiigeauf-
nahmen (LMp) der Wachstumsseite. Die Lage der jeweiligen Messposition (®) in der Probe

ist schematisch aufgezeigt.
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Bild 3.9: FT-IR-Ramanspektren (a,c) an ausgewéhlten Positionen der Probe DB-E-6

sowie die zugehorigen Gefiigeaufnahmen (LMp) der Wachstumsseite (b, d).

In beiden Spektren wurde die charakteristische Ramanlinie von Diamant bei 1332 cm™
gefunden mit dhnlichen Werten fiir die Halbwertsbreite (FWHM = 4,2 cm’ bzw. 4,3 cm'l).
Im Vergleich zur Position in der Mitte der Scheibe wurde fiir die 40 mm radial nach aufen
verschobene Messposition die breite Ramanbande mit hoher Intensitét beobachtet (Bild 3.9 ¢).
Zwar deutete sich das breite Ramanband auch fiir die Messposition in der Probenmitte an,
jedoch mit wesentlich niedriger Intensitit (Bild 3.9 a). Entsprechend wurde auch eine
reduzierte Giitezahl von Qp =220 gegeniiber 660 ermittelt. Es sei hier angemerkt, dass durch
eine geringfligige laterale Verschiebung des Strahlfokus bei den FT-IR-Messungen um ca.

1 mm die Giitezahlen jeweils auf ca. 10 % genau reproduzierbar waren.
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Deutliche Unterschiede waren auch in den zugehorigen Gefligeaufnahmen (LMp) erkennbar.
Fiir die randnahe Position waren schwarze, lingliche, hauptsdchlich an den Korngrenzen lie-
gende Bereiche erkennbar. Diese schwarzen Bereiche, im Folgenden als zweite Phase
bezeichnet, wiesen keine scharfen Konturen auf, sondern waren von grauen Bereichen unre-
gelmdBig umgeben. Das Verschieben der Fokusebene im LMp von der Wachstumsseite in
Richtung Keimbildungsseite zeigte, dass sich die zweiten Phasen an den Korngrenzen in die
Probe hinein fortsetzten. Dies bedeutet, dass die tieferliegenden Bereiche der zweiten Phasen
als Streuzentren wirkten und sich als graue Bereiche abbildeten. Fiir die Position im Zentral-
bereich der Probe wurden keine schwarzen Bereiche festgestellt. Durch das kontinuierliche
Verschieben der Fokusebene im LMp von der Wachstumsseite hin zur Keimbildungsseite
wurde eine Abnahme des Anteils und auch der Grofe dieser, hauptsédchlich an den Korngren-
zen zu findenden, zweiten Phase festgestellt. Auf der Keimbildungsseite selbst waren an bei-
den ausgewdhlten Positionen keine dunklen Bereiche zu finden. Die Gefiige auf der Keimbil-
dungsseite waren vergleichbar mit Bild 3.9 b, jedoch mit geringerer lateraler Korngrofe.

Fiir ausgewéhlte Positionen der Probe DB-P-2 sind in Bild 3.10 die FT-IR-Ramanspektren
sowie die zugehorigen Gefiligeaufnahmen (LMp) der Wachstumsseite dargestellt. In beiden
Spektren wurde die charakteristische Ramanlinie von Diamant mit nahezu gleichen Werten
fir FWHM von 4,3 cm™ bzw. 4,4 cm™ gefunden. Fiir beide Positionen wurde die breite Ra-
manbande identifiziert jedoch in unterschiedlicher Intensitit. Dieser Befund zeigte sich auch
in den zugehorigen Giitezahlen mit Qp =121 bzw. 71. Beide Gefligeaufnahmen wiesen
zweite Phasen an den Korngrenzen auf. Jedoch war die Hiufigkeit bzw. der Anteil bei der
randnahen Messposition (Bild 3.10 d) im Vergleich zu der im Zentralbereich der Probe (Bild
3.10 b) hoher. Auf der Wachstumsseite von DB-P-2 wurden neben den Zweitphasen an den
Korngrenzen Risse unterschiedlicher Lénge in einzelnen Kornern identifiziert. Von der
Wachstumsseite hin zur Keimbildungsseite nahm der Anteil und die Grofe dieser zweiten
Phasen fiir beide Positionen ab. Auf der Keimbildungsseite waren keine Zweitphasen an den
Korngrenzen erkennbar. Im Gefiige der Wachstumsseite der Probe DB-E-4 wurden dhnliche
Gegebenheiten beziiglich Abnahme des Anteils und der Grofle der zweiten Phasen von der
Wachstums- zur Keimbildungsseite hin wie fiir DB-P-2 gefunden. Es wurde jedoch bei
DB-E-4 in der Mitte der Probe der hohere Anteil bzw. die groBere Haufigkeit der Zweitpha-
sen an den Korngrenzen im Vergleich zur randnahen Messposition beobachtet. Die Lage der
untersuchten Positionen in DB-E-4 war identisch mit denen aus Kapitel 3.4.2.2 (vgl. Bild
3.35a).

Bild 3.11 zeigt die FT-IR-Ramanspektren fiir drei ausgewéhlte Positionen der Probe FHG-E-1
sowie die zugehorigen Gefiigeauthahmen (LMp) der Wachstumsseite. Fiir die Diamantlinie
bei 1332 cm™ wurde eine Zunahme der FWHM von 4,1 cm™ auf 4,8 cm™ mit steigender

radialer Messposition ermittelt, die Giitezahl fiel zum Rand hin von Qp = 118 auf 63 ab.
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Bild 3.10: FT-IR-Ramanspektren (a, c) an ausgewéhlten Positionen der Probe DB-P-2

sowie die zugehorigen Gefligeaufnahmen (LMp) der Wachstumsseite (b, d).

Die Gefiigeaufnahmen (LMp) der Wachstumsseite an den drei Messpositionen, zeigten eine
Zunahme des Anteils bzw. der Haufigkeit der zweiten Phasen an den Korngrenzen von der
Probenmitte zum Rand hin. AuBerdem stieg mit der radialen Position auch die Haufigkeit der
Risse in den Kornern, wobei besonders fiir die dullerste Messposition (15 mm von der Mitte
entfernt) ein Netzwerk an Rissen in den Kdrnern beobachtet wurde. Diese Risse lagen dabei
vor allem in Kornern, an deren Grenzen die zweite Phase gehduft auftrat. Von der Wachs-
tumsseite hin zur Keimbildungsseite verringerte sich die Anzahl und die Grofe der Zweit-
phasen sowie die Haufigkeit der Risse. Auf der Keimbildungsseite waren keine Zweitphasen

an den Korngrenzen erkennbar.
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Bild 3.11: FT-IR-Ramanspektren (a,c,e) an ausgewéhlten Positionen von der Probe

FHG-E-1 sowie die zugehorigen Gefiigeaufnahmen (LMp) der Wachstumsseite

(b, d, f).
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3.3 Mechanische Festigkeit

3.3.1 Fraktographie

In Bild 3.12 sind typische Bruchmuster der scheibenformigen Proben aus den mechanischen
Festigkeitsuntersuchungen im Kugel-auf-Ring Versuch dargestellt. Typischerweise zer-
brachen die Proben in jeweils drei oder vier Bruchstiicke, wobei die Position der Rissein-

leitung auf Grund des Bruchmusters jeweils der Probenmitte zuzuordnen war.

o] )

2 mm 2 mm

200 um 200 pm

Bild 3.12: Typische Bruchmuster mit drei (a, ¢) und vier (b, d) Bruchstiicken von Proben
aus dem Kugel-auf-Ring Versuch: LMa-Aufnahme der ganzen Probe (a, b) und
REM-Aufnahme des Probenmitte (Wachstumsseite) (c, d).

Die zwei Bruchmuster, die sich zum Teil hinsichtlich der individuellen Grofle der Bruch-
stiicke unterschieden, waren charakteristisch sowohl flir die schwarzen und weillen Qualititen
als auch fiir die zwei unterschiedlichen Orientierungen KS und WS. Bei Proben mit unbear-
beiteter Keimbildungsseite wurden fiir die Orientierung KS in diesen Bruchstiicke vereinzelt
zusitzliche Risse im Durchlicht (speziell fiir weile Qualitdten) identifiziert. Diese zusitz-
lichen Risse waren auch von der Mitte zum Probenrand hin orientiert, jedoch nicht vollstindig

durchgéngig, so dass die zwei moglichen Bruchstlicke noch verbunden waren. Bereits eine
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geringe Belastung, die nachtrdglich manuell aufgebracht wurde, fiihrte durch weiteren Riss-
fortschritt, zur vollstindigen Trennung der Teile. Speziell bei dickeren Proben wurde diese,
nicht vollstdndige Trennung der Bruchstiicke am Rand, teilweise auch zwischen den drei bis
vier primdren Bruchstiicken beobachtet.

Die gerade beschriebenen Beobachtungen sowie die Bruchmuster bestitigen eine Rissein-
leitung in der Probenmitte mit anschlieBender radialer Rissausbreitung zum Rand der Probe
hin. Eine eindeutige Bestimmung des kritischen Rissausldsers in den Proben war nicht mog-
lich, da in den Bruchfldchen kein typischer Bruchspiegel identifiziert werden konnte. Exem-
plarisch hierfiir sind in Bild 3.13 a+b REM-Aufnahmen des hochbelasteten Bereichs in der

Probenmitte sowie in Bild 3.13 ¢ die Bruchfliche an der Spitze eines Bruchstiicks dargestellt.

] D)

<+“—>
300 pym 50 uym

<+—>
100 ym

Bild 3.13: REM-Aufnahmen einer Probe getestet in Orientierung WS: (a, b) hochbelasteter
Bereich auf der Wachstumsseite und (c) Bruchfldche an der Spitze eines Bruch-

stiicks.

In den Bruchflichen wurden sowohl transkristalline als auch teilweise interkristalline
Rissausbreitung beobachtet. Fiir Proben mit unbearbeiteter Oberfliche war jedoch speziell in
Bereichen nahe der Keimbildungsseite eine genaue Identifizierung des Rissausbreitungs-

verhaltens auf Grund des sehr feinkdrnigen Gefliges schwierig.
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3.3.2 Biegefestigkeit

3.3.2.1 Einfluss der Probenlage

Fiir die Scheiben der Diamantqualititen GM-S und GM-W wurden keine ausgepriagten Unter-
schiede beziiglich der Biegefestigkeit ows (Wachstumsseite unter Zugbelastung) zwischen
Proben aus dem Zentralbereich und dem Randbereich festgestellt. Exemplarisch hierfiir ist die
Biegefestigkeit ows (Wachstumsseite unter Zugbelastung) der Proben von den Scheiben
GM-S-413 und GM-W-492 in Abhéngigkeit von deren Probenlage in Bild 3.14 dargestellt.
Die Biegefestigkeitswerte der Einzelproben der jeweiligen Scheibe wiesen nur eine geringe
Streubreite auf, so dass die Standardabweichung von der mittleren Biegefestigkeit G,ws
gering war. In den untersuchten Scheiben von GM-S und GM-W betrug die
Standardabeichung typischerweise weniger als 10 % der Mittelwertes der Biegefestigkeit.

Zentralbereich der Randbereich der Scheibe
1000 - Scheibe
M GM-S-413
& | B GM-W-492
= 800 [
&
+= 600 |
(O]
X
D
D 400 |
()
(@)]
Q2
@ 200 |
0

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Probennummer
Bild 3.14: Biegefestigkeit ows der Proben von der Scheibe GM-S-420 und GM-W-480 in
Abhingigkeit von deren Probenlage.

Die Proben der Qualititen DB-S und DB-W, die jeweils aus groBen Scheiben von mehr als
120 mm Durchmesser herausgeschnitten wurden, wiesen ebenfalls nur eine geringe Streuung
der Biegefestigkeitswerte auf. Aussagen iiber die Abhédngigkeit der Biegefestigkeit Gkg
(Keimbildungsseite unter Zugbelastung) von der Probenlage waren nicht mdglich, da jeweils
nur eine geringe Anzahl an Proben (1-2 Stiick) je Scheibe mit dieser Orientierung getestet

wurden.
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3.3.2.2 Einfluss der Oberfldchenbearbeitung

In Bild 3.15 ist die mittlere Biegefestigkeit G, ws in Abhédngigkeit von dem Bearbeitungs-

zustand der Wachstumsseite exemplarisch fiir die Diamantqualitdt GM-S dargestellt.
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Bearbeitungszustand der Wachstumsseite

Bild 3.15: Mittlere Biegefestigkeit 6, ws in Abhédngigkeit vom Bearbeitungszustand der
Wachstumsseite (GM-S).

Fiir die Bearbeitungszustinde ,geldppt’ (GM-S-307) und ,poliert’ (GM-S-307) waren die
mittleren Scheibendicken d, mit 307 £3 pum und 309 £ 12 um gleich. Bei unbearbeiteten
Proben ist die zu beriicksichtigende Dicke geringer, da sie durch die Profiltallinie bestimmt
wurde. Auf Grund der Festlegung der charakteristischen Dicke waren die Scheiben
GM-S-256, GM-S-265 und GM-S-274 etwas zu diinn gewachsen. Durch die Auswahl der
sechs dicksten Proben aus dem zur Verfiigung stehenden Probenmaterial konnte dieser
Dickenunterschied im Vergleich zu den bearbeiteten minimiert werden. Zwischen den Proben
mit geldppter und polierter Wachstumsseite wurden keine signifikanten Unterschiede der
mittleren Biegefestigkeit mit G, ws =844 +24 MPa und 856 = 26 MPa festgestellt. Die
mittlere Biegefestigkeit fiir den unbearbeiteten Zustand lag mit G, ws = 892 =20 MPa bei
einem dhnlichen Wert wie die fiir die zwei anderen Bearbeitungszustinde. Auf Grund dieser
Ergebnisse wurde im Folgenden auf eine explizite Differenzierung der Proben hinsichtlich des

Bearbeitungszustandes der Wachstumsseite verzichtet.

3.3.2.3 Variation der Probenorientierung und Scheibendicke

In diesem Kapitel wird nur Probenmaterial mit unbearbeiteter Keimbildungsseite gegeniiber-

gestellt, so dass die Angabe der Scheibendicke immer den Abstand der Wachstumsseite von
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der Oberfldche, die zuvor direkt auf dem Substrat aufgewachsen war, kennzeichnet. In der
folgenden Darstellung werden die Ergebnisse differenziert nach der Probenorientierung dar-
gestellt.

Die Biegefestigkeit 65 von Proben mit der Wachstumsseite unter Zugbelastung ist in
Bild 3.16 fiir verschiedene schwarze und weile Qualititen in Abhdngigkeit von der
Scheibendicke aufgetragen. Sowohl die weillen als auch die schwarzen Qualitidten wiesen eine
charakteristische Abnahme der Biegefestigkeit G, mit steigender Scheibendicke d auf. Bei
vergleichbarer Scheibendicke lagen die Biegefestigkeitswerte fiir die schwarzen Diamant-
qualititen jeweils oberhalb der Werte fiir die weilen Qualititen. Fiir die weille Qualitit
GM-W nahm die Biegefestigkeit von 800 MPa bei d = 100pm auf 500 MPa bei d = 500 um
ab, wobei sich die Qualitit DB-W in die Abnahme der Festigkeit mit der Scheibendicke von
GM-W ceinpasste. Eine Reduktion der Biegefestigkeitswerte von 1400 MPa bei einer Schei-
bendicke von d=130 pm auf 500 MPa bei d = 900 pm wurde fiir die Qualitit GM-S festge-
stellt. Die Festigkeitswerte der Qualitdt DB-S lagen ca. 100 MPa unterhalb des sich fiir GM-S
ergebenden Verlaufs.

Innerhalb einer Qualitdt war die Streuung der Festigkeitswerte bei vergleichbarer Scheiben-
dicken gering und lag typischerweise unterhalb von +75 MPa. Eine Ausnahme stellten die

diinnsten Proben der Qualitit GM-S dar, deren Streuband 125 MPa erreichte.
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Bild 3.16: Biegefestigkeit ows von unbearbeiteten, geldppten und polierten Proben der
Qualititen GM-S, GM-W, DB-S und DB-W mit der Wachstumsseite unter
Zugbelastung in Abhingigkeit von der Scheibendicke d.

In Bild 3.17 ist die Biegefestigkeit oxs von schwarzen und weiflen Diamantqualitidten mit der

Keimbildungsseite unter Zugbelastung in Abhéngigkeit von der Scheibendicke dargestellt.
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Die ermittelten Festigkeitswerte oxs mit der Keimbildungsseite unter Zugbelastung waren bei
vergleichbarer Scheibendicke grofer als die Werte 6ks mit der Wachstumsseite unter Zugbe-
lastung (vgl. Bild 3.16). Deutliche Unterschiede in den Festigkeitswerten zwischen den
schwarzen und weilen Qualititen wie bei der Orientierung mit der Wachstumsseite unter
Zugbelastung wurden nicht beobachtet.

Unter Berticksichtigung der Streubalken der einzelnen Proben und der Streubreite der Ergeb-
nisse war eine Reduktion der Biegefestigkeit von 2000 MPa auf unter 900 MPa mit steigender
Scheibendicke erkennbar, wobei die diinnsten Proben der Qualitdt GM-S eine Ausnahme dar-

stellten, da diese Bruchfestigkeitswerte von 6xs = 3000 MPa aufwiesen.
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Bild 3.17: Biegefestigkeit 6xs von Proben der Qualititen GM-S, GM-W, DB-S und DB-W
mit der unbearbeiteten Keimbildungsseite unter Zugbelastung in Abhéngigkeit
von der Scheibendicke d.

3.3.2.4 Variation der Korngrofie
Im Folgenden werden zuerst fiir die Scheiben der Qualititen GM-S, GM-W, DB-S und DB-W

mit ausreichender Probenanzahl (N > 6) die Weibull-Diagramme inklusive der Weibull-
Parameter (vgl. Bild 3.18 bis Bild 3.20) aufgezeigt, um am Ende des Kapitels die ermittelten
Weibull-Parameter in direkten Zusammenhang mit der mittleren lateralen Korngrof3e zu brin-
gen. Auf eine Differenzierung der Proben hinsichtlich des Bearbeitungszustandes der
Wachstumsseite wurde auf Grund der Ergebnisse aus Kapitel 3.3.2.2 verzichtet.

In Bild 3.18 sind die Weibull-Diagramme und Weibull-Parameter 6, und m fiir die Scheiben
der Qualitdit GM-S mit unterschiedlicher mittlerer lateraler KorngroBe dxg; auf der unter

Zugbelastung stehenden Wachstumsseite dargestellt. Dabei wurden wegen der vergleichbaren
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mittleren lateralen Korngrofen dkg; und mittleren Scheibendicke d, die Proben der Scheiben

GM-S-258, GM-S-265 und GM-S-274 zusammengefasst (vgl. Kapitel 3.2.2).

Es wurde mit steigender mittlerer lateraler Korngrof8e eine Abnahme der charakteristischen

Festigkeit der Scheiben von iiber 0o = 1300 MPa auf unter 600 MPa festgestellt. Die noch

nicht hinsichtlich der Probenzahl korrigierten Weibull-Moduln lagen zwischen Werten von

m= 16 und 31.
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Bild 3.18: Weibull-Diagramme und Weibull-Parameter 0y und m fiir die Scheiben der

Qualitdt GM-S mit unterschiedlichen mittleren lateralen KorngroBen auf der

unter Zugbelastung stehenden Wachstumsseite: (a) GM-S-128, (b) GM-S-258/

GM-S-265/GM-S-274, (¢) GM-S-413 und (d) GM-S-879.

Nur fiir zwei der drei Scheiben der Qualitit GM-W konnten die Weibull-Diagramme und

Weibull-Parameter 0p und m in Bild 3.19 dargestellt werden, da aus der Scheibe GM-W-879

eine zu geringe Probenanzahl fiir eine explizite statistische Auswertung nach Weibull zur

Verfiigung stand.
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Bild 3.19: Weibull-Diagramme und Weibull-Parameter 6o und m fiir die Scheiben der

Qualitdt GM-W mit unterschiedlichen mittleren lateralen Korngréfen auf der

unter Zugbelastung stehenden Wachstumsseite: (a) GM-W-114, (b) GM-S-492.

Es konnte jedoch fiir die Scheibe, die eine mittlere laterale Korngrofe dkxg; = 130 um auf der

unter Zugbelastung stehenden Wachstumsseite aufwies, die charakteristische Festigkeit mit

G0 = 585 MPa abgeschitzt werden. Im Vergleich zu den charakteristischen Festigkeiten der

anderen beiden Scheiben lag dieser Wert zwar deutlich unter dem fiir die Scheibe GM-W-114

mit der kleinsten mittleren lateralen Korngrof3e, jedoch etwas erhoht gegeniiber dem Wert fiir

die Scheibe GM-W-479. Fiir die unkorregierten Weibull-Moduln wurden jeweils Werte von

m > 20 festgestellt.
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Bild 3.20: Weibull-Diagramme und Weibull-Parameter 6y und m fiir die Scheiben (a)

DB-S-308, (b) DB-W-264 mit Wachstumsseite unter Zugbelastung.
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Die Weibull-Diagramme und Weibull-Parameter 6o und m fiir die Scheiben der Qualitit
DB-S und DB-W sind in Bild 3.20 dargestellt. Fiir die charakteristische Festigkeit der
schwarzen Qualitit DB-S, die eine kleinere mittlere laterale Korngrofe im Vergleich zur
weillen Qualitdit DB-W aufwies, wurde ein hoherer Wert mit 6y =795 MPa gegeniiber
656 MPa bestimmt. Das Niveau der unkorrigierten Weibull-Moduln wurde mit m > 20
ermittelt. Exemplarisch fiir die Scheibe DB-W-437 (beidseitig geldppt) sind in Bild 3.21 die
Weibull-Diagramme und Weibull-Parameter 6o und m fiir die Orientierungen WS und KS
dargestellt. Fiir die Orientierung KS mit der deutlich kleineren mittleren lateralen Korngrofie
dkg, = 26 um auf der unter Zugbelastung stehenden Seite wurde eine hohere charakteristische
Festigkeit aber ein kleinerer Weibull-Modul im Vergleich zur Orientierung WS mit

dkg1 = 108 um festgestellt.

a) b)
1L o DB-W-437 10 o  DB-W-437
F O F O
(@) (@)
0 O 0 O
= 0 dyg, = 108 uym = F @) dye, = 26 ym
T 0 RS o
T 2t T 2f
£ i £ i
3L © G,= 605 MPa 3L © G,= 751 MPa
» m = 30,3 » m =167
41 4|
| | | | | | | | | |
6,0 6.5 7,0 7.5 6,0 6,5 7,0 7.5
IN(Cys) In(0ys)

Bild 3.21: Weibull Diagramme und Weibull-Parameter 6o und m fiir die Scheibe
DB-W-437: (a) Orientierung WS, (b) Orientierung KS.

Zusammenfassend fiir dieses Kapitel sind in Bild 3.22 die charakteristischen Festigkeiten G,
und die korrigierten Weibull-Moduln my, in Abhédngigkeit der mittleren lateralen Korn-
groBBe dgg, der jeweils unter Zugbelastung stehenden Seite fiir die schwarzen und weillen
Qualitdten dargestellt.

Mit steigender mittlerer lateraler KorngroBe nahm die charakteristische Festigkeit deutlich
von Werten iiber 1300 MPa auf ca. 500 MPa ab, wobei diese Reduktion bei kleinen Korn-
groflen starker ausgeprdgt war. Die ermittelten KorngréBenbereiche fiir schwarze und weille
Qualititen liberschnitten sich zwar nur zum Teil, jedoch wurden insgesamt gesehen keine
ausgeprigten Unterschiede zwischen beiden Qualitdten hinsichtlich des Festigkeitsniveaus

festgestellt. Die korrigierten Weibull-Moduln wiesen ein hohes Niveau mit Werten zwischen
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Myorr = 18 und 25 bei mittleren lateralen KorngréBen von dgxg; > 25 pm auf. Bei Korngréf3en

unterhalb dkg; =25 pm wurden deutlich kleinere Werte mit ca. myor = 14 ermittelt.
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Charakteristische Festigkeit 6y (a) und korrigierter Weibull-Modul my,; (b) in
Abhdngigkeit von der mittleren lateralen KorngroBe dkg; der jeweils unter

Zugbelastung stehenden Seite flir schwarze und weille Qualitéten.
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3.4 Dielektrische Eigenschaften
3.4.1 Integrale dielektrische Parameter

3.4.1.1 Variation der Probenorientierung

Fiir die im Folgenden aufgezeigten Ergebnisse wurden jeweils Frequenzen verwendet, bei
denen die Anzahl der halben Wellenlédngen Ny in der Probe nicht ganzzahlig waren (nicht-
resonanter Fall). In Bild 3.23 ist der dielektrische Verlusttangens fiir die Proben DB-E-1 und
DB-E-2 in verschiedenen Anlieferungszustinden bei 35 GHz und 145 GHz in Abhingigkeit
von der Probenorientierung dargestellt. Zusitzlich ist fiir jeden Anlieferungszustand der
(Gesamt-)Materialabtrag von der Wachstumsseite dws und von der Keimbildungsseite dks

(Herstellerangaben) sowie die resultierende Scheibendicke d angegeben.

DB-E-1 DB-E-2
(A) (B) (A) (B)
dys, UM ~100 ~ 250 ~ 200 ~ 350
d, um 2410 2240 2740 2150
dKS’ pm =25 =50 =25 =450
2 Orientierung WS
S 150 -
= -
S - Orientierung KS
(/2] -
& 100 -
()]
c
o i
®
=
E 50 -
] A
©
. N |
35 145 35 145 35 145 35 145

Frequenz f, GHz

Bild 3.23: Dielektrischer Verlusttangens bei 35 GHz und 145 GHz in Abhingigkeit von
der Orientierung fiir die Proben DB-E-1 und DB-E-2 in den
Anlieferungszustdnden (A) und (B).

Die Probe DB-E-2 wies ein insgesamt gesehen hoheres dielektrisches Verlusttangensniveau
mit tand-Werten im Bereich von (50-160)-107 im Vergleich zu DB-E-1 mit tan5-Werten im
Bereich von (13-40)-107 auf. Fiir die zwei Proben waren bei beiden Frequenzen und Anliefe-

rungszustinden die Werte des dielektrischen Verlusttangens jeweils flir die Orientierung KS
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hoher. Der Vergleich der Anlieferungszustinde (A) und (B) ergab fiir die Probe DB-E-1 eine
Reduzierung des dielektrischen Verlusttangensniveaus durch den Materialabtrag bei beiden
Frequenzen und Orientierungen. Dagegen wurden fiir DB-E-2 nahezu keine Verdnderungen
ermittelt, obwohl im Vergleich zu Anlieferungszustand (A) bei Anlieferungszustand (B) spe-
ziell von der Keimbildungsseite zusdtzlich ca. 450 pm abgetragen worden waren. Die beo-
bachteten niedrigeren Verluste bei hoheren Frequenzen werden noch explizit in Kapi-
tel 3.4.1.2 behandelt. Die ermittelten Werte fiir die Permittivitdt der Proben DB-E-1 und
DB-E-2 lagen zwischen &, = 5,66 und 5,68, unabhéngig von Frequenz, Orientierung und An-
lieferungszustand.

Fiir die Orientierungen WS und KS ist in Bild 3.24 der dielektrische Verlusttangens bei
95 GHz fiir die vier Proben der Diamantqualitdt DB-P dargestellt.

6
[ ] Orientierung WS
B Orientierung KS

(&)
T

1N
I

N
I

diel. Verlusttangens tans, 10
w

-_—
T

DB-P-1 DB-P-2 DB-P-3 DB-P-4

Bild 3.24: Dielektrischer Verlusttangens in Abhéngigkeit von der Probenorientierung bei
95 GHz fiir die Proben der Diamantqualitit DB-P.

Fir alle vier Proben wurde jeweils fiir die Orientierung KS ein hoherer dielektrischer
Verlusttangens im Vergleich zur Orientierung WS festgestellt. Insgesamt waren die Unter-
schiede im dielektrischen Verlusttangens fiir die unterschiedlichen Proben und Orientierungen
gering, die Werte lagen zwischen tand =2,5-10" und 4,1-10°. Die Permittivitit betrug bei
allen vier Proben der Diamantqualitit DB-P unabhingig von der Orientierung
€, =5,6710,01. Bei den Proben DB-E-6 und DB-E-7 wurden fiir den dielektrischen Verlust-
tangens bei 95 GHz und 145 GHz Werte von tand < 1-10” ermittelt. Bei diesem geringen
dielektrischen Verlusttangensniveau konnten vorhandene Unterschiede zwischen den Orien-

tierungen KS und WS nicht mehr signifikant quantifiziert werden.
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3.4.1.2 Variation der Frequenz

Die Frequenzabhingigkeit der Permittivitit und des dielektrischen Verlusttangens im
Frequenzbereich von 15 GHz bis 145 GHz bei Raumtemperatur fiir ausgewéhlte Proben der

Diamantqualitit DB-E ist in Bild 3.25 dargestellt.
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Bild 3.25: Frequenzabhdngigkeit des dielektrischen Verlusttangens (0) und der
Permittivitit (W) im Frequenzbereich von 15 GHz bis 145 GHz fiir die Proben
(a) DB-E-3, (b) DB-E-5, (c) DB-E-6 und (d) DB-E-7.

Fiir die Permittivitit wurde keine charakteristische Abhédngigkeit von der Frequenz im
Bereich zwischen 15 GHz und 145 GHz beobachtet, wobei die Werte bei allen untersuchten
Proben der Diamantqualitit DB-E zwischen 5,66 und 5,68 lagen. Der grole Wertebereich
beim dielektrischen Verlusttangens von tand = 0,5-107 bis 200-10” (Bild 3.25a-d) war haupt-
sdchlich auf die Unterschiede im Verlusttangensniveau zwischen den einzelnen Proben zu-

riickzufiihren. Jedoch wurde auch fiir jede einzelne Probe eine charakteristische Abnahme des
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dielektrischen Verlusttangens mit steigender Frequenz beobachtet. Das Verhiltnis des die-

lektrischen Verlusttangenswertes tand bei 15 GHz zu dem bei 145 GHz liegt fiir die Probe
DB-E-3 (Bild 3.25 a) bei tand(15 GHz) / tand(145 GHz) = 9 und fiir die Proben DB-E-5 (Bild
3.25b), DB-E-6 (Bild 3.25 ¢) und DB-E-7 (Bild 3.25 d) zwischen 5 und 7.
Fiir die Proben der Diamantqualitit DB-P ist in Bild 3.26 die Frequenzabhéngigkeit der

Permittivitdt und des dielektrischen Verlusttangens im Frequenzbereich von 15 GHz

145 GHz bei Raumtemperatur gezeigt.

a)
200 DB-P-1
s %01 — |
. . ./ —
£ 20t 5
C
o 10k 4
N \ﬂ
ﬁ : \Q\§
£ 2 15,5
() ’
> 1L
505}
s s PR | 5
10 20 50 100 200
Frequenz f, GHz
¢)
200t DB-P-3
5100
s 50F 15,7
% [ ./.\l—.
*é' 20r
o 10; § 15,6
c F
S 5f \§
k%) F T
2 ol ~3 .
()
> 1t
505;
! ! TR R | 5’
10 20 50 100 200
Frequenz f, GHz
Bild 3.26: Frequenzabhingigkeit des

5,8

5,6

5,8

i
o

bis
b) 5,8
200 DB-P-2

L""C_>'|00?

s 00 a — >
v 2 201 “
5 2 5 5
S ag:) 10? \D 156 5
o 2 I 2—5 o
o - 2 r | 5 5 o

S 1L

505}

s s PR | 5’
10 20 50 100 200
Frequenz f, GHz
d) 5,8
200 DB-P-4

5100 ¢

s 50f 15,7

c ./-\l—-

W -O(E 20, W
-— 7)) -—
L - [ 35
= g 10¢ \ 156 %
E = F

o 8 0—3 o
D— e 2 r _ 5 5 D.

GJ b

2 4

505/

‘ S 5,4
10 20 50 100 200
Frequenz f, GHz
dielektrischen Verlusttangens (0) und der

Permittivitit (®) im Frequenzbereich von 15 GHz bis 145 GHz fiir die Proben
(a) DB-P-1, (b) DB-P-2, (¢c) DB-P-3 und (d) DB-P-4.

Fiir die Permittivitdt wurden bei allen Proben und Frequenzen Werte von € = 5,67 £ 0,01

festgestellt. Eine charakteristische Abhédngigkeit der Permittivitdit von der Frequenz wurde

auch bei dieser Diamantqualitit nicht festgestellt. Der Wertebereich von 2107 bis 15-107

wurde hauptsdchlich durch die charakteristische Abnahme des dielektrischen Verlusttangens
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von 15 GHz hin zu 145 GHz verursacht, wobei das Verhéltnis tand(15 GHz)/tand(145 GHz)

zwischen 5 und 6 lag. Die Unterschiede im dielektrische Verlusttangensniveau zwischen den

einzelnen Proben bei gegebener Frequenz waren gering.

3.4.1.3 Variation der Temperatur

In Bild 3.27 ist die Temperaturabhéngigkeit der Permittivitit und des dielektrischen

Verlusttangens im Tieftemperaturbereich von 75 K bis 370 K bei 145 GHz fiir ausgewihlte

Proben dargestellt.
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dielektrischen

Verlusttangens (b) im Tieftemperaturbereich von 75 K bis 370 K bei 145 GHz

fiir ausgewihlte Proben der Qualitit DB-E und einer Probe schwarzer Qualitét

DB-S-2.
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Auch alle anderen im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben zeigten eine &hnliche
Temperaturcharakteristik der dielektrischen Parameter im Tieftemperaturbereich wie die in
Bild 3.27 aufgefiihrten. Fiir die Permittivitdt der Proben wurde im Rahmen der Messgenauig-
keit keine Temperaturabhédngigkeit festgestellt. Im gesamten Temperaturbereich betrug die
Permittivitdt konstant € = 5,67 £ 0,01. Einzig fiir die Vergleichsprobe schwarzer Qualitat
DB-S-2 lag die Permittivitit mit €, = 5,69 + 0,01 geringfiigig hoher.

Im Gegensatz zu der Permittivitit wurden zwischen den einzelnen Proben extrem grofle
Unterschiede im dielektrischen Verlusttangens ermittelt, wobei das Verlusttangensniveau von
tand = 10 bis 10 reichte. Trotz dieser groen Unterschiede von fast vier GroBenordnungen
zeigten die einzelnen Proben eine dhnliche Temperaturabhingigkeit des dielektrischen
Verlusttangens. In der gewihlten halblogarithmischen Darstellung in Bild 3.27 b war ein
geringer aber stetiger Anstieg im dielektrischen Verlusttangens mit der Temperatur messbar,
wobei die Steigungen der Kurven anndhernd gleich waren. Das Verhiltnis des dielektrischen
Verlusttangenswertes bei 370 K zu dem bei 75 K lag zwischen 1,4 und 1,6 fiir die in
Bild 3.27 b dargestellten Proben.

5,9
o DB-P-1) Messungen unter quasi-kontinuierlicher
. o DB-p-2 Temperaturvariation

O DB-E-S} Einzelpunktmessung bei aus-

o
oo

~ v DB-E-9§ gewahlten Temperaturen

o
\‘
|

(berechnete) Permittivitat €,

5,6 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1
300 400 500 600 700

Temperatur T, K

Bild 3.28: Temperaturabhidngigkeit der Permittivitit im Hochtemperaturbereich von RT
bis 750K bei 145 GHz fir ausgewihlte Proben bei unterschiedlicher

Versuchsfithrung.

Hier nicht explizit aufgezeigt wurden fiir die Qualitéit DB-P etwas niedrigere Verhéltnisse von
tand(370 K)/tand(75 K) mit 1,2 bis 1,4 festgestellt, fiir die Qualitdit FHG-E dagegen etwas
hohere Werte von 1,7 bis 1,8 (vgl. Kapitel 3.4.2.2). Fiir die Probe DB-S-1 wurde keine

auswertbare Resonanz fiir den gefiillten Resonator gefunden, jedoch konnten durch den
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Vergleich mit der Probe DB-S-2 (vgl. Bild 3.27), Verlusttangenswerte von tand> 10~
zugeordnet werden.

Im Hochtemperaturbereich wurde die Permittivitdit zum einen durch Einzelpunktmessungen
bei RT, 475 K und 675 K an Laborluft und zum anderen unter quasi-kontinuierlicher Tempe-
raturvariation RT bis 750 K in einem Vakuumbehilter ermittelt. Die Ergebnisse dieser tempe-
raturabhidngigen Untersuchungen sind in Bild 3.28 dargestellt.

Bei Raumtemperatur lagen fiir alle Proben die ermittelten Permittivititen im typischen
Bereich von €, = 5,66 bis 5,68, der auch fiir die Temperaturabhingigkeit zwischen 75 K und
370 K bestimmt wurde. Die unter quasi-kontinuierlicher Temperaturvariation ermittelten
Permittivitdtswerte fiir die Proben DB-P-1 und DB-P-2 zeigten beide bis 500 K einen leichten
Anstieg mit der Temperatur. Oberhalb von 500 K war dieser Anstieg fiir die beiden Proben
unterschiedlich stark ausgeprigt. Fiir die exemplarisch bei festen Temperaturpunkten be-
stimmten Permittivititen wurden zwar fiir die beiden kleinen Proben DB-E-8 und DB-E-9 die
hochsten Werte bei 675 K festgestellt, jedoch lagen diese immer noch sehr nahe bei den
Raumtemperaturwerten. Auf Grund dieses Befundes wurde fiir die Berechnung des
dielektrischen Verlusttangens im Temperaturbereich zwischen RT und 750 K die Permittivitit

als konstant mit €, = 5,67 angenommen.

Berechnungsgrundlage: konstante Permittivitat € = 5.67
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Bild 3.29: Temperaturabhdngigkeit des dielektrischen Verlusttangens im
Hochtemperaturbereich von RT bis 750 K bei 145 GHz fiir die ausgewéhlten
Proben DB-E-8, DB-E-9, DB-P-1 und DP-P-2.

In Bild 3.29 ist exemplarisch die Temperaturabhidngigkeit des dielektrischen Verlusttangens
im Hochtemperaturbereich von RT bis 750 K bei 145 GHz fiir die zwei kleinen Proben
DB-E-8 und DB-E-9 (Scheibendurchmesser 50 mm bzw. 70 mm) sowie den zwei groflen
Scheiben DB-P-1 und DB-P-2 (Scheibendurchmesser 106 mm) dargestellt. Alle Proben zeig-
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ten einen nahezu kontinuierlichen Anstieg des dielektrischen Verlusttangens {iber den ge-
samten Temperaturbereich in der gewéhlten halblogarithmischen Darstellung. Mit Ausnahme
der Probe DB-E-9 wiesen die Proben gleiches dielektrisches Verlusttangensniveau auf. Das
Verhiltnis des dielektrischen Verlusttangenswertes bei 300 K zu dem bei 750K
tand(300 K)/tand(750 K) lag fiir die Probe DB-E-9 bei 1,6 und fiir die anderen drei Proben

etwas uber 2.

3.4.2 Ortsaufgeloste dielektrische Parameter

3.4.2.1 Homogenitdtsanalyse von grofsfldchigen Proben

Im Resonatorsystem mit manueller Probenverschiebung wurde bei einer Linienmessung iiber
30 mm mit einer Schrittweite von 5 mm fiir den Zentralbereich der Probe DB-E-1 eine Varia-
tion des dielektrischen Verlusttangens zwischen tand =8-10" und 20-10~ festgestellt. Die
Werte entlang dieser Linie wurden bei einer erneuten Messung (mit einer anderen Mode)
reproduziert. Die folgenden Ergebnisse in diesem Kapitel wurden ausschlieBlich durch das
Resonatorsystem mit den computergesteuerten, elektrischen Stellelementen erlangt.

In Bild 3.30 sind die Ergebnisse der ortsaufgelosten Bestimmung des dielektrischen
Verlusttangens in Form einer Graustufenkarte sowie die zugehorige Quantifizierung der Ho-
mogenitit durch die relative und die kumulative Héufigkeitsverteilung des dielektrischen
Verlusttangens fiir die Proben DB-E-2, DB-E-3 und DB-E-4 dargestellt.

Die Probe DB-E-2 weist einen starken Anstieg des dielektrischen Verlusttangens von der
Scheibenmitte hin zur Markierung auf (vgl. Bild 3.30 a), wobei fiir y-Positionen grof3er als ca.
25 mm keine auswertbare Resonanz mehr gefunden wurde. Die untere Hélfte der Scheibe ist
nahezu homogen bei dielektrischen Verlusttangenswerten von tand < 40-10°, wobei jedoch
die dullersten Messpunkte wieder einen Anstieg im dielektrischen Verlusttangens zeigten.
Sowohl fiir den mittleren dielektrischen Verlusttangenswert als auch fiir die Verteilungsbreite
wurden mit tandso = 47-10” und A(tand) = 72-10”° hohe Werte ermittelt (vgl. Bild 3.30 b). Der
Symmetrieparameter mit Kqm = 3,2 spiegelt den Ausldufer im Histogramm zu hohen die-
lektrischen Verlusttangenswerten wieder.

Fiir beide Proben DB-E-3 (Bild 3.30 ¢) und DB-E-4 (Bild 3.30 ¢) wurde in der Ndhe der
Scheibenmitte ein Bereich von ca. 25 mm Durchmesser mit den hochsten dielektrischen Ver-
lusttangenswerten der jeweiligen Probe festgestellt, wobei das Maximum fiir die Probe
DB-E-3 um ca. 10 mm radial vom Scheibenmittelpunkt nach aullen verschoben war. Zum
Rand der Proben hin zeigte sich ein Gradient zu niedrigen dielektrischen Verlusttangens-

werten.
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Bild 3.30: Graustufenkarte des dielektrischen Verlusttangens (a, ¢, €) sowie dessen relative
und kumulative Haufigkeitsverteilung (b, d, f) fiir die Proben DB-E-2 (a, b),
DB-E-3 (c, d) und DB-E-4 (e, f) bei 145 GHz.
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Obwohl die Struktur der Graustufenkarten beider Proben sehr dhnlich war, wurden deutliche
Unterschiede beim mittleren dielektrischen Verlusttangenswert und bei der Verteilungsbreite
mit tandso = 7,1-10” und A(tand) = 12,6:10” fiir DB-E-3 (Bild 3.30 d) und tandso = 2,4-107
und A(tand) = 7,8-10” fiir DB-E-4 (Bild 3.30 f) bestimmt.

Fiir die Proben DB-E-5, DB-E-6 und DB-E-7 sind in Bild 3.31 jeweils die Graustufenkarte
des dielektrischen Verlusttangens sowie die zugehorige relative und kumulative Haufigkeits-
verteilung dargestellt. In der Mitte der Proben zeigte sich jeweils ein Bereich mit einem
Durchmesser von ca. 60 mm, der nahezu homogen war. Der dielektrische Verlusttangens in
diesem homogenen Zentralbereich lag fiir die Probe DB-E-5 (Bild 3.31 a) unter 3-10” und fiir
die Proben DB-E-6 und DB-E-7 unter 1-10” (Bild 3.31 c, ¢).

Fir die Probe DB-E-5 wurde auBerhalb des homogenen Bereichs ein Anstieg der
dielektrischen Verlusttangenswerte tand zum Rand hin registriert, wobei der Anstieg zum Teil
eine GroBenordnung betrug. Dies belegt auch die Verteilungsbreite A(tand) = 8,4-10” bei
einem mittleren dielektrischen Verlusttangenswert von tandsyo = 2,7-10'5 und der
Symmetrieparameter Kgm=4,3. Die Randbereiche der Proben DB-E-6 und DB-E-7,
auBerhalb des nahezu homogenen Zentralbereichs, zeigten sektorenweise unterschiedliches
Verhalten im dielektrischen Verlusttangens, wobei die GroBe der Sektoren individuell
verschieden waren.

Zur Verdeutlichung wurden exemplarisch in der Probe DB-E-6 (Bild 3.31 c) zwei Sektoren
der Probe markiert, die sich neben ihrer GroBe (d. h. unterschiedlich groBer Winkelbereich)
auch hinsichtlich ihres dielektrischen Verhaltens unterschieden. Im Sektor A stieg das
dielektrische Verlusttangensniveau ausgehend vom homogenen Zentralbereich zum Rand der
Probe hin an. Dagegen blieb im Sektor B das dielektrische Verlusttangensniveau bis zum
Rand hin nahezu konstant niedrig. Die Stirke des Anstiegs der dielektrischen
Verlusttangenswerte war jedoch sektorenspezifisch und probenspezifisch unterschiedlich
stark ausgeprigt, wobei fiir die Probe DB-E-6 insgesamt gesehen stirkere Gradienten
beobachtet wurden als fiir die Probe DB-E-7.

Die sehr niedrigen mittleren dielektrischen Verluste von tan550=O,5-10'5 nahe der Auf-
l6sungsgrenze erlaubten nur noch eine Abschitzung der Verteilungsbreite fiir die Proben

DB-E-6 und DB-E-7. Die Symmetrieparameter konnten nicht mehr ermittelt werden.
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Bild 3.31: Graustufenkarte des dielektrischen Verlusttangens (a, c, €) sowie dessen relative
und kumulative Héufigkeitsverteilung (b, d, f) fiir die Proben DB-E-5 (a, b),
DB-E-6 (c, d) und DB-E-7 (e, f) bei 145 GHz (RT).
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Bild 3.32 und Bild 3.33 zeigen die Graustufenkarte des dielektrischen Verlusttangens und
dessen relative und kumulative Haufigkeitsverteilung fiir die vier Proben der Qualitit DB-P.
In allen Proben wurde in der Mitte ein Bereich mit einem Durchmesser von ca. 50 mm gefun-
den, der nahezu homogen war mit dielektrischen Verlusttangenswerten von tand <4-107

(Bild 3.32 a, cund Bild 3.33 a, c¢).
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Bild 3.32: Graustufenkarte des dielektrischen Verlusttangens (a, c,) sowie dessen relative
und kumulative Haufigkeitsverteilung (b, d,) fiir die Proben DB-P-1 (a, b) und
DB-P-2 (c, d) bei 145 GHz (RT).

Die Randbereiche aller Proben, auferhalb der homogenen Bereiche, zeigten sektorenweise
unterschiedliches Verhalten im dielektrischen Verlusttangens, wobei die GroBe dieser
Sektoren individuell verschieden gro3 waren. Es wurden sowohl Sektoren identifiziert, in

denen der dielektrische Verlusttangens zum Rand hin nahezu konstant blieb als auch Sekto-
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ren, in denen ein deutlicher Anstieg des dielektrischen Verlusttangensniveaus auftrat. Dieser

Anstieg fiel jedoch sektorenspezifisch und probenspezifisch unterschiedlich stark aus.
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Bild 3.33: Graustufenkarte des dielektrischen Verlusttangens (a, c,) sowie dessen relative
und kumulative Haufigkeitsverteilung (b, d) fiir die Proben DB-P-3 (a, b), und
DB-P-4 (c, d) bei 145 GHz (RT).

Fiir den mittleren dielektrischen Verlusttangens der Proben DB-P-1, DB-P-2 und DB-P-4

wurden mit tandsy = 3-10° sehr dhnliche Werte ermittelt. Fiir DB-P-3 lag der Wert mit

tandso = 2,2-10” etwas niedriger. Als Verteilungsbreiten der Proben wurden Werte zwischen

A(tand) = 4-10” und 6-10” bestimmt, nur fiir DB-P-4 ergab sich mit A(tand) = 12:10” ein

deutlich hoherer Wert.
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Besonders die Probe DB-P-1, mit dem nur kurzen Ausldufer zu hohen dielektrischen
Verlusttangenswerten im Histogramm der relativen Héufigkeit H, wies einen Symmetrie-
parameter mit Kqm = 1,2 auf, der nahe an einer symmetrischen Verteilung (Kgym = 1) lag. Fiir
die Proben FHG-E-1 und FHG-E-2 sind in Bild 3.34 jeweils die Graustufenkarte des
dielektrischen Verlusttangens sowie die zugehorige relative und kumulative Haufigkeitsver-

teilung dargestellt.
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Bild 3.34: Graustufenkarte des dielektrischen Verlusttangens (a, c) sowie dessen relative
und kumulative Haufigkeitsverteilung (b, d) fiir die Proben FHG-E-1 (a, b) und
FHG-E-2 (c, d) bei 145 GHz (RT).

Die Probe FHG-E-1 zeigte ausgehend vom Zentrum der Probe in allen Richtungen einen star-

ken Anstieg des dielektrischen Verlusttangensniveaus zum Rand hin (Bild 3.34 a), wodurch

sich auch eine groBe Verteilungsbreite mit A(tand) = 370-10 bei entsprechend hohem mittle-

rem dielektrischem Verlusttangens tandso = 155-10 ergab (Bild 3.34 b). Am Rand der Probe
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wurde zum Teil keine auswertbare Resonanz fiir den gefiillten Resonator gefunden, so dass
dort Messpunkte fehlten.

Fiir die Probe FHG-E-2 wurde in der Mitte der Scheibe ein homogener Bereich von ca.
20 mm Durchmesser mit einem dielektrischen Verlusttangens von tand < 1-107° ermittelt. Zum
Rand der Probe wurde dieses Verlustniveau nur in einem begrenzten Bereich beibehalten. Fiir
die Verteilungsbreite der Probe wurde eine obere Grenze mit A(tand) < 5,5-107 festgelegt.
Der mittlere dielektrische Verlusttangens der Probe FHG-E-2 von tandsg = 1-107 lag nahe an
der Auflosungsgrenze flir das Messsystems bei der gegebenen Dicke, so dass auch kein Sym-
metrieparameter der Verteilung ermittelt werden konnte. Die fehlenden Messpunkte bei Posi-
tionen von x <-15 mm und x > 15mm wurden durch eine modifizierte Halterung der Probe

verursacht.

3.4.2.2 Variation der Temperatur

Unter Beriicksichtigung der Ergebnisse aus dem vorhergehenden Kapitel wurde exemplarisch
fiir die Proben DB-E-4, DB-P-2 und FHG-E-1 an ausgewéhlten Positionen die Temperaturab-
héngigkeit des dielektrischen Verlusttangens bei 145 GHz im Tieftemperaturbereich von 75 K
bis 370 K untersucht. Die Ergebnisse sind in Bild 3.35 dargestellt.

Die einzelnen Proben wiesen grofle Unterschiede im dielektrischen Verlusttangens an den
unterschiedlichen Messpositionen auf. Fiir die Probe DB-E-4 wurde in der Mitte der Scheibe
ein, im Vergleich zu der um 40 mm zum Rand hin verschobenen Messposition, um den
Faktor 20 hoherer dielektrischer Verlusttangens ermittelt. Fiir die Proben DB-P-2 und
FHG-E-1 dagegen wurde der niedrigste dielektrische Verlusttangens in der Scheibenmitte
festgestellt. Analog zu der Temperaturabhiangigkeit bei den integralen Messungen zeigte sich
in der gewidhlten halblogarithmischen Darstellung ein nahezu stetiger Anstieg des dielektri-
schen Verlusttangens mit der Temperatur, wobei die Steigung der Kurven fiir die unter-
schiedlichen Messpositionen an einer Probe anndhernd gleich waren. Zwischen den drei
Proben waren leichte Unterschiede in der Steigung der Messkurven erkennbar, wobei im Ver-
gleich zu den beobachteten radialen Unterschieden im dielektrischen Verlusttangens in den
einzelnen Proben die Erhohung mit der Temperatur zwischen 75 K und 370 K insgesamt
gering war. Flir die Permittivitit im Tieftemperaturbereich wurde innerhalb der Messgenauig-
keit fiir die unterschiedlichen Proben und Positionen keine Temperaturabhidngigkeit beobach-
tet. Die ermittelten Werte fiir die Permittivitét lagen fiir alle Proben und Positionen zwischen

5,66 und 5,68.
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Bild 3.35: Temperaturabhiangigkeit des dielektrischen Verlusttangens im
Tieftemperaturbereich von 75 K bis 370 K bei 145 GHz fiir die Proben (a)
DB-E-4, (b) DB-P-2 und (c) FHG-E-1 an ausgewihlten Probenpositionen.
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4 Diskussion

4.1 Gefiige
Die ausschlielich tiber MPACVD Verfahren hergestellten Diamantscheiben besalen eine

gerichtete Kornausbildung in Wachstumsrichtung. Die dichten, porenfreien Scheiben zeigten
mit steigender Scheibendicke eine Vergroberung der Korner, die sich in der Zunahme der
lateralen KorngroBBe auf der Wachstumsseite abbildete. Dieser Gradient entlang der Wachs-
tumsrichtung wurde unabhingig von der jeweiligen Diamantqualitit beobachtet und kann
einem (Keim-)Ausleseprozess bei Kornwachstum zugeschrieben werden (Kapitel 1.1.2) [32-
34]. Somit ist die Erhéhung der Abscheidedauer zur Steigerung der Scheibendicke fiir eine
gegebene Diamantqualitit generell mit einer Zunahme der lateralen Korngrofe auf der
Wachstumsseite verbunden. Auf Grund des selektiven Wachstums ist die kolumnare Korn-
grofle ebenfalls mit der jeweiligen Scheibendicke verbunden, so dass die mittlere kolumnare
KorngroBe typischerweise in der Grofenordnung der Scheibendicke liegt. In Bild 4.1 a ist

exemplarisch hierfiir ein Querschliff einer iiber 2 mm dicken CVD Diamantscheibe weiller

Qualitit dargestellt.
a) b)
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Bild 4.1:  Querschliff einer weilen Diamantqualitit [97] (a) und Rautiefe in Abhédngigkeit
von der mittleren lateralen KorngréBe fiir schwarze Diamantqualititen auf der

Wachstumsseite (b).

Die Kornvergroberung in Wachstumsrichtung ist zwar offensichtlich, jedoch war ihre Quanti-
fizierung tiber die laterale Korngrof3e wegen des geringen Korngrenzenkontrastes schwierig.
Speziell bei unbearbeiteten Keimbildungsseiten, die in guter Ndherung die Oberfldchengiite
des Substrats wiederspiegeln, fehlt jeglicher Topographiekontrast. Auch thermisches Atzen

fiihrte hauptsichlich wegen inhomogener bzw. lokaler Uberitzung der sehr defektreich
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gewachsenen, feinkérnigen Keimschicht (vgl. Bild 1.3) nicht zur gewiinschten Kontraster-
hohung. Auf Grund dieser Problematik konnte nur eine Obergrenze fiir die mittlere laterale
Korngréfe anhand von Bruchflichenaufnahmen abgeschétzt werden. Hierbei wurde unab-
héngig von der jeweiligen Qualitit ein Wert von dkg; < 10 pm auf der Keimbildungsseite
gefunden. An bearbeiteten Oberflachen ist prinzipiell eine quantitative Bestimmung der
lateralen KorngroBe moglich, jedoch meistens nur iiber thermisches Atzen und damit zer-
storend. In einigen Fillen fiihrte das Auftreten von zweiten Phasen an den Korngrenzen zu
einer Erhohung des Korngrenzenkontrastes. Speziell bei unbearbeiteten Scheiben war die
zerstorungsfreie Bestimmung der lateralen KorngroBe auf der Wachstumsseite wegen des
zusitzlichen Topographiekontrastes quantitativ moglich. Die Quantifizierung des Korn-
groflengradienten innerhalb einer Qualitdt durch die laterale Korngrof3e fiir unterschiedlich
dicke Scheiben wurde so moglich und es konnten die Unterschiede zwischen schwarzen und
weillen Qualititen aufgezeigt werden. Fiir die in dieser Arbeit untersuchten schwarzen Quali-
titen kann der Zusammenhang zwischen der Scheibendicke und der jeweiligen lateraler
Korngrofle auf der Wachstumsseite ndherungsweise mit dgg;= 0,1-d beschrieben werden
(Bild 3.6). Die weillen Qualitdten wiesen bei gleicher Scheibendicke generell eine groflere
mittlere laterale Korngrof3e im Vergleich zu den schwarzen Qualitéiten auf (Bild 3.6 und Bild
3.7).

Die Topographie der Wachstumsseite unbearbeiteter Scheiben wird durch den gesamten Ab-
scheideprozess beeinflusst und ist deshalb reprisentativ fiir diesen. Es wurde eine Korrelation
der lateralen Korngrofe mit Rauheitskennwerten gefunden. Beispielhaft hierfiir ist in
Bild 4.1 b die Rautiefe R; in Abhédngigkeit von der mittleren lateralen Korngrofe fiir
schwarze Diamantqualitdten dargestellt. Auch innerhalb der weillen Qualitdten ergab sich ein
Anstieg der Rautiefe mit der lateralen Korngrof3e, jedoch nicht so deutlich ausgeprigt wie fiir
die schwarzen Qualitdten. Grund hierfiir diirfte hauptséchlich der Unterschied im Aufbau der
Wachstumsoberflichen sein, da die schwarzen Qualititen aus spitzen Pyramiden bestehen.
Bei den weillen Qualititen sind diese eher als stumpf anzusehen (Bild 3.7). Fiir den
arithmethischen Mittenrauwert R, ergeben sich qualitativ dhnliche Abhéngigkeiten von der
mittleren lateralen KorngroBe wie fiir die Rautiefe. Uber diese Korrelation wird die laterale
KorngroBe auf der Wachstumsseite durch die vergleichsweise einfache Messung der
Rauheitskennwerte zuginglich und kann so zur Kontrolle des Abscheideprozesses verwendet
werden.

Die auf Grund des optischen Eindrucks getroffene Unterscheidung zwischen schwarzem und
weilem CVD Diamant kann durch die Ramanspektroskopie in Bild 4.2 weiter prizisiert
werden, wobei die Anregung mit Laserlicht aus dem sichtbaren Bereich erfolgte [119]. Die im

Gegensatz zu den weillen Qualititen mit hoheren Abscheideraten hergestellten schwarzen
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CVD Diamanten wachsen defektreicher auf [94]. Typischerweise treten deshalb neben der
Diamantramanlinie bei ca. 1332 cm™ weitere Ramanbanden auf, die sp*-gebundenem Kohlen-
stoff zugeordnet werden miissen (Bild 4.2 a) [120,121]. Im Umkehrschluss gilt das Fehlen
weiterer Banden, aufler der Diamantlinie im Ramanspektrum, wie in Bild 4.2 b, oft als Quali-

tatskriterium hinsichtlich der (Phasen-)Reinheit von CVD Diamant.

a) b)
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Bild 4.2: Ramanspektrum von schwarzem (a) und weilem (b) CVD Diamant bei

Anregung mit Laserlicht aus dem sichtbaren Bereich (nach [94]).

Durch eine langwelligere Anregung der Ramanstreustrahlung wird die Sensitivitit gegeniiber
sp*-gebundenem Kohlenstoff weiter erhdht [103,104,122]. Deshalb konnten durch die Anre-
gung mit Laserlicht im IR-Bereich (1,064 um) speziell bei den weilen Probenqualititen zum
Teil deutliche Unterschiede mittels der Ramanspektroskopie festgestellt und durch die Giite-
zahl Qp (Kapitel 2.3.4) quantifiziert werden. Diese Differenzierung beruht auf der beobachte-
ten Intensitit einer breiten Ramanbande zwischen 1000 cm™ und 1500 cm™, deren Fliche fiir
die Berechnung der Giitezahl Qp nach Gleichung 2.2 verwendet wird. Diese breite Raman-
bande wurde in der Literatur (amorphem bzw. mikrokristallinem) sp*-gebundenem Kohlen-
stoff (-Phasen) zugeordnet [102]. Die Ursachen fiir die Verschiebung der Bande und die
Sensitivitdtserhohung gegeniiber spz—gebundenem Kohlenstoff mit der Anregungswellenliange
werden noch kontrovers diskutiert [102,123]; die Lage der Diamantramanlinie selbst (bei
1332 cm™) ist dagegen unabhingig von der Anregungswellenlinge [122]. Jedoch ist unstrit-
tig, dass alle Intensititen oberhalb von 1332 cm™ eindeutig sp-gebundenem Kohlenstoff zu-
geordnet werden konnen. In diesem Wellenzahlbereich sind fiir sp>-gebundenen Kohlenstoff
Ramaniiberginge verboten. Damit erdffnet die FT-IR-Ramanspektroskopie die Moglichkeit,
geringste Unterschiede im sp>-Bindungsanteil zwischen einzelnen Proben bzw. Probenbe-

reichen quantifizieren zu konnen. Diese Unterschiede konnten auch qualitativ mit lichtmikro-
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skopischen Gefligebildern (LMp-Aufnahmen) korreliert werden. Mit steigendem Anteil an
spz—gebundenem Kohlenstoff, das heif3t mit abnehmender Giitezahl Qp, wurden an den Korn-
grenzen zunechmend dunkle Bereiche beobachtet (Bild 4.3). Die Zuordnung des sp*-gebunde-
nen Kohlenstoffanteils zu diesen dunklen Bereichen (zweite Phase) liegt nahe. Allerdings
muss berlicksichtigt werden, dass die Ramanstreustrahlung Beitréige aus einem ausgedehnten
Volumenbereich integriert. Tiefenprofiluntersuchungen (LMp) zeigten, dass die im Licht-
mikroskop identifizierbaren zweiten Phasen nicht durchgéngig oberhalb einer exakten Schei-
bendicke auftreten. Dies variierte individuell zwischen einzelnen Proben aber auch Proben-
positionen. Treten sie jedoch einmal auf, so nehmen diese in Anzahl bzw. Dichte mit steigen-
der Dicke zu. In der Ndhe der Keimbildungsseite bei deutlich kleineren lateralen Korngrof3en
waren solche zweite Phasen im LMp nicht beobachtbar, sind jedoch auf Grund der
beschrinkten Auflosung im Lichtmikroskop nicht explizit auszuschlieBen. Die Abmessungen

dieser zweiten Phasen wiren jedoch dort deutlich kleiner als auf der Wachstumsseite.

) )

DB-E-6: Q, =660 FHG-E-1: Q, =63
FWHM = 4,2 cm™ | {00 um FWHM =4,8cm” 75 um

Bild 4.3: LMp-Aufnahmen der Wachstumsseite von Proben(-bereichen) mit unter-
schiedlichem Anteil an zweiter Phase und die aus FT-IR-Ramanmessungen
ermittelte Giitezahl Qp: (a) DB-E-6 (geldppte Oberfliche) mit deutlich
geringerem Anteil an zweiter Phase im Vergleich zu (b) FHG-E-1 (polierte
Oberflache).

Insgesamt konnen die Korngrenzen bzw. die dort vorwiegend auftretende zweite Phase als ein
Ort mit erhShtem Anteil an sp>-gebundenem Kohlenstoff angesehen werden. Bei vermehrtem
Auftreten dieser zweiten Phase wurden zuséatzlich auch im LMp deutlich sichtbare Risse in
den Kornern gefunden (Bild 4.3 b). Mit erhohter Rissanzahl in den Kérnern wurde auch eine
gewisse Verbreiterung der Diamantramanlinie (FWHM) festgestellt (Bild 4.3 b), die auf
lokale Eigenspannungen im CVD Diamant hinweist, deren Ausdehnung in der Groenordung

der (lateralen) KorngroBe liegt [103,124,125]. Falls diese Risse sich bereits wihrend des CVD
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Prozesses (,in-situ‘) durch Spannungsabbau bilden, findet eine Fortsetzung der Kohlenstoff-
abscheidung in den Rissen statt. Reduziert sich die Abtragswirkung von atomarem Wasser-
stoff aus dem Prozessgas in den Rissen (Bild 1.2), so sind dort erhéhte sp>-Bindungsanteile zu
erwarten. Treten die Risse erst nach dem Ende des Depositionsprozesses auf (z.B. wihrend
des Abkiihlens auf RT), scheidet eine Abscheidung in die Risse hinein aus. Auf die Bedeu-
tung der Rissbildung fiir die mechanische Festigkeit wird in Kapitel 4.2.2 eingegangen. Auf
Grund der Ergebnisse der IR-Ramanspektroskopie kann fiir alle untersuchten weiflen Dia-
mantqualititen ein sehr geringer sp>-Bindungs- bzw. Phasenanteil von maximal ca. 1 % abge-
schitzt werden (Kapitel 4.3.2). Dieser geringe Phasenanteil zeichnet sich im Lichtmikroskop
(LMp) und auch makroskopisch deutlich iiberh6ht ab, da die zweite Phase als flichiges Streu-

zentrum wirkt.

4.2 Mechanische Festigkeit

Am Anfang dieses Kapitel muss kurz auf das gewiéhlte Priifverfahren — den Kugel-auf-Ring
Versuch - eingegangen werden. Die Nidhe dieser Priifmethode zu bevorstehenden An-
wendungen fiir CVD Diamant (Ausgangsfenster fiir Hochleistungslaser und fiir Hoch-
leistungsmillimeterwellenréhren) ist durch dhnliche Belastungsprofile gegeben. Insbesondere
ist der lasergeschnittene Scheibenrand, sowohl bei den genannten Anwendungen als auch
beim gewdhlten Priifverfahren, nicht hoch belastet. Folglich ist im Gegensatz zu beispiels-
weise einem (miniaturisierten) 3- bzw. 4-Punkt-Biegeversuch ein Einfluss der Kantenqualitét
auf die Festigkeit auszuschlieBen. Dariiberhinaus entspricht die fiir den Kugel-auf-Ring Ver-
such bendtigte Probenform grundsitzlich der typischen Form von abgeschiedenem CVD
Diamantmaterial in Gestalt von diinnen Scheiben. Generell wurde die Auswahl eines miniatu-
risierten Priifverfahrens flir die Festigkeitsuntersuchungen notwendig, da Probenmaterial mit
entsprechenden Abmessungen fiir den genormten 4-Punkt-Biegeversuch nicht praktikabel
zuginglich war (Mindestscheibendicke von 3 mm nétig) [44].

Nach [106] ist der Kugel-auf-Ring Versuch auf Grund der relativ einfachen Priif- und
Probengeometrie sowie Lastaufbringung gut geeignet fiir Festigkeitsuntersuchungen. Jedoch
weisen die in der Literatur gegebenen analytischen Losungen fiir die Spannungsverteilung im
hochbelasteten Bereich und damit auch die Biegefestigkeit eine gewisse Abhiangigkeit von der
Priifgeometrie auf. Deshalb sollte die analytisch ermittelte Biegefestigkeit fiir die individu-
ellen Prif- und Probengeometrien mit Berechnungen auf Basis von Finite-Elemente-
(FE-)Methoden verifiziert werden [42,105,126]. Dies war speziell fiir diese Arbeit von
Interesse, da die Priifung von Proben mit unterschiedlicher Dicke erforderlich war. Analog zu
den analytischen Ansdtzen wurde bei der FE-Analyse als Biegefestigkeit die

Maximalspannung in der Scheibenmitte auf der zugbelasteten Seite genommen.
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In Bild 4.4 ist der Vergleich der Biegefestigkeiten aus analytischen und FE-Berechnungen
nach [127] in Abhéngigkeit von der Scheibendicke dargestellt, wobei die Ergebnisse auf den
jeweiligen Wert der FE-Analyse Grg normiert wurden.

Dabei geht in allen drei Ansidtzen aus Bild 4.4 der {iber den Auflagerring hinausragende
Scheibenbereich in die Spannungsanalyse ein, wogegen beim analytischen Ansatz nach [107]
dieser Versteifungseffekt unberiicksichtigt bleibt. Die analytische Losung nach [128] stimmt
zwar bei sehr diinnen Scheiben noch relativ gut mit den FE-Ergebnissen iiberein, jedoch
ergibt sich mit steigender Scheibendicke eine systematische Uberschiitzung der Festigkeit im
Vergleich zu den FE-Ergebnissen.

Bei einer Scheibendicke von ca. 1 mm wiirde diese Uberschitzung nahezu 25 % betragen. Die
fiir diese Arbeit verwendete analytische Losung (Kapitel 2.4.2) zeigte dagegen keine
ausgeprigte systematische Abhingigkeit von der Scheibendicke. Die analytischen Werte
lagen immer geringfiigig niedriger als die Werte aus der FE-Analyse. Die relative Festigkeit

wies unabhéngig von der Scheibendicke ein Niveau von ca. 96 (£1) % auf.
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Bild 4.4:  Vergleich der relativen Festigkeiten aus FE-Analyse [127] und analytischen
Losungen in Abhingigkeit von der Scheibendicke.

Die im Rahmen dieser Arbeit festgestellten Verdnderungen der Biegefestigkeit mit der Schei-
bendicke sind somit nicht auf eine systematische Abweichung in der Spannungsanalyse durch
die verdnderte Probengeometrie zuriickzufiihren. Die ermittelten Verédnderungen sind deshalb

dem CVD Diamant zuzuordnen und folglich materialspezifisch.
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4.2.1 Einflussfaktoren auf die mechanische Festigkeit

Probenlage
Der Einfluss der Probenlage, das hei3it die Position der Probennahme aus der primir abge-
schiedenen Scheibe, auf die Biegefestigkeit kann explizit nur fiir die Priiforientierung WS
bewertet werden. Nur fiir diese Orientierung wurde eine geniligend grofle Anzahl an Proben
aus einer Scheibe getestet wurden. Zwar wurden fiir die Biegefestigkeit der einzelnen Proben
von einer Scheibe eine gewisse Streuung festgestellt, jedoch war diese unabhédngig von der
Dicke, Qualitit und dem Durchmesser der primir abgeschiedenen Scheibe, nur gering. Diese
Streuung der Biegefestigkeitswerte konnen jedoch nicht explizit als Unterschiede beziiglich
der Probenlage gewertet werden, da auf Grund des Versagensmechanismus eine gewisse
Streuung der Festigkeitswerte typisch ist. Die auch im Vergleich zu anderen keramischen
Werkstoffen sehr schmale Verteilung der Biegefestigkeitswerte driickt sich in den sehr hohen
Werten des Weibull Moduls fiir CVD Diamant aus (Bild 3.22 b). Aus dieser geringen Streu-
ung der Biegefestigkeitswerte kann gefolgert werden, dass auch die lateralen Unterschiede
beziiglich des Gefiiges (und der damit verbundenen Fehlerverteilung) in einer Scheibe nur
sehr gering ist. Deshalb kdnnen die CVD Diamantscheiben in Bezug auf die mechanische
Festigkeit, unter Beriicksichtigung der Probenorientierung, im Folgenden als homogen erach-

tet werden.

Oberflichenbearbeitung

Der Einfluss der Oberflichenbearbeitung auf die Biegefestigkeit wurde an der Qualitdt
GM-S aufgezeigt, wobei die Wachstumsseite der Proben jeweils unter Zugbelastung stand
(Orientierung WS). Der Befund, dass die mittleren Biegefestigkeiten fiir die drei Bearbei-
tungszustidnde der Oberfliche auf der Wachstumsseite — unbearbeitet (,wie gewachsen®), ge-
lappt und poliert - bei vergleichbarer Scheibendicke dhnliche Werte aufweisen, ist in guter
Ubereinstimmung mit fritheren Beobachtungen, die in der Literatur berichtet wurden [83].
Eine geringfiigig verdnderte Priifgeometrie infolge der Optimierung der Schnittpline war
ohne Bedeutung, da die hohen Werte fiir den Weibull-Modul von CVD Diamant nur einen
unerheblichen Volumen- bzw. Oberflacheneinfluss bewirken. Da durch die Verbesserung der
Oberfldchenqualitit keine Erhohung der mittleren Biegefestigkeit ermittelt wurde, kann
daraus geschlossen werden, dass der kritische Rissausloser in CVD Diamant eher ein
Volumenfehler als ein Oberflachenfehler ist.

Die aufgezeigte Unabhéngigkeit der mittleren Biegefestigkeit vom Bearbeitungszustand der
unter Zugbelastung stehenden Oberfldche ergibt zusétzlich einen weiteren wesentlichen

Aspekt fiir die Bewertung der Festigkeitsuntersuchungen. So ist prinzipiell die (Oberfld-
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chen-)Bearbeitung von Diamant auf Grund der extrem hohen Hérte des Materials sehr
schwierig und aufwendig. Das Ergebnis, dass die Oberflichenbearbeitung zu keiner Anderung
der kritischen Gefiigefehler(-grof3e) fiihrte, rechtfertigt damit auch den direkten Vergleich von

Proben in unterschiedlichen Bearbeitungszustinden der Oberflache.

Scheibendicke

Bei den Untersuchungen zum Einfluss der Scheibendicke auf die Biegefestigkeit wurde
unabhéngig von der Priiforientierung jeweils eine Reduzierung der Biegefestigkeitswerte mit
steigender Dicke der Proben festgestellt. Da bei den Proben kein Materialabtrag auf der
Keimbildungsseite vorgenommen wurde, entspricht folglich die Scheibendicke dem Abstand
der Wachstumsseite von der Oberfléche, die zuvor direkt auf dem Substrat aufgewachsen war.
Bei der Interpretation der Ergebnisse aus dem Kugel-auf-Ring Versuch muss einerseits durch
die Variation der Scheibendicke, je nach vorherrschender Fehlerart, die Volumen- bzw. Ober-
flichenabhingigkeit der Biegefestigkeit beriicksichtigt werden. Dies gilt allgemein und damit
fiir beide (Priif-)Orientierungen (Bild 4.5 a) und liegt in der Versagensart begriindet (vgl.
Kapitel 1.2). Zudem muss speziell bet CVD Diamant noch die Kornvergroberung mit
steigender Scheibendicke in die Diskussion einbezogen werden, so dass im Folgenden
beziiglich der (Priif-)Orientierung (KS bzw. WS) differenziert wird (Bild 4.5 b+c¢).Fiir die
Orientierung KS, das heif}t, die Keimbildungsseite der Proben steht bei der Priifung unter
Zugbelastung, dndert sich fiir eine Qualitdt durch eine hohere Scheibendicke nichts am
Geflige auf der zugbelasteten Seite (Bild 4.5 b). Deshalb sollte die ermittelte Reduzierung der
Biegefestigkeit mit steigender Dicke hauptsidchlich auf die Volumen- bzw. Oberflachenab-
hingigkeit der Biegefestigkeit (je nach vorliegender Fehlerart) zurlickzufiihren sein (vgl.
Kapitel 1.2 und Gleichung 1.2). Fiir die Priiforientierung WS &ndert sich analog zu der
Priiforientierung KS durch die steigende Scheibendicke das hochbelastete Volumen bzw. die
hochbelastete Oberfléiche. Zusitzlich fiihrt die steigende Scheibendicke zu einer Anderung
des Gefliges auf der zugbelasteten Seite. (Bild 4.5 c).

Zur Abschitzung des Einflusses der Oberflichen- bzw. Volumenabhingigkeit der Biege-
festigkeit miissen die hochbelasteten Volumina V bzw. Oberflichen S in Abhédngigkeit von
der Scheibendicke bestimmt werden. Als hochbelastete Oberfldche S kann in guter Ndherung
die Kreisfliche, die durch den Aquivalentdurchmesser D 3, bestimmt wird, verwendet wer-
den (Bild 4.5 a). Da in Gleichung 2.4 mit steigender Scheibendicke der Hertzsche Kontakt-
durchmesser gegeniiber der Scheibendicke vernachldssigbar wird, kann als maximale charak-
teristische (hochbelastete) Oberfliche S < d* angenommen werden. Bei vorherrschenden Vo-

lumenfehlern kann fiir das hochbelastete Volumen das Produkt aus hochbelasteter Ober-
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fliche S und Scheibendicke d verwendet werden, so dass sich als Abschétzung fiir das maxi-

male charakteristische (hochbelastete) Volumen V < d* ergibt.
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Bild 4.5:  Einfluss der Variation der Scheibendicke auf die hochbelastete Oberfliche bzw.
das hochbelastete Volumen (a) und auf das unter Zugbelastung stehende Gefiige
fiir die (Priif-)Orientierung KS (b) und WS (c) [V = hochbelastetes Volumen,
S = hochbelastete Oberflache].

Nach Gleichung 1.2 ist fiir eine feste Bruchwahrscheinlichkeit die Abhangigkeit der (Biege-)
Festigkeit 6. von dem hochbelasteten Volumen V und damit von der Scheibendicke gegeben
durch Gleichung 4.1. Gleiches gilt fiir die hochbelastete Oberfldche S bei vorherrschenden
Oberflachenfehlern (Gleichung 4.2). Das Verhiltnis der (Biege-)Festigkeiten (G.;/0.2)
zweier unterschiedlich dicker Scheiben ist je nach vorherrschender Fehlerart proportional zum

Verhiltnis der charakteristischen hochbelasteten Oberflichen bzw. Volumina. Unter
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Verwendung der Gleichungen 4.1 bzw. 4.2 ergibt sich damit eine spezifische Proportionalitit
zu dem Verhiltnis der jeweiligen Scheibendicken (vgl. Gleichung 4.3). Das Dickenverhéltnis
der dicksten zu den diinnsten Festigkeitsproben in dieser Arbeit betrug ca. 7:1, wodurch das
Verhiltnis der hochbelasteten Oberflichen ca. 49:1 und das der hochbelasteten Volumina

ca. 343:1 ist.

G,V m< (d3 )7; Volumenfehler als Rissausloser 4.1
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Fiir die Orientierung KS wurde der in Gleichung 4.3 notwendige Weibull-Modul im Rahmen
dieser Arbeit nicht explizit bestimmt, da fiir diese Priiforientierung nur einzelne Proben einer
Ausgangsscheibe getestet wurden. Jedoch kann durch die Zusammenfassung der in der Priif-
orientierung KS getesteten Proben der Scheiben GM-S-258, GM-S-265 und GM-S-274 die
notwendige Anzahl (N = 6) fiir eine Weibull-Analyse erreicht werden. In die Analyse gingen
dabei die Biegefestigkeitswerte ein, die unter Verwendung der charakteristischen
Dicke d+Ry/2 (vgl. Kapitel 2.4.2) ermittelt wurden. Der exemplarische Weibull-Modul fiir
Proben mit unbearbeiteter Keimbildungsseite mit m=9,3 bzw. my,,=7,0 (vgl. Glei-
chung 2.10) ist eine akzeptable Abschédtzung, da sich dieser Wert gut in die Tendenz in Bild
3.22 b einfligt, die bei kleinen Korngrofen deutlich niedrigere Werte (myor < 15) fiir den
(korrigierten) Weibull-Modul erwarten ldsst. Zudem ist dieser Wert in guter
Ubereinstimmung mit Literaturangaben fiir CVD Diamant von m=6.5 bzw. 11 (fiir
Priiforientierung KS) [81,83]. Unter Verwendung des Weibull-Moduls von my,; = 7,0 kann
die Reduzierung der Biegefestigkeit mit steigender Scheibendicke in Bild 3.17 von ca.
2000 MPa auf ca. 900 MPa iiber die Volumenabhingigkeit erkldrt werden. Wiirden dagegen
Oberflachenfehler als kritische Rissausloser wirken, miisste der Wert fiir den Weibull-Modul
notwendigerweise deutlich niedriger liegen (bei m < 5). Folglich ist von Volumenfehlern als
Rissausloser auszugehen.

Fiir die Priiforientierung WS fiihrt die steigende Scheibendicke zu einer Anderung des unter
Zugbelastung stehenden Gefiiges (Bild 4.5 ¢). Die Kornvergroberung hat jedoch auf den
(korrigierten) Weibull-Modul kaum Einfluss, der unabhéngig von der Diamantqualitit bei
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hohen Werten mit my,, = 20 liegt (Bild 3.22 b). Mit solch hohen Werten kann die Abnahme
der Biegefestigkeit mit steigender Scheibendicke in Bild 3.16 im Gegensatz zu der
Priiforientierung KS nicht vorwiegend auf die Volumen- bzw. Oberflaichenabhédngigkeit zu-
riickgefiihrt werden. Ebenfalls fiir die Orientierung WS ist noch der Unterschied in der Biege-
festigkeit zwischen weiflen und schwarzen Qualititen (bei vergleichbarer Scheibendicke) zu
klaren. Deshalb muss fiir diese Orientierung zusétzlich das jeweils unter Zugbelastung ste-
hende Gefiige berticksichtigt werden. Dies wird ausfiihrlich bei der Diskussion des Einflusses
der KorngroBe auf die mechanische Festigkeit erfolgen.

Speziell bei den Proben der Qualitit GM-S wurde eine Durchbiegung festgestellt, deren
Starke mit zunehmender Scheibendicke abnahm (Bild 3.1). Ebenfalls eine Abnahme der
Durchbiegung wurde durch selektiven Materialabtrag auf der Keimbildungsseite durch Plas-
maitzen erreicht. Da die Abscheidung auf einem als eben anzusehenden Substrat erfolgte
(Durchbiegung auf Grund von Temperaturgradienten im Substrat vernachlissigt), kann die
Durchbiegung auf makroskopische Eigenspannungen in den Proben zuriickgefiihrt werden. In
der Berechnung der Biegespannung bzw. der Biegefestigkeit fiir den Kugel-auf-Ring Versuch
bleiben diese jedoch unberiicksichtigt. Die wahre Biegefestigkeit ergibt sich aus dem im

Kugel-auf-Ring Versuch gemessenen Wert, jedoch reduziert um die im Material vorhandenen

Eigenspannungen.
Orientierung WS Orientierung KS
Schicht mit
Druckeigenspannungen
lF (Schichtdicke 25-75 pm) F

Wachstumsseite Keimbildungsseite

Bild 4.6:  Schematische Darstellung des Zwei-Schicht-Modells fiir die Modellierung der
Eigenspannungen (nach [127]).

Zur Abschitzung dieser Eigenspannungen wurde ein Zwei-Schichten-Modell verwendet
(Bild 4.6). Basierend auf den Befunden zur Durchbiegung der Proben der Qualitit GM-S,
wurde von Druckeigenspannungen in einer diinnen Schicht auf der Keimbildungsseite
ausgegangen und die Dicke dieser Schicht als Parameter zwischen 25 pm und 75 pm variiert.
Die Modellierung der mittleren Schichteigenspannungen fiir diese Qualitit GM-S iiber FE-
Methoden ergab, dass die experimentell bestimmten Biegefestigkeitswerte (nach Glei-

chung 2.3) fiir die (Priif-)Orientierung WS wegen der auf der Wachstumsseite vorliegenden
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Zugspannungen tendenziell zu hoheren Werten korregiert werden miissen [127]. Entspre-
chend fiihren die Druckeigenspannungen auf der Keimbildungsseite zu niedrigeren Biege-
festigkeitswerten im Vergleich zu den experimentell bestimmten. Die mittleren Zugeigen-
spannungen fiir die jeweiligen Schichten auf der Wachstumsseite lagen durchgingig unter ca.
10 % des zugehorigen Biegefestigkeitswertes unabhidngig von der gewéhlten Dicke der
Schicht auf der Keimbildungsseite und konnten deshalb in guter Nédherung vernachléssigt
werden. Eine quantitative Abschédtzung der Druckeigenspannungen auf der Keimbildungsseite
mit dem gewéhlten Modell war durch eine extrem starke Abhéngigkeit von der gewihlten
Schichtdicke nicht mdglich. Jedoch konnten diese Druckeigenspannungen auf der Keimbil-
dungsseite speziell die sehr hohen Werte der Biegefestigkeit fiir die diinnsten Proben der
Qualitdt GM-S erkldren, die bei der Diskussion der Volumenabhéngigkeit unberiicksichtigt
bleiben.

Orientierung
Bereits in den vorhergehenden Abschnitten der Diskussion wurde beziiglich der Orientie-
rung der Proben bei der Priifung differenziert. Jetzt soll explizit auf diesen Einflussfaktor ein-
gegangen werden. Generell wurde festgestellt, dass die Biegefestigkeitswerte fiir die Orientie-
rung KS im Vergleich zu denen fiir die Orientierung WS auf einem hoéheren Niveau liegen.
Auf Grund der aufgezeigten Abhingigkeit der Biegefestigkeit von der Scheibendicke ist
dieser direkte Vergleich jedoch nur bei gleicher Scheibendicke zulédssig. Da die Unterschiede
in den Festigkeitswerten somit nicht auf die Volumen bzw. Oberflichenabhingigkeit der
Festigkeit (Gleichung 1.2) zuriickgefiihrt werden konnen, miissen sie dem jeweils unter
Zugbelastung stehenden Gefilige zugeordnet werden. Zusammen mit den Befunden aus
Kapitel 4.1 kann dem feinkornigeren Geflige auf der Wachstumsseite, quantifiziert durch die
mittlere laterale Korngréfe, eine hohere mechanische Festigkeit zugeordnet werden im
Vergleich zu der fiir das grobkornigere Gefiige auf der Wachstumsseite. Einen Beleg fiir diese
Aussage liefern die Ergebnisse zu DB-W-437, wobei zusitzlich fiir beide Orientierungen der
Weibull-Modul ermittelt werden konnte. Dabei war die hohere charakteristische Festigkeit fiir
die Orientierung KS verbunden mit einer stiarkeren Streuung der Einzelwerte und damit einem
etwas niedrigeren Weibull-Modul verbunden (Bild 3.21). Ganz allgemein bedeutet diese
Orientierungsabhingigkeit, dass fiir die Beschreibung der mechanischen Festigkeit einer CVD
Diamantscheibe (unter Biegebeanspruchung) zwei Sédtze von Weibull-Parametern (6o, m)
notwendig sind. Im Hinblick auf Anwendungen ist sicherlich der niedrigere Festigkeitswert

entscheidend und folglich die Festigkeit fiir die Orientierung WS.
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Korngrofle
In den vorherigen Abschnitten wurde wiederholt auf eine Abhingigkeit der Festigkeit vom
jeweils unter Zugbelastung stehenden Geflige verwiesen, ohne jedoch explizit darauf einzu-
gehen. Dieser Verweis wurde speziell dann notwendig, wenn die Festigkeitswerte von Schei-
ben mit gleicher Dicke unterschiedliches Niveau aufwiesen. Insbesondere waren dies Festig-
keitsunterschiede zwischen schwarzen und weiBlen Qualititen bei der Priiforientierung WS

sowie zwischen beiden Priiforientierungen fiir alle Qualitéiten.
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Bild 4.7:  Charakteristische Festigkeit (a) und korrigierter Weibull-Modul (b) in

Abhidngigkeit von der reziproken Wurzel aus der mittleren lateralen Korngrofe.

Ein Erkldrungsansatz zeichnete sich bereits in Bild 3.22 a ab, da bei der Auftragung der
charakteristischen Festigkeit iiber der mittleren lateralen Korngréfe die Festigkeitsunter-
schiede zwischen den schwarzen und weillen Qualititen nahezu verschwunden waren. Die
sich in Bild 3.22 a darstellende Abhéngigkeit der Festigkeit von der (mittleren) Korngrof3e
kann mit 6y o< (dkg)) "2 beschrieben werden [23]. Eine solche Korrelation ergibt sich aus der
Griffith-Theorie fiir sprode Materialien unter der Annahme, dass die GroBe der vorhandenen
Risse gleich der mittleren Korngrofe ist.

In Bild 4.7 a sind die charakteristischen Festigkeiten in Abhéngigkeit von der reziproken
Wurzel aus der mittleren lateralen KorngroBe dargestellt. Ergénzend ist der Wertebereich fiir
die Biegefestigkeit oks der Priiforientierung KS aus Bild 3.17 eingezeichnet, da hier durch die
geringe Probenzahl keine Analyse nach Weibull zugénglich war.

Fiir den grobkornigen Bereich (Bereich I in Bild 4.7 a) bis hin zu einer Korngréfe von
dkg, = 25-15 pm korrelieren die charakteristische Festigkeit und die mittlere laterale Korn-

grofle sehr gut. Diese Korrelation gilt unabhéngig von der individuellen Diamantqualitét und
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folglich auch unabhéngig vom individuellen Herstellungsprozess. Folglich miissen die kriti-
schen Fehler in den unterschiedlichen Diamantqualititen gleichen Ursprungs sein. Die Extra-
polation in den feinkornigen Bereich (Bereich II in Bild 4.7 a) zeigt, dass dort die Korrelation
nicht mehr eindeutig ist. Jedoch wurde diese Bandbreite der Biegefestigkeitswerte bereits
tiber einen Volumeneffekt auf eine systematische Abhingigkeit von der Scheibendicke
zurlickgefiihrt, wobei der fiir Proben mit unbearbeiteter Keimbildungsseite (Orientierung KS)
gefundene Weibull-Modul mit my. = 7,0 verwendet wurde. Dieser Wert sowie die Literatur-
angaben von m=6,5 bzw. 11 [81,83] fiir den Weibull-Modul sind ergidnzend zu den
Ergebnissen des korrigierten Weibull-Modul in Bild 4.7 b dargestellt. Zur besseren
Vergleichbarkeit mit Bild 4.7 a wurde als Ordinate ebenfalls die reziproke Wurzel aus der
mittleren lateralen KorngroBe gewahlt.

Fiir den grobkornigen Bereich (BereichI in Bild 4.7 b) bis hin zu einer Korngrofe von
dkg1 = 25-15 um bleibt der korrigierte Weibull Modul als Materialkenngrof3e nahezu konstant
auf hohem Niveau (mgq = 20), obwohl sich das unter Zugbelastung stehende Gefiige - insbe-
sondere die laterale Korngrofle - und deshalb auch die Fehlerverteilung im Material dndert.
Aus bruchmechanischer Sicht bedeutet der konstant hohe Weibull-Modul, dass trotz der
Kornvergroberung die GroBenverteilung der jeweiligen (Geflige-)Fehler auf ein enges
GroBenintervall begrenzt bleibt. Unterhalb einer mittleren lateralen Korngro3e von dgg = 15—
25 um (Bereich I in Bild 4.7 b) zeichnet sich eine Reduzierung des (korrigierten) Weibull-
Moduls ab. Diese stirkere Streuung der Festigkeitswerte kann bruchmechanisch als Folge
einer starkeren Streuung in der GroBe des kritischen Fehlers gewertet werden. Ursache hierfiir
konnte sein, dass im Bereich II (Bild 4.7) auch andere Fehler im Material, beispielsweise

zweite Phasen oder Poren, als Rissausloser wirken kénnen.

4.2.2 Kritischer Fehler

Der bisherigen Diskussion folgend sind in CVD Diamant die kritischen Fehler in Uberein-
stimmung mit der Literatur [78,83] vornehmlich Volumenfehler. Wie in den zuvor zitierten
gelang die Identifizierung des jeweiligen rissauslosenden Gefiigefehlers anhand von Bruch-
flichenaufnahmen jedoch nicht (Bild 3.13). Ausgehend von den Ergebnissen aus Bild 4.7
(Bereich I) und unter Verwendung der Griffith-Theorie ist die Abmessung des rissauslosen-
den Gefiigefehlers dann von dhnlicher GroBe wie die jeweilige mittlere laterale Kornabmes-
sung des unter Zugbelastung stehenden Gefiiges. Prinzipiell wiren die Korngrenze selbst bzw.
eine dort vorliegende zweite Phase als kritischer Fehler (interkristalliner Riss) denkbar,
jedoch kann diese auf Grund der sowohl trans- als auch interkristallinen Rissausbreitung nicht
generell als Schwachstelle in CVD Diamant angesehen werden [5]. Als potentielle kritische

Fehler werden Risse in Kornern (transkristalliner Riss) diskutiert, die sich wegen lokalen
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Eigenspannungen bilden. Als Ursache fiir diese wurde fiir CVD Diamantmaterial mit relativ
niedrigem Anteil an nichtdiamantartig-gebundenem Kohlenstoff defektbehaftetes Wachstum
favorisiert [83,129]. Dabei flihren unterschiedliche Defektdichten in unterschiedlichen
Wachstumssektoren zu lokalen Eigenspannungen. Folglich gibt es Bereiche eines Korns, die
lokal unter Zugeigenspannungen stehen, und andere, die lokal Druckeigenspannungen auf-
weisen [129]. Diese lokalen Spannungsfelder zeichneten sich im LMp mit Polarisationsfilter
auf Grund der Doppelbrechung im Material ab und konnten bei weilen Qualitidten explizit
nachgewiesen werden. Zudem ist auch ein Nachweis mittels ortsaufgeldster Brillouin-
Spektroskopie mdglich [130]. Ubersteigt in einem Bereich die Zugbelastung die lokale Festig-
keit, so erfolgt Spannungsabbau durch Rissbildung. Entsprechend dem Modell stoppt die
Rissausbreitung, wenn ein Bereich mit lokalen Druckeigenspannungen erreicht wird. Wirkt
solch ein Riss als kritischer Fehler in CVD Diamant, so kann bei der Analyse der Festigkeits-
eigenschaften von einem idealisierten zweidimensionalen Riss (ellipsoidférmiger Halbriss)
ausgegangen werden. An der Oberfldche der zugbelasteten Seite ist der Riss als Linie sichtbar
und erstreckt sich von Korngrenze zu Korngrenze, wobei die Korngréf3e gerade der mittleren
lateralen Korngrofle entspricht. Derartige Risse sind beispielsweise in Bild 4.3 b gut erkenn-
bar.

In der bisherigen Diskussion wurde in guter Ndherung von einem halbkreisférmigen Riss
ausgegangen, der dem Modellfall in Bild 4.8 a entspricht. Unter Verwendung der Steigung
der Ausgleichsgeraden aus Bild 4.7 a (Bereich I) wurde die Risszdhigkeit K;. nach Gleichung
4.4 abgeschitzt (Annahme: unendliche Probenabmessungen, Niaherung Y = 1,24), wobei die
Risszdhigkeit eine Materialkenngrofle ist und den Zusammenhang zwischen der Festigkeit

und der GroBe des kritischen Fehlers beschreibt.

o=l s 4.4
Yo Nt Yo (a-a,)" '

mit ¢ =  Festigkeit

Ki. = Risszdhigkeit

Yo = Geometriefaktor

r = Radius des kritischen Fehlers = (al-az)l/ 2

a; = Abmessung eines ellipsoidformigen Risses L zur Wachstumsrichtung

ay =  Abmessung eines ellipsoidférmigen Risses || zur Wachstumsrichtung

Fiir den Fall eines halbkreisformigen Risses aus Bild 4.8 a liegt die anhand des Modells
ermittelte Risszdhigkeit unterhalb der Literaturwerte fiir polykristallinen Diamant
(Kie=5,3-8,6 MPam'?) [5,76,78,80,84]. Durch die gerichtete Kornausbildung mit

langestreckten Korner kann ein solcher Riss jedoch parallel zur Wachstumsrichtung deutlich
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grofer sein (Bild 4.8 b und ¢). Wird die Risszdhigkeit mit einer groBeren Ausdehnung in
Wachstumsrichtung mittels des Modells berechnet (Félle in Bild 4.8 b und ¢), so ordnen sich

die Ergebnisse gut in den Wertebereich aus der Literatur ein.

| 2a,=d, b)|  2a=4,, 9|  2a=d,
_ _ Q_ - ~ A - . A
Riss _OS Riss . Riss
= =
Il
© _
1
©
v
r=de,/2 r=de,/ 2" M= dgg,
K.= 4,4 MPam™ K.=5,2 MPam™ K.= 6,2 MPam™

Bild 4.8:  Abschitzung der Risszdhigkeit K. fiir CVD Diamant unter Annahme eines
ellipsoidformigen Risses unter Variation der Rissausdehnung a, parallel zur

Wachstumsrichtung.

Prinzipiell ergdben sich mit diesem Modell durch die Annahme einer noch groeren Ausdeh-
nung des Risses parallel zur Wachstumsrichtung noch hohere Werte fiir die Risszdhigkeit.
Jedoch fiihrt diese Annahme dann fiir die Proben zum Teil zu Rissabmessungen mit a; > d/2,
so dass auch die Annahme fiir das Modell (unendliche Probenabmessung) nicht mehr gerecht-
fertigt ist. Fiir einen solchen Riss geht die anliegende Zugspannung von ihrem Maximalwert
an der Probenoberfliche (Randfaserspannung) hin zur Probenmitte (neutrale Faser) auf Null
zuriick und nimmt sogar negative Werte (Druckspannungen) an. Diese Problematik tritt auf,
da fiir CVD Diamant die typischen Gefiigeabmessungen (insbesondere die Korngréfen) und
die damit verbundene Fehlerverteilung nicht mehr als klein gegeniiber den Probenabmes-
sungen anzusehen sind. Somit werden hier bei der Festigkeitsanalyse von CVD Diamant
Grenzbereiche der generellen Anwendbarkeit bruchmechanischer GesetzmiBigkeiten erreicht.
Dennoch gelingt auch in diesem Grenzbereich die Beschreibung der experimentellen Daten

fiir unterschiedliche Diamantqualititen mittels der MaterialkenngroBe der Risszahigkeit.
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Mit Risszihigkeitswerten (K = 5-6 MPam'?), die in guter Ubereinstimmung mit der
Literatur sind, ergeben sich fiir die Abmessungen des kritischen Fehlers Werte die mit den
Abmessungen der Kornern zusammenpassen. Damit bestétigt sich das gewéhlte Modell, dass
der entscheidende Gefligeparameter fiir die mechanische Festigkeit von CVD Diamant die

(laterale) GroBe der Korner ist.

4.3 Dielektrische Eigenschaften

4.3.1 Einflussfaktoren auf die dielektrischen Eigenschaften

Frequenz
Die Charakterisierung der dielektrischen Parameter im gesamten Frequenzbereich zwischen
15 GHz und 145 GHz konnte nur an Proben mit einem Scheibendurchmesser von mindestens
70 mm durchgefiihrt werden. Dieser Wert ergab sich aus dem Mindestdurchmesser einer
Probe zur Vermeidung von Beugungsverlusten am Probenrand: Mindestdurchmesser > 4w
[109]. Fiir die Abschidtzung ist die Strahltaille 2w, bei der niedrigsten Messfrequenz zu
verwenden, da die Strahltaille eine reziproke Abhéngigkeit von der Frequenz nach Glei-
chung 2.25 aufweist. Prinzipiell bedeutet dies auch, dass sich der Durchmesser des erfassten
Probenbereichs mit abnehmender Messfrequenz vergréfert. Deshalb muss der bei der nied-
rigsten Frequenz charakterisierte Probenbereich als anndhernd dielektrisch homogen einzustu-
fen sein, damit eine verallgemeinerungsfihige Festlegung der Frequenzabhangigkeit der die-
lektrischen Eigenschaften von CVD Diamant erlangt werden kann.
Auf Grund der aufgezeigten, zum Teil sehr deutlichen Unterschiede im dielektrischen Ver-
lusttangens an unterschiedlichen Probenpositionen (Kapitel 3.4.2.1) wurden in dieser Arbeit
nur Proben beriicksichtigt, in deren Zentralbereich die geforderte Homogenitét des dielektri-
schen Verlusttangens belegt werden konnte. Als Kriterium dienten die ortsaufgeldsten Mes-
sungen bei 145 GHz. Die bei den ausgewdihlten Proben (Bild 3.25 b-d, Bild 3.26 a-d) festge-
stellte charakteristische Reduzierung der dielektrischen Verluste mit steigender Frequenz
konnte in einer doppellogarithmischen Darstellung mit einer Geraden beschrieben werden.
Die Anpassung entsprechender Ausgleichsgeraden im Frequenzbereich von 15 GHz bis
145 GHz fiihrte zu einer fiir CVD Diamant charakteristischen Frequenzabhingigkeit des
dielektrischen Verlusttangens nach Gleichung 4.5.
tan O o f"
4.5
mit n = -0,6 bis -0,8

mit: n = Frequenzexponent
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Die Bestimmung der charakteristischen Frequenzabhingigkeit fiir die Permittivitit wurde an
den gleichen Proben durchgefiihrt. Es wurden durchgéngig zwischen €, = 5,66 und 5,68 be-
stimmt, unabhdngig von der Frequenz und dem vorliegenden Niveau des dielektrischen Ver-
lusttangens. Wegen dieser geringen Variabilitét besitzt die Homogenititsforderung hier keine
Bedeutung. Damit ist die Permittivitdit von CVD Diamant im Bereich zwischen 15 GHz und

145 GHz unabhéngig von der Frequenz mit einem festen Wert nach Gleichung 4.6 anzusehen.
€, = const. = 5,67(+ 0,01) 4.6

Bei dielektrisch inhomogenen Proben kénnen Abweichungen vom charakteristischen Fre-
quenzgang des dielektrischen Verlusttangens beobachtet werden. Exemplarisch kann dies an
der Probe DB-E-3 demonstriert werden. Fiir diese Probe ist in Bild 4.9 die Frequenzabhéngig-
keit und die Graustufenkarte (bei 145 GHz) des dielektrischen Verlusttangens dargestellt.
Zusitzlich wurde in die Graustufenkarte jeweils der Probenbereich, genéhert durch die Flache

der Strahltaille Tw,’, eingezeichnet, die bei der jeweiligen Frequenz analysiert wurden.

a)
200+t
1001 §\\
S 50f 5 B £
- - \
08 \Q\\ =
£ 20} e S £
) Y 2
10 20 50 100 200 .
Frequenz f, GHz >
4 8 12 16 20
diel. Verlusttangens tang, 10° x - Position, mm

Bild 4.9:  Einfluss der Inhomogenitit in Probe DB-E-3 (b) auf die Frequenzabhéngigkeit

des dielektrischen Verlusttangens (a).

Es liegt eine ausgeprigte Inhomogenitét der dielektrischen Verluste in der Néhe der Scheiben-
mitte vor. Speziell bei einer Frequenz von 15 GHz lag dieser Probenbereich mit den hochsten
dielektrischen Verlusten zu einem Grofiteil innerhalb der Strahltaille. Folglich ist der
dielektrische Verlusttangens bei 15 GHz zu einem deutlich hoheren Wert verschoben. Wiirde
hier trotzdem eine Gerade durch alle vier Punkte angepasst werden, so ergidbe sich eine deut-
lich stirkere Frequenzabhéingigkeit mit einem Frequenzexponenten von nahe n = -1.

Speziell die Probe aus [86], fiir die in der Literatur ein Frequenzexponent von n =-1 ange-

geben wurde, konnte ebenfalls mit den Messeinrichtungen aus dieser Arbeit (Kapitel 2.5.4)
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untersucht werden. Es wurde festgestellt, dass die Probe die geforderten Voraussetzungen fiir
eine generalisierbare Festlegung der Frequenzabhdngigkeit nicht erfiillt und folglich nicht
direkt mit den Ergebnissen aus der vorliegenden Arbeit vergleichbar ist. Die in dieser Arbeit
aufgezeigte Notwendigkeit der Homogenititsforderung fiir die Festlegung der charakteristi-
schen Frequenzabhingigkeit von CVD Diamant gewinnt noch zusatzlich an Bedeutung, wenn
beriicksichtigt wird, dass aus dem Frequenzgang der dielektrischen Verluste auf den zugrun-
deliegenden physikalischen Absorptionsmechanismus geschlossen werden soll (Kapitel 1.3

und 4.3.2).

Temperatur

Fiir die Bestimmung der Temperaturabhingigkeit der dielektrischen Eigenschaften wurden
fiir den Tief- und den Hochtemperaturbereich zwei getrennte Resonatorsysteme verwendet,
die jeweils fiir den Frequenzbereich von 144 bis 146 GHz ausgelegt waren. Zwischen beiden
Resonatorsystemen bestand jedoch ein grundsitzlicher Unterschied beziiglich des aufge-
brachten Temperaturprofils. Im Tieftemperatursystem wurde der gesamte Resonator beste-
hend aus planem und sphérischem Spiegel, gemeinsam gekiihlt, so dass nahezu kein Tempe-
raturgradient vorhanden war. Im Gegensatz hierzu konnte im Hochtemperatursystem nur der
ebene Spiegel auf die jeweilige Messtemperatur geheizt werden, der sphérische Spiegel und
die Halterung waren auf RT temperiert. Mit steigender Messtemperatur bildete sich somit ein
immer stirkerer Temperaturgradient im Resonatorsystem aus. Prinzipiell ist die Kontrolle und
die Reproduzierbarkeit eines Systems weit entfernt vom thermischen Gleichgewicht schwie-
rig. Folglich ergab sich bei aufeinander folgenden Messungen des leeren und des beladenen
Resonators unter quasi-kontinuierlicher Temperaturvariation eine zusitzliche systematische
Resonanzfrequenzverschiebung. Diese apparaturspezifische Resonanzfrequenzverschiebung
fithrt dann nach Gleichung 2.13 auch zu einer systematischen Verschiebung in der Permittivi-
tat und beeinflusst mittelbar auch den dielektrischen Verlusttangens. Exemplarisch durchge-
fiihrte Einzelpunktmessungen, bei denen systematische Resonanzfrequenzverschiebungen
auszuschlieBen sind, deuteten nur einen schwachen Anstieg der Permittivitdt mit der Tempe-
ratur an.

In Bild 4.10 a ist zusammenfassend die ermittelte Temperaturabhangigkeit der Permittivitit
fiir den gesamten Temperaturbereich von 75-750 K zusammen mit Daten aus der Literatur
[86] dargestellt. Im Temperaturbereich von 75 K bis ca. 500 K sind die Werte fiir die Per-
mittivitdt nahezu konstant und liegen auf dem RT-Niveau. Erst oberhalb von ca. 500 K treten
signifikante Unterschiede auf, wobei sich die Literaturwerte zwischen die Ergebnisse dieser
Arbeit einordnen. Insgesamt gesehen ist der Temperaturgang der Permittivitit von CVD

Diamant, im Vergleich zu anderen Dielektrika mit niedrigen Verlusten (z.B. Silizium), nur
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sehr schwach ausgepriagt. Dieses Ergebnis geht einher mit Beobachtungen in [54,131], in
denen eine generelle Korrelation fiir die gesamte Breite dielektrischer Materialien gefunden
wurde, die die Stirke des Temperaturgangs in der Permittivitdt mit dem thermischen Ausdeh-
nungskoeffizienten verbindet.

Die im Tieftemperaturbereich gefundenen Ergebnisse fiir den dielektrischen Verlusttangens
an grofflachigen, dicken Proben bestétigen zum einen die Ergebnisse aus [6], wobei diese
Daten jedoch an kleinen, diinnen Scheiben (typischerweise D < 50 mm und d <1 mm) ermit-
telt wurden. Zum anderen stellen die Ergebnisse dieser Arbeit eine Erweiterung speziell im
Bereich extrem niedriger Verluste mit tand < 10™ dar. Die sehr groBen Unterschiede von fast
vier GroBenordnungen mit Werten zwischen tand ~ 10 und 10 vervollstindigen das Bild
eines kontinuierlichen Spektrums des dielektrischen Verlusttangens fiir CVD Diamant. Im
Vergleich zu der gefundenen Bandbreite der dielektrischen Verluste in CVD Diamant von fast
vier Grofenordnungen war der Anstieg des dielektrischen Verlusttangens mit der Temperatur
gering. Das Verhéltnis der dielektrischen Verlusttangenswerte bei 370 K zu dem bei 75 K lag
typischerweise deutlich unterhalb von tand(370 K)/tand(75 K) =2. In dieser Arbeit konnte
erstmals gezeigt werden, dass dieses Verhéltnis fiir unterschiedliche Probenbereiche
anndhernd gleich ist, obwohl das jeweilige (Absolut-)Niveau der dielektrischen Verluste
Unterschiede von zum Teil mehr als einer GroB3enordnung aufweisen kann.

Im Hochtemperaturbereich nimmt die Unsicherheit bei der Bestimmung der Permittivitét
mittelbar iiber den Fiill- und Ladefaktor (Fg, Fr) auch Einfluss auf den dielektrischen Verlust-
tangens (vgl. Gleichung 2.19). Der Einfluss unterschiedlicher Vorgaben fiir den Temperatur-
gang der Permittivitdt auf die Temperaturabhingigkeit des dielektrischen Verlusttangens ist
exemplarisch an der Probe DB-P-2 in Bild 4.10 b dargestellt. Erst ab Temperaturen oberhalb
von 500 K zeigen sich signifikante Unterschiede im dielektrischen Verlusttangens zwischen
den unterschiedlichen Berechnungsgrundlagen. Die Berechnung des dielektrischen Verlust-
tangens unter der Annahme konstanter Permittivitét fithrt dabei zum ausgeprégtesten Anstieg,
unter Verwendung der interpolierten Literaturdaten féllt dieser geringer aus. Eine Berechnung
mit der nachweislich systematisch zu hohen Permittivitit aus den Messungen mit quasi-konti-
nuierlicher Temperaturvariation wiirde sogar zu einer eher unwahrscheinlichen Reduzierung
des dielektrischen Verlusttangens mit steigender Temperatur fiihren.

Insgesamt gesehen steigt der dielektrische Verlusttangens von CVD Diamant zwischen 75 K
und 750 K geringfiigig aber stetig. Im Gegensatz zu beispielsweise Silizium, das einen expo-
nentiellen Anstieg der dielektrischen Verluste durch die Aktivierung intrinsischer Ladungs-
trager bereits nahe RT aufweist, gibt es bei CVD Diamant keine Anzeichen fiir ein thermisch

bedingtes Einsetzen von zusitzlichen Verlustmechanismen bis zu 750 K.
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Bild 4.10: Vergleich der Temperaturabhédngigkeit der Permittivitdt mit Literaturdaten [86]
(a) und Einfluss des Temperaturgangs der Permittivitit (Berechnungsgrundlage)

auf den Temperaturgang des dielektrischen Verlusttangens (b).

Zweite Phasen

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse aus den ortsaufgeldsten Untersuchungen und den
Untersuchungen zur Probenorientierung diskutiert, sowie die daraus abgeleitete Korrelation
der dielektrischen Eigenschaften mit dem Gefiige in CVD Diamant aufgezeigt. Die Annahme
einer konstanten Permittivitdt von & = 5,67 bei der Quantifizierung der Homogenitit des
dielektrischen Verlusttangens bei RT wurde eindeutig durch die Ergebnisse zur Frequenzab-
hiangigkeit und Temperaturabhingigkeit der Permittivitét gerechtfertigt.

Bei der Homogenititsanalyse der Proben wurden flachig ausgedehnte Inhomogenititen mit
deutlich hoherem Verlusttangensniveau beobachtet. Durch die Lage dieser Inhomogenitédten
in den Proben ergaben sich zwei typische Strukturen, die beide einen radialsymmetrischen
Charakter aufwiesen. Zum einen waren dies Proben, die im zentralen Bereich hohe dielektri-
sche Verluste und zum Rand hin einen Abfall des Verlustniveaus zeigten. Zum anderen, und
dies in der Mehrzahl, waren es Proben, die im Zentralbereich niedrige dielektrische Verluste
aufwiesen und zum Rand hin einen teilweisen Anstieg des Verlustniveaus. Je dicker die Probe
und je groBBer der Durchmesser jedoch war, desto deutlicher zeichnete sich ein durchgehend
erhohtes dielektrisches Verlusttangensniveau am Rand ab.

In Bild 4.11 sind exemplarisch Linienmessungen iiber den Probenquerschnitt von zwei

Proben mit den typischen, deutlich ausgepriagten Inhomogenititsstrukturen dargestellt.
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Bild 4.11: Linienmessung des dielektrischen Verlusttangens tiber den Durchmesser von

Proben mit den typischen Inhomogenititsstrukturen: hohe Verluste im Zentrum
(a) und hohe Verluste am Rand (b).

Grundsitzlich konnte die festgestellte Schwankung in der Scheibendicke (typischerweise
5 um) auch Unterschiede im berechneten dielektrischen Verlusttangens bewirken, ohne dass

sich der eigentliche materialspezifische Wert dndert.
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Bild 4.12: Verteilungsbreite A(tand) in Abhéngigkeit vom mittleren dielektrischen
Verlusttangens tands fiir die Qualitidten DB-E, DB-P und FHG-E.

Je nach Anzahl der halben Wellenldngen Nj in der Probe hat diese Schwankung unterschied-
liche Wirkung. Jedoch zeigt eine Abschitzung fiir die Qualitit DB-P, dass bei resonanter

Dicke (Nj ganzzahlig) der Einfluss der Dickenschwankung vernachldssigbar und selbst fiir
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Proben nahe des antiresonanten Falls sich nur Unterschiede im dielektrischen Verlusttangens
von unter 1,5-10” ergeben. Da die detektierten Unterschiede im dielektrischen Verlusttangens
jedoch weitaus grofer sind, sind sie eindeutig materialspezifisch. Die Inhomogenititen zeig-
ten sich in den Histogrammen der relativen Haufigkeiten H jeweils als Ausldufer zu hohen
dielektrischen Verlusten und spiegeln sich je nach ihrer Ausprigung in den ermittelten Ver-
teilungsbreiten A(tand) wieder. Der Unterschied zwischen End- und Startwert der kumulati-
ven Haiufigkeitsverteilung betrug dabei zum Teil mehr als eine GroBenordnung. Die in
Bild 4.12 dargestellte Abhdngigkeit der Verteilungsbreite A(tand) vom mittleren dielektri-
schen Verlusttangens tandso zeigt, dass mit der Reduzierung der mittleren dielektrischen Ver-
luste auch die Verteilungsbreite A(tand) abnahm und somit auch die Homogenitét der Proben
verbessert wurde. Zudem wurde die Abscheidung im Hinblick auf die Anwendung (vgl.
Kapitel 4.4) optimiert, so dass niedrige dielektrische Verluste im Zentralbereich der Scheiben
erreicht wurden. Dariiberhinaus stellt die fortgeschrittene Prozessfiihrung eine gute Reprodu-
zierbarkeit des dielektrischen Verlusttangensniveaus im Zentrum der Scheiben sicher. Jedoch
kann bislang bei Scheiben mit Durchmessern von D = 100 mm und Dicken von D > 1 mm das
Auftreten und die Stirke von Inhomogenititen am Rand nicht vollstdndig unterdriickt werden.
Dies fiihrt zu deutlich unterschiedlichen Verteilungsbreiten bei dhnlichen mittleren dielektri-
schen Verlusttangenswerten (vgl. Bild 4.12, Qualitit DB-P). Folglich muss jede grof3flachige
CVD Diamantscheibe immer noch als Individuum beziiglich der dielektrischen Verluste be-

trachtet werden.
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Bild 4.13: Giitezahl Qp in Abhidngigkeit vom dielektrischen Verlusttangens (a) und
LMp-Aufnahme des Gefiiges auf der Wachstumsseite von CVD Diamant mit

zweiter Phase an den Korngrenzen (b).
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Fir die Kldarung der extremen Unterschiede im dielektrischen Verlusttangens von CVD
Diamant wurden spezielle Proben bzw. Probenpositionen ausgewéhlt mit deutlich
unterschiedlichen dielektrischen Verlusttangenswerten, so dass sich der Wertebereich tiber ca.
drei GroBenordnungen erstreckte. Zu diesen ausgewidhlten Proben bzw. Probenpositionen
wurden jeweils auch FT-IR-Ramanspektren aufgenommen und die daraus ermittelte Giitezahl
in Bild 4.13 a in Abhéngigkeit von dem zugehorigen dielektrischen Verlusttangenswert
dargestellt.

Auf Grund der sehr guten Korrelation zwischen der Giitezahl und dem dielektrischen Verlust-
tangens liefert die FT-IR Ramanspektroskopie mit Qp ein Qualitatskriterium fiir die Hohe der
dielektrischen Verluste in CVD Diamant. Die Giitezahl Qp stellt ein Mal3 fiir die (Phasen-
)Reinheit von CVD Diamant dar. Diese kann maximal den Wert Qp = 1000 annehmen, wenn
kein spz—gebundener Kohlenstoffanteil im Material vorliegt (Gleichung 2.2). Folglich nehmen
mit steigendem Anteil an sp>-gebundenem Kohlenstoff in CVD Diamant die dielektrischen
Verluste zu. Diese starke Abhédngigkeit der dielektrischen Verluste {iber mehrere GroBenord-
nungen hinweg vom Anteil an nicht-diamantartig gebundenem Kohlenstoff liefert erstmals
den quantitativen Beweis flir die Ursache der dielektrischen Verluste in CVD Diamant.
Zusammen mit den Befunden aus Kapitel 4.1 konnen deshalb steigende dielektrische Verluste
hauptsédchlich dem Auftreten von dunklen Bereichen an den Korngrenzen (Bild 4.13 b), die
als zweite Phasen bezeichnet wurden, zugeordnet werden. Zusétzlich konnten auch zweite
Phasen auf den Flanken von Rissen zu den dielektrischen Verlusten beitragen, sofern diese
Risse bereits wihrend der Abscheidung (,in-situ‘) entstanden sind. Diese Moglichkeit der
Abscheidung von zweiten Phasen auf Grund einer reduzierten Abtragswirkung von atomarem
Wasserstoff in Risse wurde bereits im letzten Abschnitt von Kapitel 4.1 beschrieben. Auch
makroskopisch gesehen fiihren die erhohten Anteile dieser zweiten Phase zu einem dunkleren
optischen Findruck, so dass sich die starken dielektrischen Inhomogenitéten, wie beispiels-
weise die charakteristischen Strukturen aus Bild 4.11, auch optisch identifizieren lassen. Der
Volumenanteil dieser zweiten Phase ist dennoch sehr gering, erscheint jedoch im Mikroskop
und auch makroskopisch deutlich liberhoht, da diese Phasen als flichiges Streuzentrum
wirken. Aufierdem wiirden groBe Anteile an sp*-gebundenem Kohlenstoff in CVD Diamant
zu deutlichen Anderungen in der Permittivitit fiihren, die jedoch in den untersuchten Pro-
bensitzen nicht gefunden wurden. Eine Abschitzung des sp>-Bindungsanteils kann iiber die
Ramanspektroskopie erfolgen. Bei der Ramanspektroskopie mit einer Anregung im sichtbaren
Bereich ist bereits die Sensitivitit auf sp>-gebundenem Kohlenstoff wesentlich hoher als fiir
sp>-gebundenen Kohlenstoff. Dies folgt aus dem groBeren Streuquerschnitt von sp>-gebunde-
nem Kohlenstoff im Vergleich zu dem fiir sp’-gebundenen Kohlenstoff. In der Literatur

wurden Werte fiir das Verhiltnis der Streuquerschnitte von sp’- zu sp’-gebundenem Kohlen-
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stoff von bis zu 233:1 angegeben [121,132,133]. Folglich muss bei der Anregung der
Ramanstreustrahlung mit Licht aus dem IR-Bereich das Verhéltnis der Streuquerschnitte noch
deutlich {ibertroffen werden [102,103]. Ausgehend von einem Verhidltnis im Bereich von
ca. 2000:1 wurde der maximale sp>-Bindungs- bzw. Phasenanteil fiir die untersuchten weiBen
Diamantqualitéten, das heif3t fiir die Proben mit den hochsten dielektrischen Verlusten, auf ca.
1 % abgeschitzt.

Eine Orientierungsabhéngigkeit im dielektrischen Verlusttangens kann sich bei nicht-
resonanter Probendicke ergeben, da ein erhohtes elektrisches Feld an der dem sphérischen
Spiegel zugewandten Seite der Probe vorliegt und so zu einer stirkeren Gewichtung der ober-
flichennah vorliegenden verlustbehafteten Probenbereiche fiihrt [5]. Da in dieser Arbeit
jeweils fiir die Orientierung KS hohere Verluste ermittelt wurden, miissen an der Keimbil-
dungsseite stirker verlustbehaftete Bereiche vorliegen. Denkbar sind hier zwei verschiedene
Ursachen, die auch gemeinsam beitragen konnen. Zum einen wird allgemein von einer defekt-
reicheren Abscheidung in der ersten Periode des Abscheidevorgangs ausgegangen, so dass
auch hohere sp>-Bindungsanteile moglich sind. Zum anderen weist CVD Diamant durch die
gerichtete Gefiligeausbildung auf der Keimbildungsseite wesentlich kleinere Korner im Ver-
gleich zu der Wachstumsseite auf, so dass dort eine hohere Korngrenzendichte vorliegt. Die
Korngrenzen bzw. die dort eventuell auftretende zweite Phase wurden mit hoherem sp’-
Bindungsanteil verbunden. Die Verbesserung des dielektrischen Verlusttangens der Probe
DB-E-1 zwischen den beiden Anlieferungszustinden kann deshalb dem Materialabtrag von
der Keimbildungsseite zugeschrieben werden. Bei der Probe DB-E-2 scheinen dagegen die
Volumenverluste gegeniiber den Verlusten, die dem oberfldchennahen Bereich zuzuschreiben
sind, zu dominieren. Der im Rahmen der Materialentwicklung hin zu niedrigen dielektrischen
Verlusten gewihlte Materialabtrag auf der Keimbildungsseite von ca. 75 um erwies sich als
ausreichend, da bei Proben mit extrem niedrigen dielektrischen Verlusten (tand < 10”) eine
Orientierungsabhingigkeit nicht mehr signifikant quantifiziert werden konnte. Bei der
Produktionsqualitdt DB-P mit niedrigem dielektrischen Verlustniveau konnten noch geringe
Unterschiede zwischen den Orientierungen KS und WS ermittelt werden.

Die Problematik in der Materialentwicklung von CVD Diamant hin zu niedrigen Verlusten
bis hin zum intrinsischen Verlustniveau liegt in der Ursache fiir die Absorption — dem Anteil
an nicht-diamantartig (sp>-) gebundenem Kohlenstoff im Gefiige - begriindet. Im Gegensatz
zu anderen verlustarmen Dielektrika kann hier der dominierende Verlustbeitrag nur durch die
Kontrolle und die optimale Einstellung der Abscheideparameter unterdriickt werden. Die
Vermeidung der Ausbildung selbst geringster Anteile von nicht-diamantartig gebundenem
Kohlenstoff im Gefiige wihrend des gesamten Abscheideprozesses ist speziell auf Grund der

Metastabilitdt der Diamantphase bei den gegebenen Druck-und Temperaturbedingungen
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schwierig. Als besonders kritisch sind hierbei einerseits die langen Abscheidezeiten fiir dicke
Scheiben (ca. 6 Wochen bei 2 pum/h fiir 2 mm Dicke) zu sehen. Andererseits miissen die
Depositionsparameter speziell fiir Scheiben mit Durchmessern > 100 mm {iber groBe Ab-
scheideflichen hinweg sehr homogen eingestellt werden. Dies scheint bis jetzt noch nicht
moglich, da immer noch Inhomogenititen mit typischerweise radialsymmetrischer Struktur
auftreten. Die Abscheidebedingungen sind, auch im Hinblick auf die Anwendung, fiir den
Mittenbereich der Scheiben optimiert, so dass dort im Vergleich zum Rand geringere Anteile
an sp’-gebundenem Kohlenstoff und somit auch geringere dielektrische Verluste auftreten.
Die erhohten Verluste am Scheibenrand miissen durch dort nicht mehr optimale Abscheide-
bedingungen verursacht werden. Ursachen hierfiir konnen beispielsweise radiale Temperatur-
gradienten im Plasma oder auch im Substrat sein. Es sei jedoch abschlieend noch einmal
explizit darauf hingewiesen, dass der Anteil an sp>-gebundenem Kohlenstoff in den unter-

suchten (weillen) CVD Diamantqualititen insgesamt gesehen nur sehr gering war.

4.3.2 Modell fiir dielektrische Eigenschaften

Aus physikalischer Modellbildung konnte eine untere Grenze der dielektrischen Verluste in
Diamant auf Grund der intrinsischen Verluste durch Mehrphononenabsorption von tand =~ 10
bei 150 GHz abgeleitet werden [92,93]. Intrinsische Beitrdge iiber Ohmsche Verluste durch
freie Ladungstrager sind auf Grund der groBen Bandliicke von iiber 5,4 eV im betrachteten
Temperaturbereich unwahrscheinlich [6,86]. Deshalb liegt das theoretische Minimum gut
zweil GroBenordnungen unterhalb des derzeitigen ,,Weltrekords* fiir den niedrigsten dielektri-
schen Verlusttangens in CVD Diamant mit tand = (612)- 10 bei 145 GHz (RT). Dieser wurde
im Rahmen dieser Arbeit an Probe DB-E-7 bestimmt [9,134]. Somit miissen hauptsichlich
extrinsische Beitrdge fiir das dielektrische Verlusttangensniveau in CVD Diamant verant-
wortlich sein. Diese Erkenntnis, dass defekt- bzw. prozessspezifische Beitriage in CVD
Diamant das dielektrische Verlustniveau dominieren, bestitigt die gefundene Korrelation des
dielektrischen Verlusttangens mit dem Anteil an nicht-diamantartig (sp*-)gebundenem
Kohlenstoff(-phasen). Fiir die Beschreibung der dielektrischen Eigenschaften von CVD
Diamant liegt daher ein Modell mit zwei Phasen nahe. Die eine Phase, mit sehr groBem
Volumenanteil, ist Diamant, dem als Verlusttangenswert der intrinsische Beitrag von
tand ~ 10® zugeordnet werden kann. Zur zweiten Phase, mit sehr geringem Volumenanteil,
trigt hauptsichlich nicht-diamantartig (sp>-)gebundener Kohlenstoff bei. Problematisch ist
hierbei, dass der Volumenanteil und die dielektrischen Eigenschaften dieser zweiten Phase
nicht explizit bekannt sind. Auf Grund der Ergebnisse dieser Arbeit kann jedoch eine Ein-
schrinkung des Wertebereichs der dielektrischen Eigenschaften erfolgen. Unabhingig vom

Anteil der zweiten Phase, und deshalb auch vom jeweiligen dielektrischen Verlusttangens,
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wurde fiir die Permittivitdt von CVD Diamant immer ein Wert von €, = 5,67 + 0,01 festge-
stellt. Im Vergleich zur Hauptphase Diamant muss die Permittivitidt der zweiten Phase hoher
liegen, wobei die zehnfache Permittivitit von Diamant im Vergleich mit anderen Dielektrika
eine realistische Obergrenze darstellt. Fiir den dielektrischen Verlusttangens der zweiten
Phase kann als untere Grenze das Ergebnis an den schwarzen Vergleichsproben mit Werten
von tand > 107 verwendet werden. Der Verlusttangens der zweiten Phase muss dariiber
liegen, da selbst die schwarze Diamantqualitit nach ramanspektroskopischen Messungen
hauptsichlich aus sp’-gebundenem Kohlenstoff besteht. Als Obergrenze in der Niherung fiir
eine Phase mit extrem hohen Verlusten, fiir die eine getrennte Betrachtung von Real- und
Imaginarteil in Gleichung 1.4) noch zuléssig ist, wurde ein Verlusttangenswert von maximal
tand = 10 angenommen. Mit dieser Eingrenzung der Wertebereiche und dem Befund, dass die
zweite Phase nur mit einem sehr geringen Volumenanteil beitrdgt, wurde auf eine lineare
Mischungsregel nach Gleichung4.7 und 4.8 zur Modellierung der dielektrischen

Eigenschaften von CVD Diamant zuriickgegriffen.

€ =CE, +CE, = (1 - cz).sr,1 +C,€,, 4.7
tand = ¢, tand, + ¢, tand, = (1 —c,)tan §, + c, tan §, 4.8
mit € = Permittivitdt von CVD Diamant

&i = Permittivitét der Phase 1

tand = dielektrischer Verlusttangens von CVD Diamant

tand; = dielektrischer Verlusttangens der Phase i

Ci = (Volumen-)Anteil der Phase 1, mitc; + ¢c; =1

i = Phase, 1 = Diamant, 2 = zweite Phase

Der Einfluss der Variation der dielektrischen Eigenschaften der zweiten Phase auf die Eigen-
schaften von CVD Diamant als Funktion des Volumenanteils der zweiten Phase sind in Bild
4.14 dargestellt. Fiir diese Parameterstudien wurden die dielektrischen Eigenschaften der
Hauptphase Diamant mit tand; = 10 und €1 = 5,67 festgehalten und die der zweiten Phase
im interessierenden Bereich variiert.

Nur bei Permittivitdtswerten von €., < 1,25-€; bleibt unterhalb des maximalen Volumenan-
teils der zweiten Phase von ¢, =107 (wurde aus den spektroskopischen Ergebnissen abge-
schétzt) die Permittividt von CVD Diamant innerhalb des in dieser Arbeit ermittelten Werte-
bereichs. Fiir hohere Werte der Permittivitit €,, ergében sich schon bei niedrigeren Volumen-

anteilen c, Werte auBBerhalb des gemessenen Wertebereichs von CVD Diamant.
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Bild 4.14: Modellierung (a) der Permittivitdt und (b) des dielektrischen Verlusttangens von
CVD Diamant als Zweiphasensystem in Abhdngigkeit des Phasenanteils und

der dielektrischen Eigenschaften der zweiten Phase (B Wert aus Literatur [87]).

Um die hochsten in dieser Arbeit gefundenen dielektrischen Verlusttangenswerte an CVD
Diamant zu erreichen, muss bei dem maximalen Volumenanteil der zweiten Phase von
co = 107 der dielektrische Verlusttangens dieser Phase mindestens zwischen tand, = 1 und 10
betragen. Gleichzeitig bedeutet dies, dass hochstens ein Volumenanteil von ¢, = 10 bis 107
dieser Phase vorliegen darf, um die niedrigsten in dieser Arbeit gefundenen dielektrischen
Verlusttangenswerte an CVD Diamant zu erreichen. Der getroffene Ansatz zur Bestimmung
des Anteils der zweiten Phase wird durch [87] bestitigt, in der fiir eine CVD Diamantscheibe
mit einem mittleren dielektrischen Verlusttangens im Bereich von tand ~ 10-10™ eine Ober-

grenze des Fremdphasenanteils von ¢, = 10~ angegeben wurde. Bei der Modellierung der
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dielektrischen Eigenschaften von CVD Diamant {iber ein Zweiphasenmodell stellen die betei-
ligten Phasen die beiden Grenzfille fiir ein Dielektrikum in Bezug auf ihre dielektrischen
Verluste dar. Die Hauptphase Diamant ist in guter Nédherung ein perfektes Dielektrikum,
nahezu ohne dissipative Wirkung. Dagegen absorbiert die zweite Phase sehr stark. Der Unter-
schied zwischen dem dielektrischen Verlusttangens, der der jeweiligen Phase zuzuordnen ist,
kann auf ca. 8 Grofenordnungen abgeschitzt werden. Durch das gewihlte Modell ergibt sich
implizit auch das kontinuierliche Spektrum im dielektrischen Verlusttangens fiir CVD
Diamant. Fiir das in dieser Arbeit gefundene Spektrum von tand =~ 10%-10° darf nach dem
vorgeschlagenen Zweiphasenmodell in den Proben nur ein Anteil der zweiten Phasen im
Bereich von ¢, = 107 bis 10 vorliegen. Anhand dieser Modellierung wird auch verstindlich,
dass bis jetzt an Probenmaterial aus anderen CVD Verfahren zur Herstellung von Diamant,
wie zum Beispiel DC-AJ CVD [89,90], keine niedrigen dielektrischen Verluste mit anwen-
dungsrelevanten Werten von tand < 10, gefunden wurden. Typischerweise ist der Anteil an
nicht-diamantartig gebundenen zweiten Phasen bei Material aus diesen Verfahren im Ver-
gleich zum MPACVD Verfahren deutlich hoher.

Abschlielend soll noch auf den eigentlichen physikalischen Wechselwirkungsmechanismus
fiir die dielektrischen Verluste in CVD Diamant eingegangen werden. Da die zweite Phase
den dominierenden Beitrag zu den Verlusten liefert, ist auch der Frequenz- und Temperatur-
gang des dielektrischen Verlusttangens von dem Verlustmechanismus in der zweiten Phase
bestimmt. Die in dieser Arbeit fiir CVD Diamant gefundene Frequenzabhingigkeit und die
nur schwach ausgeprigte Temperaturabhingigkeit sind aber nicht ohne weiteres einem der in
Tabelle 1.3 dargestellten Verlustmechanismen direkt zuzuordnen. Ausgangspunkt fiir Uber-
legungen zum Absorptionsmechanismus, dhnlich wie in der Literatur vereinzelt vollzogen, ist
die tbereinstimmend gefundene Abnahme der dielektrischen Verluste mit steigender
Frequenz. Jedoch war die jeweils gefundene Stirke des Frequenzgangs unterschiedlich ausge-
pragt, wodurch auch unterschiedliche Folgerungen fiir den zugrundeliegenden Verlust-
mechanismus gezogen wurden. Die in [86] und [87] an Einzelproben ermittelte
Frequenzabhingigkeit mit einem Frequenzexponenten von n=-1 wurden als Absorptions-
mechanismus Ohmsche Verluste durch freie Ladungstriger vermutet. Die in der vorliegenden
Arbeit reproduzierbar und an nachweislich dielektrisch homogenen Proben gefundene
Frequenzabhéngigkeit (mit tand «< ", n=-0,6 bis -0,8) deutet jedoch eher auf einen Verlust-
mechanismus durch lokalisierte Ladungstrager (schwach gebundene Ladungstrager) hin.
Moglich wiére ein Relaxationsprozess in der zweiten Phase. Prinzipiell ist ein
Relaxationsprozess durch eine charakteristische Relaxationszeit Ty auf Grund der strukturellen
Gegebenheiten gekennzeichnet, wobei das Maximum der Absorption bei einer

charakteristischen Frequenz fi.x = 1/(2m1o) auftritt. Liegen nicht nur eine charakteristische
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Relaxationszeit, sondern eine ganze Verteilung vor, so ergibt sich eine verbreiterte
Relaxation. Abhédngig von der Breite der Verteilung der Relaxationszeiten ist nach [135] ein
unterschiedlicher Frequenzgang des dielektrischen Verlusttangens moglich. Eine solche
verbreiterte Relaxation wurde beispielsweise am Beginn des Glas-Keramik-Uberganges von
Cordierit als moglicher Absorptionsmechanismus angefiihrt, da in dem noch groBtenteils
glasigen (amorphen) Material noch keine charakteristischen Strukturen ausgebildet waren
[53]. Die fiir die dielektrischen Verluste in CVD Diamant verantwortliche zweite Phase ist
strukturell gesehen ebenfalls amorph bzw. nanokristallin. Zudem wurde bei Cordierit auch nur
eine schwache Temperaturabhingigkeit der dielektrischen Verluste festgestellt. Diese
Parallelen zwischen Cordierit und CVD Diamant beziiglich der dielektrischen Verluste sowie
hinsichtlich des strukturellen Aufbaus unterstiitzen die Vermutung, dass eine verbreiterte
Relaxation in der zweiten Phase den vorherrschenden Absorptionsmechanismus in CVD
Diamant darstellt. Jedoch liegen die fiir den Nachweis eines derartigen Verlustmechanismus
(vgl. Kapitel 1.3 und Tabelle 1.3) notwendigen Temperaturen mit Ty, > 1000°C deutlich
iiber dem untersuchten Temperaturbereich bzw. die notwendigen Frequenzen mit
fmax << 1 GHz  deutlich unter dem untersuchten Frequenzbereich. Somit konnen die
Ergebnisse dieser Arbeit als richtungsweisend fiir das Verstindnis der dissipativen
Wechselwirkung der Hochfrequenzwelle mit dem (mehrphasigen) Material angesehen
werden.

Unabhingig davon wurde durch die im Rahmen dieser Arbeit erstmals aufgezeigte quantita-
tive Korrelation zwischen den dielektrischen Verlusten und dem Anteil an nicht-diamantartig
gebundenem Kohlenstoff die dominierende Einflussgrofe bestimmt (Bild 4.13 a). Hierdurch
ergibt sich eindeutig der Ansatzpunkt fiir die zukiinftige Materialoptimierung bei CVD
Diamant. Um extrinsische Verlustbeitrdge auszuschlieBen, muss durch die Wahl der Prozess-
bedingungen im Reaktor die Abscheidung selbst geringster Anteile an nicht diamantartig

gebundenem Kohlenstoff vermieden werden.

4.4 Folgerungen fiir den Einsatz von CVD Diamant als Transmissionsfenster fiir

Hochleistungsmillimeterwellen

Der direkte Bezug der vorliegenden Arbeit zu der Anwendung als Transmissionsfenster fiir
Hochleistungsmillimeterwellen zeigt sich in der Tatsache, dass einige der untersuchten CVD
Diamantscheiben anschlieBend direkt in Prototyp-Fenstereinheiten integriert wurden. Zu
nennen sind hier DB-E-1 als 170 GHz Prototyp-Gyrotronfenster fiir JAERI/Toshiba, Japan,
DB-E-6 als 170 GHz Prototyp Gyrotronausgangsfenster fiir eine Kooperation zwischen
GYCOM/Moskau und dem Forschungszentrum Karlsruhe, DB-E-7 als 118 GHz Prototyp-

Gyrotronfenster fiir eine Kooperation zwischen CEA, Caderache und dem Forschungszentrum
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Karlsruhe, DB-P-2 als 170 GHz Prototyp-Torusfenster fiir das Forschungszentrum Karlsruhe
und DB-P-1, DB-P-3 und DB-P-4 als 140 GHz Transmissionsfenster fiir Wendelstein 7-X,
Greifswald. Im Folgenden wird vorzugsweise auf Gyrotronfenster eingegangen, da bei torus-
nahen Fenstern zusitzlich der Einfluss der Bestrahlung auf die Materialeigenschaften einbe-
zogen werden muss.

Prinzipiell muss bei der Auslegung solcher Fenstereinheiten eine optimale Vereinbarkeit
sowohl der mechanischen Eigenschaften und dielektrischen Eigenschaften des Fenster-
materials als auch dessen thermophysikalischen Eigenschaften (thermischer Ausdehnungs-
koeffizient o, Warmeleitfdhigkeit A) erreicht werden. Speziell fir CVD Diamant ist auf
Grund der in den vorangegangenen Kapiteln aufgezeigten Korrelation zwischen Gefiige und
Eigenschaften eine gleichzeitige Realisierung der jeweils besten Eigenschaften nicht mdglich.
Weillen CVD Diamantqualitdten ist bei gleicher Scheibendicke die niedrigere mechanische
Festigkeit im Vergleich zu schwarzen Qualitidten zuzuordnen. Entscheidend hierbei ist die
Festigkeit der Wachstumsseite (Orientierung WS). Demgegeniiber weisen die schwarzen
Qualitdten eine niedrigere Wirmeleitfahigkeit und die deutlich hoheren dielektrischen Ver-
luste auf. Diese gegenldufigen gefiigespezifischen Einfliisse auf die Eigenschaften konnen
anhand des Pr-Parameters (,Power Transmission Capacity‘, Gleichung 1.8) im Hinblick auf
die  Anwendung bewertet werden. Neben der hoheren  Wérmeleitfahigkeit
(Tabelle 2.1 + Tabelle 2.2) wiegen die um mehrere Groenordnungen niedrigeren dielektri-
schen Verluste der weillen Qualitdten den Vorteil hoherer Festigkeit schwarzer Qualitéten bei
weitem auf. Die anderen Materialeigenschaften konnen fiir die Berechnung von Pr fiir beide
Qualitdten als anndhernd gleich angenommen werden. Folglich sind weile Qualititen als
Transmissionsfenster fiir Hochleistungsmillimeterwellen zu bevorzugen.

Zusétzlich miissen bei der Auslegung der Fenstereinheiten gewisse Vorgaben, die fiir einen
effizienten, storungsfreien Betrieb eines Hochleistungsgyrotrons notwendig sind, umgesetzt
werden. Hauptsdchlich sind dies zum einen die (hoch-)vakuumdichte Loétung von Metall-
flanschen an die CVD Diamantscheibe, um nach dem so genannten ,Bakeout® des Gyrotrons
(bei ca. 450-500°C) das fiir den Betrieb notwendige Hochvakuum im Gyrotron zu erreichen.
Zum anderen muss zur Vermeidung von Reflexion der Millimeterwelle an dem Fenster und
zur Einkopplung in iiberdimensionierte Hohlleiter der Fensterdurchmesser mdglichst grof3
gewihlt werden und die Scheibendicke fiir die Betriebsfrequenz resonant sein, d.h. einem
ganzzahligen Vielfachen der halben Wellenlénge entsprechen. In Bild 4.15 a ist schematisch
das Design einer am Rand wassergekiihlten Transmissionsfenstereinheit (Einscheibenfenster)
fiir ein Hochleistungsgyrotron dargestellt und in Bild 4.15 b eine Prototypfenstereinheit
(CVD Diamantscheibe mit beidseitig aufgeloteten Metallflanschen) fiir das Fusionsprojekt
W7-X (Arbeitsfrequenz 140 GHz, gauB3sches Strahlprofil).
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ﬂ CVD Diamantscheibe direkte M
~___—Wasser-
kuhlung
y
Millimeter- T

wellenstrahl  Strahl-
(GauRsche taille
Grundmode) l

Apertur

Gyrotronseite
(Vakuum) < |
Metallfl h Scheibendurchmesser: 106 mm
etallflansc WZ-X  Apertur: 06 mm
ot Stranhltaille: 47 mm

Bild 4.15: (a) Schematische Darstellung einer Transmissionsfenstereinheit filir ein
Hochleistungsgyrotron und (b) Prototypfenstereinheit fir W7-X (CVD
Diamantscheibe DB-P-4 integriert).

Wihrend der Transmission von Hochleistungsmillimeterwellen miissen die maximal auftre-
tenden Belastungen (Zugspannungen) in der CVD Diamantscheibe deutlich unter dem zuge-
horigen Festigkeitwert der Scheibe liegen, um ein spontanes Versagen zu vermeiden. Das
Belastungsprofil fiir die CVD Diamantscheibe setzt sich generell aus (mindestens) drei Kom-
ponenten zusammen (vgl. Bild 4.15 a).
L. Spannungen durch Unterschiede in den thermischen Ausdehnungskoeffizienten
zwischen CVD Diamant (Fenster) und Metall (Flansch) nach Lotung bei T = 1000 K.
II. Spannungen durch Druckdifferenz zwischen Gyrotronseite und Transmissionsleitung.
1. Thermomechanische Spannungen durch Temperaturgradient zwischen Fenstermitte
und -rand erzeugt durch Millimeterwellenabsorption.
Die Spannungen I) und II) sind auch ohne die Transmission von Millimeterwellenleistung
vorhanden und stellen somit eine Grundbeanspruchung fiir das Fenster dar. Hierzu miissten
auch eventuell vorhandene Eigenspannungen in CVD Diamant gezihlt werden. Diese Grund-
beanspruchung, insbesondere auch die auftretende Spannungsverteilung, wird sehr stark durch
das individuelle Fensterdesign beeinflusst. Deshalb soll im Rahmen dieser Arbeit nur kurz auf
diese Grundbeanspruchung eingegangen werden.
Die Hohe der Spannungen I) wird vorwiegend durch den Unterschied der linearen thermi-
schen Ausdehnungskoeffizienten und deren Temperaturgang zwischen CVD Diamant und
dem Flanschmaterial bestimmt. Die Finite Element Analyse der Spannungsverteilung in [136]
fiir eine Modellfenstereinheit ergab lokalisiert in der CVD Diamantscheibe nahe des Lotkon-

taktes maximale (Zug-) Spannungen von ca. 200 MPa. Dieser Wert ist als Obergrenze zu
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sehen, da bei der Analyse von einer starren Verbindung ausgegangen wurde. Durch verbes-
serte Verbindungstechnik, beispielsweise den Einsatz von gradierten Verbindungen zwischen
CVD Diamant und Metallflansch, konnen diese Spannungen jedoch um ca. eine GroBen-
ordnung reduziert werden [97].

Fiir die Hohe und die Lage der maximalen (Zug-)Spannungen aus II) ist entscheidend, wie die
Einspannung der CVD Diamantscheibe am Rand zu bewerten ist. Es gibt hierbei zwei
Extremfille: Im einen Fall ist die Scheibe starr zwischen den Metallflanschen eingespannt. Im
anderen Extremfall ist die Scheibe am Rand nicht eingespannt, sie kann folglich als auf einem
Auflagerring (hier Metallflansch) liegend angesehen werden. Beispielsweise fiihrt unter der
Annahme des letzteren Falls eine typische Druckdifferenz von ca. 1 bar fiir die Prototyp-
fenstergeometrie von W7-X in der Mitte der Niederdruckseite der Diamantscheibe nach
[107,108] zu Zugspannungen von ca. 70 MPa. Im Gegensatz zu den Spannungen I) und III)
erzeugt diese Druckdifferenz eine Biegebelastung und damit eine einseitige
(Zug-)Spannungskomponente in der CVD Diamantscheibe. Um diesen Gegebenheiten Rech-
nung zu tragen, sollte der Einbau der CVD Diamantscheibe mit der Keimbildungsseite zum
Gyrotron hin erfolgen. So kann die héhere mechanische Festigkeit, die der Keimbildungsseite
von CVD Diamant (Orientierung KS) zuzuordnen ist, als zusidtzliche Sicherheitsreserve
dienen. Diese Grundbelastung fiir ein Transmissionsfenster muss in Relation zu dessen
Festigkeit gesehen werden. Bei einer CVD Diamantscheibe ist die (charakteristische)
Festigkeit, fiir die grobkornige Wachstumsseite (Orientierung WS) entscheidend. Diese kann
durch Extrapolation in den grobkornigeren Bereich aus Bild 4.7 a abgeschétzt werden. Bei
einer mittleren lateralen Korngrofe von dkg; =300 um kann von einer charakteristischen
Festigkeit von ©p=300 MPa bei hohen Werten (mgo=20) fir den Weibull-Modul
(Bild 4.7 b) ausgegangen werden. Diese laterale Korngrofle ist damit iiber den aus LMp
abgeschitzten Werten fiir die Qualitdt DB-P von dkg; = 200 pm. Die maximalen Spannungen
aus ) und II) liegen zwar weit unter diesem Festigkeitsniveau, konnen sich jedoch additiv
iiberlagern. Eine exakte Analyse dieser Grundbelastung (und der damit verbundenen
Spannungsverteilung) muss mittels numerischer Methoden unter Beriicksichtigung des
individuellen Fensterdesigns erfolgen.

Durch die Thematik dieser Arbeit bedingt, waren speziell die thermomechanischen
Spannungen II) von Interesse. Diese Leistungsbeanspruchung erfahrt das Fenster im Betrieb
zusitzlich zu der Grundbelastung. Hervorgerufen wird diese durch die Absorption der Milli-
meterwellen im Fenstermaterial. Die thermomechanischen Spannungen ergeben sich aus dem
Temperaturgradienten, der durch die absorptionsbedingte Temperaturerhohung des Scheiben-
zentrums im Vergleich zum wassergekiihlten Scheibenrand entsteht. Die Hohe dieser

Spannungen wird entscheidend durch den thermischen Ausdehnungskoeffizienten, die
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Wirmeleitfahigkeit und den dielektrischen Verlusten des Fenstermaterials beeinflusst. Mit
steigender Temperatur (bezogen auf die Werte bei RT) nehmen fiir CVD Diamant die
Warmeleitfahigkeit ab [15] und der thermische Ausdehnungskoeffizient [15] sowie die
dielektrischen Verluste (Bild 3.27 b, Bild 3.29) zu. Der jeweilige Temperaturgang dieser
Materialparameter fiihrt deshalb mit steigender Temperatur zu immer hdheren thermomecha-
nischen Spannungen. Jedoch weist keiner dieser Materialparameter innerhalb des typischen
Betriebstemperaturbereichs des Fensters eine extreme Anderung auf, so dass die Gefahr eines
,Thermal runaway‘ gering ist. Um ein spontanes Bauteilversagen der CVD Diamantscheibe
durch die zusétzliche Leistungsbeanspruchung zu vermeiden muss der Temperaturgradient in
der CVD Diamantscheibe klein gehalten werden. Dies kann vornehmlich nur durch eine
geringe Millimeterwellenabsorption und damit nach Gleichung 1.6 iiber einen niedrigen
dielektrischen Verlusttangens erreicht werden.

Die Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften wurde zwar im anwendungsrelevanten
Frequenz- und Temperaturbereich durchgefiihrt. Jedoch unterscheiden sich die verwendeten
Millimeterwellenleistung fiir die Materialcharakterisierung (Niederleistungsbereich mit
P <1 mW) von denen in der Anwendung als Transmissionsfenster (Leistungen bis in den
Megawattbereich mit P > 100 kW) um 6 GroBenordnungen. Der Vergleich der Ergebnisse aus
dieser Arbeit mit denen aus ersten Hochleistungsversuchen (160 - 170kW, Pulsligen 50 -
105 ms) an der Probe DB-E-1 zeigte eine sehr gute Ubereinstimmung der ermittelten
dielektrischen Verlusttangenswerte [61,137]. Da sogar in gewissem Male die im Nieder-
leistungsbereich festgestellten Unterschiede im dielektrischen Verlusttangens in der Scheibe
reproduziert wurden, steht einer Ubertragung der Ergebnisse der dielektrischen Material-
charakterisierung aus dieser Arbeit auf die Anwendung - ohne die Notwendigkeit einer Ska-
lierung - prinzipiell nichts entgegen. An dieser Stelle sei noch angemerkt, dass die Bewertung
des dielektrischen Materialverhaltens fiir die Anwendung auf den dielektrischen Verlust-
tangens beschrinkt werden kann, da fiir die Permittivitit innerhalb des Einsatztemperatur-
bereichs eines Transmissionsfensters keine Abhdngigkeit von der Frequenz, der Temperatur
und dem jeweiligen Verlustniveau ermittelt wurde.

Neben Inhomogenititen und starken Unterschieden im Absolutniveau wurden fiir die
dielektrischen Verluste von CVD Diamant Abhingigkeiten beziiglich der Orientierung der
Proben, der Frequenz und der Temperatur festgestellt. Die gefundene Orientierungsab-
hiangigkeit der dielektrischen Verluste hat fiir die Anwendung als Transmissionsfenster keinen
Einfluss. Im Gegensatz zu den Messungen mit offenen Resonatoren, bei denen eine Gewich-
tung beziiglich der Feldverteilung in der Probe beriicksichtigt werden muss, ist dies fiir die
Anwendung nicht der Fall. Zudem ist nach dem Materialabtrag (typischerweise 75 pm) von
der Keimbildungsseite die Orientierungsabhéngigkeit kaum noch nachweisbar. Die Abnahme

des dielektrischen Verlusttangens mit steigender Frequenz legt prinzipiell eine mdglichst hohe



120 Diskussion

Betriebsfrequenz fiir das Transmissionsfenster nahe. Jedoch ist die Betriebsfrequenz durch die
Auslegung der Projekte, wie W7X mit 140 GHz und ITER mit 170 GHz, vorgegeben (vgl.
ECRH-Frequenz). Fiir die mogliche Anwendung von CVD Diamant in niedrigeren Frequenz-
bereichen, beispielsweise als Klystronsausgangsfenster (Anwendungsfrequenz 3,7 GHz),
miissen auf Grund des festgestellten Frequenzganges hohere Verluste beriicksichtigt werden.
Bezogen auf den typischen Betriebstemperaturbereich des Fensters von ca. 300-450 K und im
Vergleich zu anderen Fenstermaterialien ist der ermittelte Anstieg der dielektrischen Verluste
fiir CVD Diamant mit steigender Temperatur als nahezu vernachldssigbar einzustufen. Zudem
ist die Gefahr eines ,Thermal Runaway* selbst bei einem kurzfristigen Betrieb des Fensters
oberhalb der typischen Betriebstemperatur gering, da bis zu Temperaturen oberhalb von
700 K keine ausgeprégte thermische Aktivierung zusitzlicher Verlustmechanismen beobach-
tet wurde.

Angesichts der bis jetzt aufgezeigten Einschitzungen muss das Absolutniveau der dielektri-
schen Verluste und ihre Verteilung in der CVD Diamantscheibe als entscheidend fiir die
Millimeterwellenabsorption angesehen werden. Jedoch ist die bis jetzt im Rahmen dieser
Arbeit praktizierte Quantifizierung der dielektrischen Verluste (Homogenititsanalyse) im
Hinblick auf die Anwendung zu erweitern und zusétzlich das Design des Fensters sowie das
Profil des transmittierten Strahls (typischerweise gau3formig) beriicksichtigt werden (Bild 1.5
und Bild 4.15). Eine Leistungsabsorption kann nur innerhalb der durch die Metallflansche
begrenzte Fensterfliche (Apertur) erfolgen. Der Hauptanteil wird jedoch bei einem Gaul3-
schen Strahlprofil innerhalb der Strahltaille (vgl. Kapitel 2.5.4.1 und Bild 4.15 a) absorbiert.
Folglich miissen speziell diese Bereiche einer CVD Diamantscheibe bei der Quantifizierung
der dielektrischen Verluste verstirkt einbezogen werden. Eine einfache anwendungsrelevante
Gewichtung wird bereits erreicht, wenn anstelle der gesamten Scheibe die Auswertung auf
Bereiche innerhalb der Apertur bzw. der Strahltaille beschrinkt wird. Durch eine solche
anwendungsrelevante Gewichtung bei der Quantifizierung der dielektrischen Verluste konnen
sich die (kumulative) Haufigkeitsverteilung und die damit verbundenen charakteristischen
Werte deutlich verschieben. Exemplarisch ist dies in Bild 4.16 fiir zwei ausgewéhlte Proben
aufgezeigt, die sich hinsichtlich der Lage ihrer Inhomogenitédten jeweils zu einer der charakte-
ristischen Strukturen (Bild 4.11) zuordnen lassen. Fiir die Auswertung wurde das Prototyp-
fensterdesign fiir W7-X zugrundegelegt: Scheibendurchmesser 106 mm, Apertur 88 mm und

Strahltaille ca. 47 mm.
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Bild 4.16: Graustufenkarte mit Kennzeichnung der ausgewerteten Bereiche fiir die
Quantifizierung der dielektrischen  Verluste (a,c) und kumulative
Haufigkeitsverteilung des dielektrischen Verlusttangens unter Beriicksichtigung
des Transmissionsfensterdesigns und des Strahlprofils (b,d) fiir die

ausgewdhlten Proben DB-E-4 (a,b) und DB-P-4 (c,d).

Der Vergleich der Haufigkeitsverteilungen fiir die Gesamtproben zeigt, dass DB-P-4 durch-
gingig hohere charakteristische Werte aufweist als DB-E-4. Wird die Quantifizierung der
Verteilung auf Probenbereiche innerhalb der Apertur bzw. der Strahltaille beschrinkt, so
gehen bei Probe DB-E-4 Bereiche am Rand mit niedrigen Verlusten nicht in die Berechnung
ein, wodurch die charakteristischen Werte der Verteilungsfunktion steigen. Im Vergleich zur
Gesamtprobe ergibt sich deshalb ein um ca. 150 % hdherer mittlerer Verlusttangens. Fiir die

Probe DB-E-4 ergibt sich durch den Ausschluss der verlustreichen Randbereiche eine Ver-
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schiebung zu einem sehr niedrigen mittleren Verlusttangenswert. Speziell bei der Beschrén-
kung auf die Strahltaille wird folglich mit der kumulativen Haufigkeitsverteilung ein aussage-
kraftiges Kriterium zum Vergleich von CVD Diamantscheiben sowie deren Eignung fiir die
Anwendung erlangt. Besonders der zugehorige mittlere dielektrische Verlusttangens tandsg
stellt einen aussagekriftigen Wert fiir die Berechnung der absorbierten Leistung in einem
Transmissionsfenster nach Gleichung 1.6 dar. Auf der Basis einer solchen Analyse fiir den
mittleren dielektrischen Verlusttangens (tandso~2-107) wurden in [138] die maximale
Temperaturerhohung und die maximale thermomechanische (Zug-)Spannung fiir ein
Gyrotronfenster (mit dhnlicher Geometrie wie W7-X) fiir unterschiedliche Millimeterwellen-
leistung numerisch modelliert. Fiir die derzeitig realisierbare Gyrotronausgangsleistung von
1 MW (CW) sind die thermomechanischen (Zug-)Spannungswerte mit weit unter 10 MPa
(max. Temperaturerhohung <25°C) sehr gering. Selbst bei doppelter Ausgangsleistung
wiirden nur maximale (Zug-)Spannungswerte von unter 20 MPa (max. Temperatur-
erhohung < 45°C) auftreten. Auf Grund der in dieser Arbeit aufgezeigten Abhédngigkeiten
kann bei den jetzt kommerziell verfiigbaren Diamantqualititen die Leistungsbeanspruchung
des Fenstermaterials vernachldssigt werden. Die Gefahr einer Spannungsiiberhohung durch
lokale Temperaturmaximas kann analog zu Ausgangsfenstern von Hochleistungslasern in
[139] als gering eingestuft werden, da durch die sehr hohe Wiarmeleitfahigkeit von CVD
Diamant sich extrem schnell stationdre Temperatur- und damit auch Spannungsverhéltnisse
einstellen [61,137].

Ein offener Punkt bleibt das Versagen der CVD Diamantscheibe durch unterkritisches Riss-
wachstum, da keine Datensdtze zu den charakteristischen Materialparametern vorliegen.
Deshalb ist eine Vorhersage liber die Lebensdauer von CVD Diamantfenstern derzeit noch
nicht moglich. Die mechanische Grundbelastung, die in der Diskussion als Hauptbean-
spruchung fiir das Fenstermaterial ausgewiesen wurde, ist durch die Optimierung des Fenster-
designs zu minimieren. Dies gilt auch fiir eine Auslegung des CVD Diamantfensters als
Brewsterfenster und eréffnet so die Moglichkeit eines frequenzdurchstimmbaren Gyrotrons
[61,140]. Basierend auf einer solchen Optimierung stellt das Ausgangsfenster bei der jetzt
kommerziell verfiigbaren Diamantqualitit (typischerweise tandso = 2-10” bei 145 GHz) nicht
langer die leistungsbegrenzende Komponente fiir ein 1-2 MW Hochleistungsgyrotron im
Dauerstrichbetrieb (CW) dar [9].
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5 Zusammenfassung

Das Ziel der vorliegenden Arbeit war die Untersuchung der mechanischen Festigkeit und der
dielektrischen Eigenschaften von CVD Diamant sowie die Identifizierung der jeweiligen
mafgeblichen gefiigespezifischen Einflussfaktoren.

Es wurden hierzu fortgeschrittene CVD Diamantqualititen aus drei europdischen Quellen
(GM, FHG, DB) betrachtet, die ausschlieBlich iiber das MPACVD Verfahren abgeschieden
wurden. Die polykristallinen freistehenden CVD Diamantscheiben (Durchmesser:
50-120 mm, Dicke: 130-2700 um) wurden auf Grund des optischen Eindrucks in (nominell)
schwarze und weille Qualititen unterteilt. Die zum Teil gewiinschte und fiir dielektrische
Untersuchungen zwingend erforderliche Oberfldchenbearbeitung der Probenmaterialien sowie
die Probennahme fiir die Festigkeitsuntersuchungen wurden vom jeweiligen Hersteller durch-
gefiihrt.

Die (Biege-)Festigkeit von unterschiedlichen CVD Diamantqualititen (GM-S, GM-W, DB-S,
DB-W) wurde unter Verwendung der Kugel-auf-Ring-Methode gepriift. Ausgehend von
Untersuchungen zum Einfluss der Probenlage und des Bearbeitungszustandes der Oberfldche
(unbearbeitet/geldppt/poliert) wurden die Scheibendicke (ca. d=100-900 um) und die
mittlere laterale Korngrofe (ca. dxg; = 10-140 pm) der Proben sowie deren Priiforientierung
(KS bzw. WS: Keimbildungsseite bzw. Wachstumsseite unter Zugbelastung) variiert. Bei
ausreichender Probenzahl (N =6) wurde eine Analyse nach Weibull zur Ermittlung der
charakteristischen Festigkeit 6y und des Weibull-Moduls m (bzw. my,,) durchgefiihrt.

Unter Verwendung von offenen Resonatoren mit hemisphérischer Spiegelgeometrie wurden
die dielektrischen Eigenschaften (Permittivitit €, dielektrischer Verlusttangens tand) von
hauptsidchlich weiBen CVD Diamantqualititen (FHG-E, DB-E, DB-P) untersucht. Die Ab-
hingigkeit der dielektrischen Parameter von der Frequenz wurde mittels vier individueller
Messsysteme (12-20 GHz, 30-40 GHz, 90-100 GHz, 144-146 GHz) bei RT aufgenommen
und ihre Temperaturabhingigkeit mittels zweier Messsysteme (75-370 K, RT-750 K) bei
145 GHz bestimmt. Der Einfluss der Probenorientierung (KS bzw. WS: Keimbildungsseite
bzw. Wachstumsseite in Richtung des sphirischen Spiegels orientiert) im Resonator auf die
dielektrischen Eigenschaften wurde bei RT untersucht, wobei die Auswahl des Messsystems
auf die jeweilige Probe bzw. deren Dicke abgestimmt war. Zudem gelang durch die Konzep-
tion und den Aufbau eines ortsauflosenden Messsystems (145 GHz, RT) die Analyse und
Quantifizierung der Homogenitét der dielektrischen Verluste in groflachigen Scheiben.
Begleitet wurde die Charakterisierung der mechanischen Festigkeit und der dielektrischen
Eigenschaften von systematischen Untersuchungen zum Gefiige. Die mittlere Korngrof3e,
insbesondere die mittlere laterale Korngrofle, wurde anhand von raster- und lichtmikroskopi-

schen Aufnahmen bestimmt. Der Anteil an nicht-diamantartig (sp>-)gebundenem Kohlenstoff
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in CVD Diamant wurde unter Verwendung der FT-IR Ramanspektroskopie (Anregungs-
wellenldnge 1,064 um) analysiert und in Form einer speziell definierten Giitezahl quanti-

fiziert.

Fiir CVD Diamant wurde eine Gefiigeausbildung mit langestreckten Kérnern in Wachstums-
richtung festgestellt, wobei durch selektives Kornwachstum (Ausleseprozess) mit steigender
Scheibendicke die mittlere laterale Korngro3e zunahm (Kornvergroberung). Bei vergleich-
barer Dicke wurden auf den Wachstumsseiten von schwarzen Qualitéten jeweils eine kleinere
laterale KorngroBe als in weilen Qualitdten ermittelt. Fiir unbearbeitete Keimbildungsseiten
war die laterale KorngroB3e fiir beide anndhernd gleich (dkg; < 10 um). Die kolumnare Korn-
groBBe lag in der GroBenordung der jeweiligen Scheibendicke. Der Unterschied zwischen
schwarzen und weiflen Qualitdten kann mittels Ramanspektroskopie (Anregungswellenlédnge
im sichtbaren Bereich) belegt werden. Dabei fehlen fiir weile Qualititen im zugehdrigen
Ramanspektrum die Banden fiir sp>-gebundenen Kohlenstoff. Jedoch gelang mit der auf sp’-
gebundenen Kohlenstoff wesentlich sensitiveren FT-IR Ramanspektroskopie auch in weiflen
Qualitdten der Nachweis sehr deutlicher Unterschiede bei extrem niedrigen Absolutwerten
(unter ca. 1 %) im Anteil des nicht-diamantartig (sp’-) gebundenen Kohlenstoffs. Diese
Unterschiede in der Phasenreinheit von CVD Diamant wurden sowohl zwischen einzelnen
Proben als auch zwischen einzelnen Probenbereichen gefunden. Qualitativ korrelierte ein
steigender Anteil an sp>-gebundenem Kohlenstoff mit der Zunahme von dunklen, lichtmikro-
skopisch beobachtbaren Bereichen, die hauptsidchlich an den Korngrenzen vorlagen. Diese
wurden deshalb als amorphe bzw. nanokristalline zweite Phasen aus sp’-gebundenem Kohlen-

stoff interpretiert.

Bei der Analyse der mechanischen Festigkeitseigenschaften waren auf Grund der Kornver-
groberung in  Wachstumsrichtung mit steigender Scheibendicke jeweils mehrere
Einflussfaktoren zu beriicksichtigen. Fiir die (Biege-)Festigkeit von CVD Diamant wurden
Werte von ca. 450 MPa bis iiber 2000 MPa ermittelt (bei Einzelproben mit Werten bis
3000 MPa wurden diese auf iiberlagerte Eigenspannungen zuriickgefiihrt). Zwischen Proben
mit unterschiedlichem Bearbeitungszustand der unter Zugbelastung stehenden Oberfldche
wurden keine Unterschiede im Festigkeitsniveau festgestellt, so dass Volumenfehler als
kritische Fehler vermutet wurden. Eine Abnahme der (Biege-)Festigkeit (um ca. 50 %) mit
steigender Scheibendicke wurde fiir beide (Priif-)Orientierungen sowohl filir schwarze als
auch weille Qualitidten festgestellt. Eine getrennte Betrachtung der beiden Orientierungen
wurde notig, da sich das unter Zugbelastung stehende Gefiige fiir die Orientierung WS mit

steigender Scheibendicke durch die Kornvergroberung dndert. Fiir die Orientierung KS
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zeigten schwarze und weile Diamantqualititen keine Unterschiede im Festigkeitsniveau. Die
Festigkeitsabnahme mit steigender Dicke wurde auf eine Volumenabhdngigkeit (der
Festigkeit) zuriickgefiihrt, da dem sehr feinkornigen Geflige Werte fiir den Weibull-Modul
von m<10 zugeordnet werden konnen. Fiir die Orientierung WS ist diese
Volumenabhéngigkeit auf Grund des hohen Weibull-Moduls fiir das grobkornigere Geflige
gering. Hier wurde die Abnahme der Festigkeit mit der Scheibendicke wegen der
Kornvergroberung auf eine Vergroberung der Fehlerverteilung und damit des kritischen
Fehlers zuriickgefiihrt. Die niedrigere Festigkeit der weiBlen Qualititen im Vergleich zu den
schwarzen Qualitdten fiir die Orientierung WS bei vergleichbarer Dicke wurde ebenfall durch
das grobkornigere Geflige erkldrt. Bei der Auftragung der Festigkeitswerte beziiglich der
mittleren lateralen KorngroBe nivellierten sich die Unterschiede zwischen beiden Qualitéten,
so dass die Art des kritischen Fehlers in beiden Qualititen als gleichartig aufgezeigt wurde.
Auf Grund dieses Zusammenhangs zwischen Festigkeit und Korngrofe wurden Risse in
Kornern als vorherrschende kritische Fehler in CVD Diamant favorisiert. Der
(anzahlkorrigierte) Weibull-Modul lag oberhalb einer mittleren lateralen Korngré3e von ca.
dkgi = 15-25 pm unabhidngig von der Diamantqualitit konstant bei sehr hohen Werten
(m = 20). Unterhalb dieser KorngroB3e zeigte sich eine signifikante Abnahme auf Werte von
m <10, die mit dem Auftreten anderer Gefiigefehler, die als kritischer Fehler wirken,
verbunden wurde.

Der quantitative Zusammenhang zwischen Festigkeit und Korngrofe wurde iiber die Griffith-
Theorie interpretiert und die Festigkeit von CVD Diamant unter der Annahme, dass die Grof3e
des kritischen Fehlers gleich der mittleren lateralen KorngroBe ist, modelliert. Damit ergaben
sich fiir die Risszdhigkeit von CVD Diamant Werte im Bereich von Kj, = 5-6 MPam'”?.
Obwohl die Beschreibung der effektiven mechanischen Festigkeit von CVD Diamant auf
Weibull-Modul und Risszdhigkeit zuriickgefiihrt werden konnte, bleibt die Beurteilungsbasis
der Festigkeit einer Probe bzw. eines Bauteils komplex. Es sind jeweils mehrere Einfluss-
faktoren zu berilicksichtigen, vorrangig sind dies die mittlere laterale KorngrofBle, die

Scheibendicke sowie die Belastungsart bzw. die (Priif-)Orientierung.

Die Permittivitit von CVD Diamant wurde als konstant mit & = 5,67 (£0,01) unabhéngig
von Frequenz, Temperatur, Orientierung und den jeweiligen dielektrischen Verlusten ermit-
telt, allenfalls bei Temperaturen oberhalb von 500 K deutete sich ein geringer Anstieg an. Im
Gegensatz zu der Permittivitdt wurden fiir den dielektrischen Verlusttangens sehr grofie
Unterschiede im Absolutniveau zwischen einzelnen Proben festgestellt (tand ~ 107 bis 10%).

Nahezu unabhingig vom Absolutniveau und gering gegeniiber der Bandbreite in den

dielektrischen Verlusten war der gefundene Anstieg bei den dielektrischen Verlusten mit der
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Temperatur (Anhaltswert tand(500 K) / tand(70 K) = 3). Ebenfalls unabhidngig vom
Absolutniveau war die Abhéangigkeit der dielektrischen Verluste von der Frequenz: tand o "
mit n=-0,6 bis -0,8. Sowohl die charakteristische Frequenz- als auch die Temperaturab-
hingigkeit standen im Widerspruch zu den zu erwartenden Abhdngigkeiten filir intrinsische
Verlustmechanismen (intrinsische Leitfahigkeit, Mehrphononenabsorption) in CVD Diamant
und wiesen auf extrinsische Verlustmechanismen hin.

Mittels des ortsauflésenden Messsystems wurden Inhomogenitiiten der dielektrischen Ver-
luste in CVD Diamantscheiben nachgewiesen und konnten iiber eine Hiufigkeitsverteilung
quantifiziert werden. Dabei wurde in der besten Scheibe ein mittlerer dielektrischer Verlust-
tangens von tan55025-10'6 bei einer Verteilungsbreite von Atand < 5-10° ermittelt. Die
Unterschiede in den dielektrischen Verlusten zwischen einzelnen Proben und auch Proben-
positionen konnten erstmals {iber die FT-IR-Ramanspektroskopie (Giitezahl Qp) quantitativ
mit einer gefligespezifischen Grofle verkniipft werden. Hierbei wurde eine starke Korrelation
der dielektrischen Verluste mit dem (Volumen-)Anteil an nicht-diamantartig
(sp>-) gebundenem Kohlenstoff aufgezeigt. Dabei waren mit steigendem Anteil an
nicht-diamantartig (sp>-) gebundenem Kohlenstoff (und damit an zweiten Phasen) auch
hohere dielektrische Verluste verbunden.

Ausgehend von diesen Erkenntnissen wurden die dielektrischen Eigenschaften von CVD
Diamant iiber ein Zweiphasenmodell mit linearer Mischungsregel interpretiert. In diesem
stellt ,Diamant* (mit intrinsischen dielektrischen Verlusten = 10 bei 145 GHz) die Haupt-
phase mit einem extrem hohen (Volumen-)Anteil (> 99 %) dar. Eine zweite Phase mit hohen
dielektrischen Verlusten (tand = 1-10) aber sehr geringem Volumenanteil (< 1 %) dominiert
die dielektrischen Verluste von CVD Diamant. Sie ist fiir die charakteristische Temperatur-
und Frequenzabhdngigkeit verantwortlich, die auf einen Verlustmechanismus iiber ,ver-
breiterte Relaxationen® hindeutet. Im Gegensatz dazu ist die Permittivitit, die mit der mikro-
skopischen Polarisierbarkeit des Materials verkniipft ist, vom Hauptanteil in CVD Diamant
bestimmt und deshalb (nahezu) unabhéngig von der zweiten Phase.

Die Inhomogenitidten der dielektrischen Verluste in einer Scheibe sind so auf lokale Variatio-
nen im (Volumen-)Anteil des nicht-diamantartig (sp>-) gebundenen Kohlenstoffs zuriickzu-
filhren. Wegen dieser extremen Sensitivitdt eignet sich die ortsaufgeloste Bestimmung der
dielektrischen Verluste zur Qualititskontrolle des Abscheideprozesses in einzigartiger Weise.
Aus den dielektrischen Verlusten kann basierend auf dem Zweiphasenmodell auf den (Volu-
men-)Anteil der zweiten Phase ¢, geschlossen werden. Folglich kann anhand der Ergebnisse
dieser Arbeit eine Korrelation zwischen dem dielektrischen Verlusttangens, der aus FT-IR-

Ramanmessungen ermittelten Giitezahl Qp und dem (Volumen-)Anteil der zweiten Phase c,
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abgeleitet werden. Beispielsweise gilt flir einen dielektrischen Verlusttangenswert im anwen-
dungsrelevanten Bereich:
tand ~ 107 © Qb = 300 @ c=10°

Im Hinblick auf die Anwendung koénnen fiir CVD Diamant auf Grund der aufgezeigten
gegenldufigen gefligespezifischen FEinflussfaktoren nicht gleichzeitig die jeweils besten
Eigenschaften realisiert werden. Als wichtigste Grofie fiir die Anwendung einer CVD
Diamantscheibe als Transmissionsfenster wurden jedoch die laterale Verteilung der
dielektrischen Verluste 1identifiziert. Mit den jetzt kommerziell verfligbaren CVD
Diamantscheiben (typischerweise tandso = 2-107) wird die Leistung eines Gyrotrons nicht
mehr durch das Ausgangsfenster begrenzt, es sind sogar Leistungswerte von bis zu 2 MW
denkbar.
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