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Beschreibung

Verfahren zur Herstellung eines Verbundwerkstoffs sowie Verbundwerkstoff
und Verbundwerkstofflomper

Die vorliegende Erfindung betrifft zunachst ein Verfahren zur Herstellung eines
Verbundwerkstoffs oder eines Verbundwerkstoffkdrpers oder eines Verbundkdrpers,
bestehend aus einem kohlenstofthaltigen Material, insbesondere einem
Kohlenstoffnanomaterial, und einem metallischen Material. Weiterhin betrifft die
Erfindung auch einen solchen Verbundwerkstoff, einen Verbundwerkstoffkorper

sowie einen Verbundkorper, bestehend aus einem solchen Verbundwerkstoff.

Derartige Verbundwerkstoffe sind bereits in verschiedenen Ausgestaltungen im
Stand der Technik bekannt.

Beispielsweise wird in der JP 2006001232 A ein Verbundwerkstoff offenbart, der eine
gute Warmeleitfahigkeit aufweisen soll, und der als Warmesenke verwendet werden
kann. Die Herstellung dieses Verbundwerkstoffes ist anhand der
Querschnittsansichten von Fig. 1a und 1b veranschaulicht und erfolgt, indem
verschiedene Schichten unterschiedlicher Materialien laminiert werden. Bei einem
Schichttyp handelt es sich um Schichten 10 aus einem kristallinen
Kohlenstoffmaterial, bei dem es sich beispielsweise um Kohlenstoff-Nanotubes
handeln kann. Der andere Schichttyp besteht aus Metallschichten 20, 21, 22. Die
Schichten werden, wie in Fig. 1a dargestellt, Gbereinander zu einem Stapel 51
angeordnet und anschliellend einem ,Verbundschritt” unterzogen. Bei diesem
Verbundschritt handelt es sich nach der bekannten Lehre um einen Sinterprozess,
der bei erhéhten Temperaturen durchgefuhrt wird. Die Sintertemperaturen liegen
dabei im Bereich der Schmelztemperatur der Metalle der Metallschichten. Im
gefertigten Sinterkdrper 55 liegen, wie in Fig. 1b dargestellt, zwischen im
wesentlichen unveranderten Metallschichten 20, 21, 22 im wesentlichen gesinterte
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Kohlenstoffschichten 15 vor, deren Dicke durch die Sinterung deutlich unter der der

ursprunglichen Kohlenstoffschichten 10 liegt.

Nachteilig bei dieser bekannten Losung ist allerdings, dass die einzelnen
Schichtstrukturen wahrend des Verbundschritts nicht aufgelost werden. Vielmehr
erfolgt durch die Erhitzung nur eine Anschmelzung der Schichten, und damit lediglich
eine Verschmelzung in den Randbereichen. Aus diesem Grund lasst sich bei dem
bekannten Verbundwerkstoff nur eine anisotrope und zudem inhomogene
Warmeleitfahigkeit realisieren. Das bedeutet, dass der Grad der Warmeleitfahigkeit
davon abhangt, wie die Fullstoffe im Verbundwerkstoff ausgerichtet sind und in
welcher Orientierung sich der Verbundwerkstoff zu seinem aulReren Bezugssystem
befindet.

Die Patentschrift US 6,649,265 B1 offenbart die Infiltration eines kohlenstoffhaltigen
Korpers mit einem Matrixmetall zur Schaffung eines Kohlenstoff-Metall-
Verbundwerkstoffes. Nachteilig an diesem Verfahren ist der grof3e Diffusionsweg und
die grofde Diffusionszeit des Matrixmetalls in den kohlenstoffhaltigen Korper bei der
Infiltration, die zu einer unvollstandigen Infiltration fUhren kann und/ oder zu einer
Auflésung beziehungsweise Reaktion der Kohlenstoffstrukturen im beziehungsweise
mit dem Matrixmetall, die mit einer lokalen Verringerung der Warmeleitfahigkeit
insbesondere in den aulderen Randbereichen des gebildeten
Verbundwerkstoffbereiches einhergent.

Ausgehend vom genannten Stand der Technik liegt der vorliegenden Erfindung die
Aufgabe zugrunde, ein Verfahren zur Herstellung eines Verbundwerkstoffs sowie
einen Verbundwerkstoff, einen Verbundwerkstoffkdrper und einen Verbundkorper
bereitzustellen, mit dem die zuvor genannten Nachteile vermieden werden kénnen.
Insbesondere soll eine Losung fur einen Verbundwerkstoff bereitgestellt werden, der
eine maoglichst gute und moglichst isotrope Warmeleitfahigkeit aber auch andere
Eigenschaften wie die elektrische Leitfahigkeit oder die thermische Ausdehnung
aufweist, so dass die Eigenschaften richtungsunabhangig sind und sich der

Verbundwerkstoff in allen Raumrichtungen madglichst gleich verhalt.
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Diese Aufgabe wird erfindungsgemald geldst durch das Verfahren zur Herstellung
eines Verbundwerkstoffs oder Verbundwerkstoffkorpers mit den Merkmalen gemaf
dem unabhangigen Patentanspruch 1, den Verbundwerkstoff mit den Merkmalen
gemaf dem unabhangigen Patentanspruch 8, den VerbundwerkstoffkGrper mit den
Merkmalen gemaf dem unabhangigen Patentanspruch 15 sowie den Verbundkorper
mit den Merkmalen gemaf dem unabhangigen Patentanspruch 16. Weitere
Merkmale und Details der Erfindung ergeben sich aus den Unteransprichen, der
Beschreibung sowie den Zeichnungen. Dabei gelten Merkmale und Details, die im
Zusammenhang mit dem erfindungsgemafen Verfahren beschrieben sind,
selbstverstandlich auch im Zusammenhang mit dem erfindungsgemalen
Verbundwerkstoff, dem erfindungsgemalien VerbundwerkstoffkGrper und dem
erfindungsgemafien Verbundkorper, so dass das bezuglich des Verfahrens Gesagte
vollinhaltlich auch im Zusammenhang mit dem Verbundwerkstoff, dem

Verbundwerkstoffkorper und dem Verbundkoérper gilt, und jeweils umgekehrt.

Die vorliegende Erfindung stellt einen Verbundwerkstoff sowie einen
VerbundwerkstoffkOrper, ebenso wie ein Verfahren zur Herstellung eines
Verbundwerkstoffs bereit, wobei der Verbundwerkstoff eine gute thermische
Leitfahigkeit zwischen dem kohlenstoffhaltigen Material und dem metallischen
Material aufweist. Dies wird dadurch unterstutzt, dass eine gute Benetzbarkeit
vorliegt. Der Verbundwerkstoff stellt nunmehr einen Gesamtverbund dar, bei dem die
ursprunglich, im Ausgangszustand vorhandenen Einzelschichten der Materialien
aufgeldst sind. Der Zwischenstoff, der aus wenigstens einem Ausgangsstoff
hergestellt wurde, bleibt in seiner Ausgangsstruktur nicht erhalten. Vielmehr wird er
von dem metallischen Matrixmaterial infiltriert, wobei das metallische Matrixmaterial
in den Zwischenstoff ,aufgesogen® wird. Wahrend im Stand der Technik Lésungen
bekannt sind, bei denen eine geschuttete kohlenstoffhaltige Pulverschicht auf ein
Substrat aufgebracht wird, ist der Zwischenstoff gemaf der vorliegenden Erfindung
in besonderer Weise ausgebildet, wie im weiteren Verlauf noch naher erlautert wird.
Insbesondere kann der Zwischenstoff als Einheit ausgebildet und als solche
handhabbar sein. Vorteilhaft kann der Zwischenstoff papierartig und/oder vliesartig
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und/oder netzwerkartig ausgebildet sein und als solcher auch eine gewisse
Formstabilitat aufweisen. Die ehemals bestehende Schichtenfolge wird bei der
vorliegenden Erfindung, im Gegensatz zu der aus dem Stand der Technik bekannten
Lésung, vorzugsweise so aufgelOst, dass der resultierende Verbundwerkstoff eine
isotrope, zumindest aber eine annahernd isotrope Warmeleitfahigkeit aufweist.

Grundlegende Merkmale und Vorteile der vorliegenden Erfindung stellen sich wie
folgt dar: Zunachst liegt nach einer erfolgten Infiltration ein Werkstoff vor, der mit
einem Netzwerk aus einem Fullstoffmaterial durchsetzt ist. Vorteilhaft wird ein Metall-
Kupfer-Werkstoff bereitgestellt, wobei das Metall vorzugsweise Kupfer, oder aber ein
kupferhaltiges Metall ist. Ein grundlegendes Merkmal der vorliegenden Erfindung
wird insbesondere auch durch die besondere Ausgestaltung des Fullstoffs gebildet,
vor allem auch durch dessen Modifikationen.

Gemal dem ersten Aspekt der Erfindung wird ein Verfahren zur Herstellung eines
Verbundwerkstoffs oder Verbundwerkstoffkrpers oder Verbundkodrpers, bestehend
aus einem kohlenstoffhaltigen Material, insbesondere einem
Kohlenstoffnanomaterial, und einem metallischen Material, bereitgestellt, welches
durch folgende Schritte gekennzeichnet ist:

a) Herstellen eines Schichtstapels aus zwei oder mehr Schichten, wobei wenigstens
eine der Schichten in Form eines kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffs ausgebildet ist
und wobei wenigstens eine Schicht in Form einer metallhaltigen Matrixschicht
ausgebildet ist;

b) Aufheizen des Schichtstapels auf eine bestimmte Prozesstemperatur, bei der die
Matrixschicht aufgeschmolzen wird,;

c) Vollstandiges Infiltrieren des Zwischenstoffs mit aufgeschmolzenem
Matrixmaterial; und

d) Abkuhlen des entstandenen Verbundwerkstoffs oder Verbundwerkstoffkorpers

oder Verbundkdrpers.

Durch das erfindungsgemale Verfahren wird ein Verbundwerkstoff oder
Verbundwerkstoffkorper oder Verbundkorper hergestellt, der zunachst aus einem
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kohlenstoffhaltigen Material besteht. Grundsatzlich ist die Erfindung dabei nicht auf
bestimmte Materialien beschrankt. Vorteilhaft handelt es sich jedoch um
Kohlenstoffnanomaterialien, wobei die Erfindung nattrlich auch nicht auf bestimmte
Kohlenstoffnanomaterialien beschrankt ist. Einige vorteilhafte, jedoch nicht
ausschlieRliche Beispiele werden im weiteren Verlauf der Beschreibung naher

erlautert.

Bei der zweiten Komponente des Verbundwerkstoffs handelt es sich um ein
metallisches Material, wobei die Erfindung nicht auf bestimmte Metalle beschrankt
ist. Vorteilhaft kann es sich um ein Metall wie beispielsweise Cu, Ag oder Au
handeln. Hierbei handelt es sich um diejenigen Metalle mit der h6chsten
Warmeleitfahigkeit im Periodensystem der chemischen Elemente. Jedoch ist die
Erfindung nicht auf bestimmte Metalle oder Metalllegierungen beschrankt. Auch
hierzu werden weitere vorteilhafte, jedoch nicht ausschliefdliche Beispiele im weiteren

Verlauf der Beschreibung naher erlautert.

Wenn mit dem Verfahren ein Verbundwerkstoffkoper oder Verbundkorper hergestellt
wird, zeichnet sich dieser vorzugsweise dadurch aus, dass er in der weiter unten im
Zusammenhang mit den jeweiligen Erfindungsaspekten im Detail beschriebenen
Weise ausgebildet ist. Unter einem Verbundwerkstoffkorper soll generell ein Kérper
mit ein oder zwei Verbundwerkstoffschichten verstanden werden. Unter einem
Verbundkdrper soll generell ein Kérper mit mehr als zwei Verbundwerkstoffschichten

verstanden werden.

Vorteilhaft kann das erfindungsgemafe Verfahren zur Herstellung eines
Verbundwerkstoffs oder Verbundwerkstoffkorpers oder Verbundkoérpers aus
Kohlenstoffnanomaterial und einer Cu-Legierung verwendet werden. Ein derartiger
Verbundwerkstoff kann beispielsweise als Warmesenkenmaterial eingesetzt werden,
welches eine hohe Warmeleitfahigkeit, bei einstellbarer Warmedehnung und

elektrischer Leitfahigkeit, aufweist.
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Zur Durchfuhrung des Verfahrens wird zunachst ein Schichtstapel aus zwei oder
mehr Schichten hergestellt. Dabei ist wenigstens eine Schicht in Form eines
kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffs ausgebildet. Wenigstens eine andere Schicht ist
in Form einer metallhaltigen Matrixschicht ausgebildet. Grundsatzlich ist es
ausreichend, wenn zwei Schichten vorhanden sind, wobei jeweils eine Schicht von
einem der vorgenannten Typen verwendet wird. Vorteilhaft wird jedoch ein
Schichtstapel mit mehr als zwei Schichten hergestellt. Bei einem Schichtstapel mit
drei Schichten beispielsweise sind zwei Schichten desselben Typs, und eine Schicht
des jeweils anderen Typs vorgesehen. Bei Schichtstapeln von vier oder mehr
Schichten sind vorzugsweise zwei oder mehr Schichten des einen Typs und zwei
oder mehr Schichten des jeweils anderen Typs vorgesehen.

Vorteilhaft kann dabei vorgesehen sein, dass der Schichtstapel aus mehr als zwei
Schichten hergestellt wird, wobei die Schichten in Form eines kohlenstoffhaltigen
Zwischenstoffs und in Form einer metallhaltigen Matrix alternierend gestapelt

werden.

Wenigstens eine der Schichten ist als Schicht in Form eines kohlenstoffhaltigen

Zwischenstoffs ausgebildet.

Vorteilhaft kann/kdnnen die Schicht(en) in Form eines kohlenstoffhaltigen
Zwischenstoffs als zusammenhangende Netzwerkstruktur ausgebildet sein. Dabei
handelt es sich vorzugsweise um eine lagerfahige und handhabbare Zwischenstufe,
bei der die einzelnen Partikel — insbesondere mechanisch — miteinander verbunden

sind.

Ein derart ausgebildeter Zwischenstoff, beziehungsweise eine derart ausgebildete
Schicht eines Zwischenstoffs weist den Vorteil auf, dass sie in ihrer Gestalt und in
ihrem inneren Zusammenhang wahrend der Infiltration zumindest zeitweilig im
wesentlichen erhalten bleibt. Aus einer Vorform und Metall wird dann im Prinzip eine

metallinfiltrierte Vorform mit gegebenenfalls Restmaterial.
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Vorteilhaft kann der kohlenstoffhaltige Zwischenstoff in jeder Schicht in Gestalt einer
zusammenhangenden plattenférmigen Vorform vorliegen. Vorteilhaft wird geman der
vorliegenden Erfindung mit einem zuvor definiert hergestellten kohlenstoffhaltigen
Zwischenstoff gearbeitet. Dabei kann es sich beispielsweise um zuvor hergestellte
papierartige Strukturen und/oder filzartige Strukturen und/oder vliesartige Strukturen
und/oder — insbesondere dickere - dreidimensionale Netzwerke handeln. Vorteilhaft
kann der Zwischenstoff auch in Gestalt von so genanntem ,Bucky Paper® ausgebildet
sein. Ein ,Bucky Paper® ist generell ein aus Kohlenstoffnanomaterial, beispielsweise
aus Nanotubes, hergestelltes Vlies, das ahnlich dem Papierherstellungsprozess
durch Abfiltrieren einer Losung, etwa einer CNT-haltigen Losung, auf einem Filter
zurlckbleibt und nach Trocknung vom Filter abgezogen werden kann. Der
Zwischenstoff kann somit vorteilhaft in Form einer so genannten ,Non-Woven*-

Struktur ausgebildet sein.

Dabei konnen die Zwischenstoffe insbesondere binderfrei sein. Dadurch kann ein
Verbundwerkstoff erhalten werden, in dem die Mehrlagenstruktur sichtbar erhalten
bleibt, und zwar trotz zugleich vollstandiger Infiltration.

Selbstverstandlich ist die Erfindung nicht auf bestimmte Zwischenstoffe beschrankt.
Einige vorteilhafte, jedoch nicht ausschlielliche Beispiele werden im weiteren Verlauf
der Beschreibung naher erlautert.

Das erfindungsgemale Verfahren weist vorteilhaft auch den Schritt auf, dass in
einem vorgelagerten Schritt die wenigstens eine Schicht in Form eines
kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffs zunachst erst hergestellt wird. Hierzu kann
beispielsweise vorgesehen sein, dass die Schicht(en) in Form eines
kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffs aus wenigstens einem kohlenstoffhaltigen
Ausgangsstoff, insbesondere aus wenigstens einem aus einem

Kohlenstoffnanomaterial bestehenden Ausgangsstoff, hergestellt wird/werden.
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Dabei ist die Erfindung nicht auf bestimmte Ausgangsstoffe beschrankt. Nachfolgend
werden verschiedene vorteilhafte, jedoch nicht ausschlielliche Beispiele geeigneter
Ausgangsstoffe beschrieben.

Beispielsweise kann es sich bei dem Ausgangsstoff um Kohlenstoffnanofasern (CNF:
Carbon Nanofiber) handeln. Hierbei handelt es sich in der Regel um nicht-hohle, aus
Graphenschichten aufgebaute Nanofasern auf Kohlenstoffbasis mit typischen
geometrischen Abmessungen von 50 bis 500 nm im Durchmesser und mit einer
Lange von 1-500 um. Die CNF konnen in verschiedenen Modifikationen (Anordnung
der graphitischen Ebenen) vorliegen. Zu nennen sind beispielsweise folgende
Modifikationen:

PL (Platelet type): Die Graphenschichten sind senkrecht zur Faserachse gestapelt.

HB (Herringbone type): Die Graphenschichten sind gewinkelt zur Faserachse

gestapelt, und im Querschnitt als Fischgratmuster erkennbar.

SC (Screw type): Diese Modifikation basiert auf dem Herringbone-Typ, weist jedoch

eine zusatzliche Verdrillung in Schraubenform auf.

Beispielsweise kann es sich bei dem Ausgangsstoff um Kohlenstoffnanoréhrchen
(CNT: Carbon Nanotube) handeln. Hierbei handelt es sich in der Regel um
Nanoréhrchen auf Kohlenstoffbasis, die typische geometrische Abmessungen von 1-
50 nm im Durchmesser und einer Lange von 1-100 um aufweisen. Die CNT kénnen
in verschiedenen Modifikationen vorliegen. Zu nennen sind beispielsweise folgende

Modifikationen:

SW (Single Walled): Die Nanor6hrchen bestehen aus einem Graphitrohr.

DW (Double Walled): Die Nanorbhrchen bestehen aus 2 ineinander geschachtelten

Graphitréhrchen
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MW (Multi Walled): Die Nanorbhrchen bestehen aus mehreren ineinander

geschachtelten Graphitréhrchen

Der Ausgangsstoff kann aus einem einzigen dieser Materialien, oder aber aus
beliebigen Kombinationen der Materialien und Modifikationen bestehen. Wichtig ist
lediglich, dass der Ausgangsstoff Uberwiegend, bevorzugt ausschliel3lich aus
Kohlenstoffnanomaterial besteht. Um dies zu unterstreichen, wird der Ausgangsstoff
im Folgenden auch mit CNX-Y bezeichnet. Die Bezeichnung CNX-Y steht dabei als
Abkurzung fur CNF und/oder CNT mit den verschiedensten oben genannten
Erscheinungsformen und Modifikationen. Dabei steht das X fur die Art des
Kohlenstoffnanomaterials, also Kohlenstoffnanofasern (CNF) oder
Kohlenstoffnanoréhrchen (CNT), wobei naturlich auch Mischungen zwischen CNF
und CNT enthalten und mit umfasst sind. Y steht fur die Modifikation des
Kohlenstoffnanomaterials, sowie naturlich auch fur Mischungen aus den
verschiedenen Erscheinungsformen Y (im Fall von CNF: PL, HB, SC und Fall von
CNT: SW, DW, MW).

Die verschiedenen Ausgangsstoffe kbnnen zusatzlich mit einer

Oberflachenmodifikation A und/oder Beschichtung B versehen werden.

Unter einer Oberflachenmodifikation A sind beispielsweise Funktionalisierungen wie
C-H, C-OH, C-O0OH, eine Hydrierung (nasschemisch oder Uber die Gasphase), ein
Ausheizen bei Temperaturen groRer 1200°C, eine Graphitierung bei Temperaturen
um 2900°C, eine Behandlung mit Argon-, Stickstoff-, Sauerstoff- oder
Wasserstoffplasma beziehungsweise deren Gemenge, oder dergleichen zu

verstehen.

Unter einer Beschichtung B ist beispielsweise die Beschichtung mit wenigstens
einem benetzungsfordernden Element (was im weiteren Verlauf der Beschreibung
noch naher erlautert wird) beziehungsweise einer Karbidschicht, Borid, Silizid oder

Nitridschicht des benetzungsférdernden Elements zu verstehen. Eine Beschichtung
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muss nicht als deckende Schicht vorliegen, sollte aber vorteilhaft eine

Flachenbelegung von zumindest 10%, vorteilhaft von zumindest 25% aufweisen.

Auch wenn vorstehend der Begriff ,Oberflachenmodifikation® beziehungsweise
,Beschichtung® in der Einzahl verwendet wird, so schlief3t dies naturlich nicht aus,
dass es sich dabei auch um mehrere ,,Oberflachenmodifikationen® beziehungsweise
.Beschichtungen® handeln kann, die nacheinander appliziert werden.

Aus dem Ausgangstoff wird zunachst eine Schicht in Form eines Zwischenstoffs
hergestellt. Dabei ist die Erfindung nicht auf bestimmte Zwischenstoffe beschrankt.
Nachfolgend werden verschiedene vorteilhafte, jedoch nicht ausschlielliche
Beispiele geeigneter Zwischenstoffe beschrieben.

Bevorzugt ist der Zwischenstoff flr die weitere Verarbeitung als Einheit handhabbar,
im Gegensatz zu einer reinen Pulverschuttungsschicht. Die hieraus resultierenden

Vorteile werden im weiteren Verlauf noch naher erlautert.

Beispielsweise kann der Zwischenstoff ,papierartig®, beispielsweise als so genanntes
~Bucky Paper®, ausgebildet sein. Bei einer derartigen Ausgestaltung handelt es sich
um ein kohlenstoffhaltiges Netzwerk aus CNX-Y/CNX-Y-AB mit losen, eventuell
leicht verschlauften, Kontakten zwischen den einzelnen CNX-Y/CNX-Y-AB mit der
Moglichkeit einer bevorzugter Ausrichtung der CNX-Y/CNX-Y-Z in x-y Richtung und
einer Dicke des Papiers in der Grokenordnung 50 bis 500 um. Die Dichte des
Papiers ist einstellbar im Bereich 0,15 bis 0,4 g/cm?3.

Beispielsweise kann der Zwischenstoff auch ,filzartig“ ausgebildet sein. Bei einer
derartigen Ausgestaltung handelt es sich um ein kohlenstoffhaltiges Netzwerk aus
CNX-Y/CNX-Y-AB mit losen, eventuell leicht verschlauften, Kontakten zwischen den
einzelnen CNX-Y/CNX-Y-AB und mit der Moglichkeit einer bevorzugter Ausrichtung
der CNX-Y/CNX-Y-AB in x-y Richtung. Die Dicke z des Filzes liegt typischerweise

uber 0,5mm. Die Dichte des Filzes ist einstellbar im Bereich 0,15 bis 0,4 g/cm?.
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Der Zwischenstoff kann auch als dreidimensionales Netzwerk ausgebildet sein.
Hierbei handelt es sich um ein kohlenstoffhaltiges Netzwerk aus CNX-Y/CNX-Y-AB
mit de facto gefestigten Verschlaufungen zwischen den einzelnen CNX-Y/CNX-Y-AB.
Die Dichte des dreidimensionalen Netzwerkes ist einstellbar im Bereich 0,05 bis 0,4

g/cm?3.

Alle Zwischenstoffe CNX-Y konnen nachtraglich mit einer wie oben beschriebenen
Oberflachenmodifikation A und/oder einer wie oben beschriebenen Beschichtung B

versehen werden.

Wenigstens eine der Schichten ist als Schicht in Form eines metallischen
Matrixmaterials ausgebildet. Hierbei kann es sich um wenigstens ein Reinmetall oder
wenigstens eine Metalllegierung handeln. Selbstverstandlich ist die Erfindung nicht
auf bestimmte Matrixmaterialien beschrankt. Einige vorteilhafte, jedoch nicht

ausschlieRliche Beispiele werden nachfolgend naher erlautert.

Das erfindungsgemale Verfahren kann dabei auch den vorgelagerten Schritt
umfassen, dass das metallische Matrixmaterial beziehungsweise die daraus

bestehende Schicht zunachst hergestellt wird.

Ein metallisches Matrixmaterial aus Reinmetall kann beispielsweise aus wenigstens

einem Metall wie Cu, Ni, Co, Ag, Au, Mg und Al bestehen.

Eine Legierung aus metallischem Matrixmaterial (Matrix L) kann zumindest aus 80
Gewichtsprozent aus dem Metall bestehen. Der Rest kann von einem oder mehren
Legierungselementen und/oder intermediaren Phasen gebildet werden. Als
Legierungselemente kommen beispielsweise Elemente/Verbindungen in Frage, die
die Benetzung zwischen CNX-Y/CNX-Y-AB fordern und/oder den Schmelzpunkt der

Matrix erniedrigen.

Matrix Metall sowie auch Matrix Legierungen kdnnen beispielsweise als Folie, Blech

oder Platte zum Einsatz kommen.
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Nachdem ein geeigneter Schichtenstapel hergestellt worden ist, wird dieser dem
Lverbundschritt“ unterworfen. Dazu wird der Schichtstapel zunachst auf eine
bestimmte Prozesstemperatur aufgeheizt, bei der die Matrixschicht aufgeschmolzen
wird. Dabei ist die Erfindung nicht auf bestimmte Temperaturwerte beschrankt. Diese
ergeben sich vielmehr je nach verwendetem Material. Einige vorteilhafte, jedoch
nicht ausschlieRliche Beispiele hierzu werden im weiteren Verlauf der Beschreibung

naher erlautert.

Nachdem der Schichtstapel auf die Prozesstemperatur aufgeheizt wurde, wird der
Zwischenstoff infiltriert. Dabei kann die Infiltration grundsatzlich durch ein beliebiges
Verfahren erfolgen. Insbesondere wird jedoch ein Verfahren eingesetzt, welches das
Aufbringen von Temperatur und Druck kontrolliert ermdglicht. Dies wird im weiteren
Verlauf der Beschreibung noch naher erlautert.

Erfindungsgeman ist vorgesehen, dass der Zwischenstoff vollstandig infiltriert wird.
Die Infiltration sieht dabei vor, dass die aufgeschmolzene Matrixschicht
beziehungsweise das aufgeschmolzene Matrixmaterial der Matrixschicht in den

Zwischenstoff hinein infiltriert.

Ein vollstandiges Infiltrieren besagt dabei, dass der Zwischenstoff vollstandig infiltriert
ist, was bedeutet, dass alle Poren des Zwischenstoffs mit aufgeschmolzenem

Material gefullt sind.

Beispielsweise kann vorgesehen sein, dass genau soviel Matrixmaterial verwendet
wird, dass dieses von der Menge her genau ausreicht, um den Zwischenstoff zu
infiltrieren. Nattrlich kann auch vorgesehen sein, dass mehr Matrixmaterial
vorhanden ist, als fur das Infiltrieren des Zwischenstoffs eigentlich erforderlich ware.
In einem solchen Fall wird der hergestellte Verbundwerkstoff beziehungsweise ein
aus diesem hergestellter Verbundwerkstoffkorper dadurch gekennzeichnet sein, dass
die Schichten Verbundwerkstoff jeweils voneinander durch eine diinne Restschicht

(nicht infiltrierten) Matrixmetalls beabstandet sind.
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Die vollstandige Infiltration der kohlenstoffhaltigen Schicht mit Matrixmetall stellt
gegenuber der Lehre der JP 2006001232 A einen wesentlichen Unterschied dar:
Wird die Schicht nicht vollstandig infiltriert, so bleibt sie porig und damit
bruchempfindlich und thermisch nur unzureichend leitfahig. Soll sie auf jeden Fall
vollstandig infiltriert werden, so wird in der Regel immer mit einem
MatrixmetallUberschuss gearbeitet, was dann zur Folge hat, dass Matrixmetall nach
der Infiltration auf beiden Seiten des gebildeten Verbundwerkstoffes Gbrig bleibt. In
einem Vielschicht-Stapel bedeutet dies, dass zwischen einzelnen Lagen
Verbundwerkstoff immer noch (wenn auch sehr dunne) Lagen des ursprunglichen
Matrixmaterials Gbrig bleiben kdnnen. Es charakterisiert das erfindungsgemalfie
Verfahren, dass im gebildeten Verbundwerkstoffkorper diese Mehrlagenstruktur
sichtbar bleiben kann.

Die Infiltration eines Stapels aus vielen dinnen Schichten stellt weiterhin einen
wesentlichen Unterschied zur Lehre gemal der US 6,649,265 B1 dar, bei der nur ein
Korper infiltriert wird. Gemalf} der vorliegenden Erfindung liegt, wie weiter unten noch
naher erlautert wird, der Schichtdickenbereich fur Kohlenstoffschicht vorteilhaft im
Bereich von 10um bis 500um, bevorzugt 25um bis 250um, besonders bevorzugt 50
bis 150um. Somit stellt die erfindungsgemafe Losung auch einen wesentlichen
Unterschied zu solchen Losungen dar, bei denen mit einer Pulverschuttung
gearbeitet wird.

Nach Abschluss der Infiltration wird der entstandene Verbundwerkstoff abgekuhilt.
Anschlief®end kann dieser zu einem Verbundwerkstoffkdrper oder Verbundkorper
verfestigt werden. Eine nachfolgende Weiterbehandlung mit oder ohne
Warmebeaufschlagung ist ebenso denkbar wie die Formgebung durch Umformen
(beispielsweise Extrudieren, Walzen oder dergleichen) und/ oder subtraktive
Formgebung (beispielsweise spanende Bearbeitung, Lappen, Polieren, Atzen oder
dergleichen) und das Auftragen anderer Materialien (beispielsweise durch
physikalisches oder chemisches Abscheiden aus der Dampfphase und/ oder
elektrolytische Abscheidung oder dergleichen).
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Vorteilhaft kann die Schichtstruktur der Schichten des Schichtstapels flr einen
definierten Zeitraum vollstandigen Aufschmelzens erhalten bleiben.

Wie weiter oben bereits erlautert wurde, kann die Schicht in Form eines
Zwischenstoffs vorteilhaft eine netzwerkartige Struktur aufweisen. Eine solche
formschlussige Struktur der kohlenstoffhaltigen Materialien kann bei der Infiltration
beispielsweise in Form von Papier, Vlies oder dergleichen vorliegen. Wahrend
Pulvermaterialien bei der Infiltration ,ausweichen® kbnnen, und es somit zu
pulverreichen und schmelzereichen Unterzonen kommen kann, hangen die
kohlenstoffhaltigen Materialien bei der vorliegenden Erfindung in einer Ebene
netzwerkartig zusammen. Die Schmelze dringt lediglich in die schon vorhandenen

Poren und Zwischenrdume ein, die sich dabei allenfalls weiten.

Ein wesentlicher Aspekt des erfindungsgemafen Verfahrens ist durch den Prozess
der vollstandigen Infiltration gegeben.

Beispielsweise kann der Infiltrationsprozess in zwei Prozessteile eingeteilt werden.

Ein erster Prozessteil sieht beispielsweise vor, dass ein geringer Druck bei der
Infiltration herrscht oder eingestellt wird, wobei das Matrixmetall nicht aus dem
Bereich zwischen den kohlenstoffhaltigen Zwischenschichten herausgedrickt wird.
Auf diese Weise bleibt das Matrixmetall zur vollstandigen Infiltration vorratig, bis
diese abgeschlossen ist.

Ein zweiter Prozessteil sieht beispielsweise einen hohen Druck vor, der nach
erfolgter vollstandiger Infiltration herrscht oder eingestellt wird, wodurch
Restbestandteile an Matrixmetall aus dem Verbundwerkstoff entfernt werden
beziehungsweise entfernt werden konnen. Grundlegendes Merkmal dabei ist der
erste Prozessteil, der die Infiltration von Schichten ohne Auflésen der Schichtstruktur
ermoglicht. Der vorgenannte zweite Prozessteil kann insbesondere optional

angewendet werden.
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Mittels des erfindungsgemalen Verfahrens lassen sich beispielsweise
Zwischenstoffe aus Kohlenstoffnanomaterial und Cu-Folien durch abwechselnde
Schichtung und anschliellendes Aufschmelzen des Cu unter Druck erzeugen.
Daraus entstehende Verbundwerkstoffe beziehungsweise VerbundwerkstoffkGrper
oder Verbundkdrper sind in mehrfacher Ausgangsschichtung Cu-
Nfach(Zwischenstoff-Cu-Zwischenstoff)-Cu (N>=1) beispielsweise geeignet fur die
Anwendung als Warmesenke fur Warmequellen jeglicher Art. Besonders geeignet
sind diese Warmesenken zur epitaxieseitigen Kontaktierung von
Halbeiterbauelementen, insbesondere Laserdioden, wobei bevorzugt der thermische
Ausdehnungskoeffizient des Verbundwerkstoffkorpers dem des
Halbleiterbauelementes zumindest naherungsweise entspricht. Dartber hinaus sind
Verbundwerkstoffkorper in einfacher Ausgangsschichtung Cu-Zwischenstoff-Cu
besonders geeignet fur die Anwendung als elektrische Leiterfolien/Kontaktbleche,
beispielsweise fur die substratseitige elektrische Kontaktierung von
Halbleiterbauelementen, insbesondere Laserdioden.

Die Eigenschaften des Verbundwerkstoffs kdnnen besonders gut eingestellt werden,
beispielsweise der CTE (Warmedehnung) durch Anteile von CNF-PL und CNF-HB im

verwendeten Zwischenstoff.

Eine Benetzung von CNX (Sammelbegriff flr Carbon Nanotubes = CNT und Carbon
Nanofibers = CNF) kann beispielsweise durch Cu-Schmelzen mittels
Legierungsmetallen, beziehungsweise durch Vorbeschichtung, erfolgen.

Das erfindungsgemafe Verfahren wird nun zur Verdeutlichung anhand eines
Beispiels erlautert. Zunachst erfolgt ein Stapeln von Zwischenstoff CNX-Y und/oder
CNX-Y-AB und dem Matrix Metall und/oder der Matrix Legierung, beziehungsweise
ein alternierendes Stapeln. Anschlie3end folgt ein Prozess, der das Aufschmelzen
(beispielsweise ein Heillipressen mit Aufschmelzen) des Matrix Metalls
beziehungsweise der Matrix Legierung und Infiltration durch Druckaufgabe des
Zwischenstoffes beinhaltet.
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Das Ergebnis ist ein hochwarmeleitfahiger Werkstoff (beispielsweise groker 300
W/m/K zumindest in eine Raumrichtung) mit definiertem, niedrigen thermischen
Ausdehnungskoeffizienten (CTE= Coefficient of Thermal Expansion) von

beispielsweise kleiner 12 ppm/K, vorzugsweise 6 — 8 ppm/K (zumindest in einer

Raumrichtung).

Zur Realisierung kdnnen folgende Schritte durchgefuhrt werden:

Herstellung der entsprechenden Ausgangstoffe, gegebenenfalls mit einer
Oberflachenmodifikation A und/oder Beschichtung B;

Herstellung der entsprechenden Zwischenstoffe, gegebenenfalls mit einer
entsprechenden Oberflachenmodifikation A und/oder Beschichtung B.

Ziel der Oberflachenmodifikation A und/oder Beschichtung B ist durch Benetzung
eine moglichst schnelle (dabei jedoch vollstandige) Infiltration zu ermdglichen. Die
Beschichtung B kann aber auch in Kombination mit einer Matrix Legierung die
Funktion haben, zu starke Reaktionen zwischen dem CNX-Y Zwischenstoff und den
Legierungselementen in der Matrix Legierung zu unterbinden. Als dritte Funktion
erfullt die Oberflachenmodifikation A beziehungsweise die Beschichtung B die
Funktion, eine gute thermische beziehungsweise mechanische Anbindung zwischen
Matrix Material beziehungsweise Matrix Legierung und den CNX-Y beziehungsweise
CNX-Y-AB zu ermdglichen.

Die Herstellung des Verbundwerkstoffes erfolgt durch Anordnung von Matrix und
Zwischenstoff, beispielsweise in alternierender Weise, gefolgt von der Infiltration des
Zwischenstoffes unter Druck und Temperatur. Der Verbundwerkstoff kann

beispielsweise als Warmesenke fur Laserdioden eingesetzt werden.

Generell besteht eine schlechte Benetzbarkeit von Kohlenstoffmaterialien mit Kupfer.
Das gilt beispielsweise auch fur Graphitoberflachen, die Cu-Schmelztropfen
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abweisen. Das Problem wird durch die grof3e spezifische Oberflache von CNX noch
verstarkt. Durch die schlechte Benetzbarkeit ist ein vollstandiges Infiltrieren poroser,
kohlenstoffbasierter Strukturen schwierig. Selbst wenn die Infiltration gelingt, ist eine
warmeleitende Kontaktierung der einzeln fur sich sehr gut warmeleitenden Matrix

Metalle und CNX nicht gewahrleistet.

Abhangig vom Matrix Metall beziehungsweise der Matrix Legierung kann es zum
Auflésen der CNX in der Schmelze der Matrix Legierung kommen, wenn der
Infiltrationsprozess zu lange andauert. Die Dauer des Infiltrationsprozesses hangt
wiederum von der Benetzbarkeit ab. Neben der Benetzbarkeit ist die
Gesamtporositat, die PorengroRenverteilung und die Dicke des zu infiltrierenden
Zwischenstoffes entscheidend, wie gut, vollstandig und mit warmeleitenden
Kontakten die Matrix-Schmelze die CNX-Struktur durchdringt. Bei guter
Benetzbarkeit kann prinzipiell der Lotuseffekt (schlechte Netzung plus Nanostruktur =
besonders stark abweisender Effekt) umgekehrt werden in einen die Schmelze in die
Poren ,einsaugenden® Kapillareffekt. Alle diese Probleme kdnnen mit dem
erfindungsgemafien Verfahren und dem erfindungsgemafen Verbundwerkstoff

nunmehr vermieden werden.

Beispielsweise |asst sich die vorliegende Erfindung auch durch ein Verfahren zur
Herstellung eines Verbundwerkstoffes von Kohlenstoff in einem Matrix Metall
beziehungsweise einer Matrix Legierung, beschreiben, das folgende Schritte
aufweist: Herstellung der entsprechenden Ausgangstoffe CNX-Y, gegebenenfalls mit
einer Oberflachenmodifikation A und/oder Beschichtung B; Herstellung der
entsprechenden Zwischenstoffe aus CNX-Y, gegebenenfalls mit einer
entsprechenden Oberflachenmodifikation A und/oder Beschichtung B; Herstellung
des Verbundwerkstoffes durch Anordnung von Matrix Metal oder Matrix Legierung
und Zwischenstoff CNX-Y-AB, beispielsweise in alternierender Weise, gefolgt von
der Infiltration des Zwischenstoffes unter Druck und Temperatur; sowie die
Abkuhlung des durch Infiltration des Zwischenstoffes entstandenen Gefuges und
seine Verfestigung zu einem Verbundwerkstoffkorper. Eine zusatzliche
Warmebehandlung kann noch zur Homogenisierung des Gefluges bzw. zur
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Ausbildung von entsprechenden Grenzflachen angewendet werden. Ebenso kann

eine Nachverdichtung durch einen Press-, Streck- oder Umformprozess erfolgen.

Vorteilhaft kann die wenigstens eine Schicht in Form eines kohlenstoffhaltigen
Zwischenstoffs und/oder die wenigstens eine Schicht in Form einer metallhaltigen
Matrix und/oder der kohlenstoffhaltige Ausgangsstoff bei inrer Herstellung und/oder
bei der Herstellung des Schichtstapels und/oder vor dem Aufheizen des
Schichtstapels auf die Prozesstemperatur mit einem benetzungsférdernden Material
versehen werden. Als Benetzungsfordernde Elemente kdnnen beispielsweise, jedoch
nicht ausschliellich, die Elemente aus der 3., 4., 5. und 6. Nebengruppe sowie der
Selten-Erd-Metalle des Periodensystems der chemischen Elemente, Silizium und/
oder Bor verwendet werden, vorzugsweise die Refraktarmetalle (4., 5, und 6.
Nebengruppe = Ti, Zr, Hf; V, Nb, Ta; Cr, Mo, W). Die benetzungsférdernden Metalle
kénnen mit dem Kohlenstoff teilweise reagieren. Im Verbundwerkstoff konnen

Reaktionsprodukte bis zu 10 Volumenprozent vorliegen.

Vorzugsweise kann/ kdbnnen die wenigstens eine Schicht in Form eines
kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffs und/oder die wenigstens eine Schicht in Form
einer metallhaltigen Matrix Schichtdicken im Bereich von 10um bis 500um, bevorzugt
25um bis 250um, besonders bevorzugt 50 bis 150um aufweisen.

Vorteilhaft kann der Schichtstapel mit einer Heizrate von wenigstens 10 K/min,
bevorzugt grofer 20 K/min, besonders bevorzugt grofier 50 K/min aufgeheizt
werden. Beispielsweise kann vorgesehen sein, dass die Anordnung aus Matrix
Metall/Legierung und Zwischenstoff CNX-Y-AB in ein entsprechendes Werkzeug
oder in eine entsprechende Form eingelegt und mit einer Heizrate von zumindest 10
K/min, bevorzugt tber 20 K/min, besonders bevorzugt tber 50 K/min hochgeheizt

wird.

In weiterer Ausgestaltung kann der Schichtstapel auf eine Prozesstemperatur
aufgeheizt werden, die dem 1,02- bis 1,3-fachen der Schmelztemperatur des
Materials der metallhaltigen Matrixschicht entspricht. Beispielsweise kann
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vorgesehen sein, dass die Anordnung aus Matrix Metall/Legierung und Zwischenstoff
CNX-Y-AB auf eine Endtemperatur, die 1,02 bis 1,3 fachen der Schmelztemperatur
des Matrix Metalls beziehungsweise der Matrix Legierung entspricht, hochgeheizt

wird.

Vorteilhaft kann die Infiltration des Zwischenstoffs zumindest zeitweilig bei einem
bestimmten Druck erfolgen, der im Bereich von 0,1 bis 2000 MPa, bevorzugt im
Bereich von 0,1 bis 100 MPa, besonders bevorzugt im Bereich von 0,1 bis 20 MPa
liegt. Vorzugsweise kann der Druck ab dem Zeitpunkt des Erreichens der
Prozesstemperatur ausgetbt werden. Somit kann beispielsweise vorgesehen sein,
dass nach Erreichen der Schmelztemperatur beziehungsweise der gewtnschten
Endtemperatur Druck ausgeubt wird, der im Bereich 0,1 bis 2000 MPa liegen kann,
bevorzugt im Bereich 0,1 bis 100 MPa liegt, besonders bevorzugt im Bereich
zwischen 0,1 und 20 MPa.

Vorteilhaft kann der Druck ab dem Zeitpunkt des Erreichens der Prozesstemperatur

ausgeubt werden.

Vorzugsweise kann der Druck fUr eine vorgegebene Zeitdauer ausgeubt werden, die
im Bereich von 0,1 bis 100 Minuten, bevorzugt von 0,1 bis 30 Minuten, besonders
bevorzugt von 0,1 bis 10 Minuten liegt. Beispielsweise kann vorgesehen sein, dass
der Druck bei der Endtemperatur fur eine Zeit von 0,1 bis 100 Minuten, bevorzugt 0,1
bis 30 Minuten, besonders bevorzugt von 0,1 bis 10 Minuten aufrechterhalten wird.
Gegebenenfalls kann der Druck auch noch zumindest zeitweilig wahrend des
AbkUlhlvorgangs aufrechterhalten werden.

In weiterer Ausgestaltung kann die Abkuhlung des Verbundwerkstoffs mit einer
AbkUnhlrate von groRer/gleich 5 K/min durchgeflhrt wird. Beispielsweise kann
vorgesehen sein, dass nach der Haltezeit bei der Endtemperatur eine Abkuhlung mit
einer Abkuhlrate von zumindest 10 K/min erfolgt.
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Vorzugsweise kann zumindest der Schritt der Infiltration des Zwischenstoffs unter
Vakuum, oder unter einem Inertgas, oder unter Wasserstoff oder unter Luft
stattfinden. Beispielsweise kann der Infiltrationsprozess bevorzugt unter Vakuum
stattfinden. Abhangig von dem gewahlten Matrix Metall oder der Matrix Legierung
kann er auch unter Inertgas oder Wasserstoff, und in besonderen Fallen auch unter
Luft stattfinden.

Nachfolgend werden verschiedene Details beschrieben, mittels derer die vorliegende
Erfindung vorteilhaft weitergebildet werden kann.

Beispielsweise konnen als metallische Matrixschicht Cu-Legierungs-Folien mit Anteil
Ti, Cr u./o. Mo verwendet werden. Diese verbessern die Benetzbarkeit von
Kohlenstoff-Cu-Grenzflachen. Dies kdnnte ausreichen, um die dinnen
Zwischenstoffe mit der Schmelze zu durchdringen und auch die Warmeleitung

zwischen Kohlenstoff und Kupfer zu gewahrleisten.

Alternativ kdnnte aus derselben Motivation heraus eine vorherige Beschichtung der
CNX mit einer metallischen Schicht erfolgen, die beim Herstellstellprozess in ein
Karbid Ubergefuhrt werden kdnnen. Ebenso ist aber direkte Abscheidung von Metall-
Karbiden, Metall-Boriden, Metall-Siliziden und/oder Metall-Nitriden denkbar.
Anschliel3end erfolgt die Herstellung von Zwischenstoff aus den beschichteten CNX,
und Verwenden reiner Cu-Folien als metallisches Matrixmaterial.
Ubergangsschichten kénnten mit Ti, Cr und/oder Mo versehen sein. Eventuell kénnte
eine weitere Ubergangsschicht Cu sein, welches durch Colloidal Microwave
Processing (=CMP) oder andere Beschichtungsprozesse auf CNX aufgebracht wird.
Hier ist dann die Benetzung Uber die auf den CNX lokalisierten

benetzungsfordernden Metalle gewahrleistet.

Alternativ ware ein Beschichten des aus reinen CNX hergestellten Zwischenstoffs
(Methoden alternativ galvanisch / Physical Vapour Deposition = PVD / Chemical
Vapour Deposition = CVD) mit Ti, Cr und/oder Mo mdglich, sowie einer

anschliefenden Kombination mit reinen Cu-Folien.
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Auch ist ein Kombinieren von den oben genannten Beschichtungen der CNX
und/oder Zwischenstoffe mit Verwendung von Cu-Legierungsfolien denkbar.

Die Zwischenstoffe kdnnen durch teilweises Ersetzen des CNT-Y-Anteils durch CNF-

Y variiert. Hierdurch wird Porenstruktur und Benetzbarkeit beeinflusst.

Die Dicke des Zwischenstoffs kann vorteilhaft zwischen 50um und 250um variiert

werden.

Durch die beiden vorgenannten Punkte wird die genaue Einstellung des CTE
(Warmedehnverhaltens) des Zwischenstoffs, aber auch des Verbundwerkstoffs,
ermoglicht.

Eine Anpassung der Porenstruktur des Zwischenstoffs und der
Oberflachenfunktionalisierung kann durch Verwenden unterschiedlicher Losemittel
bei der Herstellung erreicht werden. Hierdurch kann Einfluss auf das
Infiltrationsverhalten beim Heilpressen mit der Cu-haltigen Folie und auch auf das
Benetzungsverhalten genommen werden. Man spricht von nasschemischer
Funktionalisierung. In der Tendenz sind unpolare Oberflachengruppen auf den CNX
forderlich fur die Benetzung mit Metallschmelzen. Direkt nach dblicher Herstellung
sind jedoch die Oberflachen der CNX mit sauerstoffhaltigen (und damit polaren

Gruppen) abgesattigt.

Die CNX kénnen zur Erhéhung der Warmeleitfahigkeit im Verbundwerkstoff zuvor bei
Temperaturen von 1000°C bis 3000°C ausgeheizt werden. Dabei wird die kristalline
Struktur der Graphenschichten perfektioniert, Fehlstellen heilen aus, amorphe
Restanteile wandeln um. Dies ist der Grund fur die verbesserte Elektronen- und
Warmeleitung. Zudem kdnnen auch polare Oberflachengruppen beziehungsweise
der chemisch gebundene oberflachliche Sauerstoff minimiert werden.
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Durch die Verwendung von binder- und tensidfreiem Zwischenstoff wird eine deutlich
bessere Benetzbarkeit und Warmeleitung erreicht als bei binder- oder tensidhaltigen

Systemen.

Gemal einem zweiten Aspekt der Erfindung wird ein Verbundwerkstoff bereitgestellt,
aufweisend einen kohlenstoffhaltigen Fullstoff, der insbesondere aus einem
Kohlenstoffnanomaterial gebildet ist, wobei der Verbundwerkstoff von dem
kohlenstoffhaltigen Fullstoff durchsetzt ist, und weiterhin aufweisend einen
metallhaltigen Matrixwerkstoff, der aus wenigstens einem reinen Metall oder
wenigstens einer Metalllegierung gebildet ist, wobei der metallhaltige Matrixwerkstoff
vollstandig im Fullstoff infiltriert ist.

Der Verbundwerkstoff wird vorteilhaft mittels eines wie vorstehend beschriebenen
erfindungsgemalien Verfahren hergestellt, so dass bezuglich der Ausgestaltung,
Zusammensetzung und Funktionsweise des Verbundwerkstoffs zunachst auf die
vorstehenden Ausfuhrungen zum erfindungsgemafen Verfahren vollinhaltlich Bezug

genommen und verwiesen wird.

Der Verbundwerkstoff besteht zunachst aus einem kohlenstoffhaltigen Fullstoff,
wobei der Verbundwerkstoff von dem Fullstoff durchsetzt ist. Beispielsweise kann der
Verbundwerkstoff durch einen netzwerkartigen, auf Kohlenstoff basierenden Fullstoff
durchsetzt sein, der aus einem Zwischenstoff in Form eines Papier/Filz/3D-
Netzwerks aus den Ausgangstoffen CNX-Y und/oder CNX-Y-AB entstanden ist.

Der Zwischenstoff wurde zunachst aus wenigstens einem kohlenstoffhaltigen
Ausgangsstoff hergestellt. Fir den Zwischenstoff kann beispielsweise ein
Ausgangsstoff CNX in Form von Kohlenstoffnanoréhren oder Kohlenstoffnanofasern
verwendet werden, die einen Durchmesser zwischen 8 und 50 nm beziehungsweise
50 und 500 nm aufweisen konnen. Weiterhin kGnnen diese eine Lange aufweisen,
die im Bereich zwischen 1 und 500um liegt. Im Zwischenstoff kbnnen diese
Kohlenstoffnanorohren oder Kohlenstoffnanofasern dabei ein loses Netzwerk bilden
(lose oder leicht verschlaufte Kontakte zwischen den Beruhrungspunkten wie bei
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Papier oder Filz), oder durch den Herstellprozess als durchgangiges
dreidimensionales Netzwerk mit de facto gefestigten Verschlaufungen vorliegen,

dessen Poren von der Metallmatrix infiltriert sind.

Fir die Ausgangsstoffe CNX kann beispielsweise folgendes gelten: CNT konnen mit
der Struktur SW, DW oder MW zur Anwendung kommen, und die CNF kénnen in den

Strukturen PL, HB oder SC zur Anwendung kommen.

FUr die Ausgangsstoffe kann weiterhin gelten, dass die CNX-Y mit
Oberflachenmodifikationen A und/oder Beschichtungen B zur Anwendung kommen

kdnnen.

Die Oberflachenmodifikation A kann dabei eine Funktionalisierung durch C-H, C-OH,
C-OOH, eine Hydrierung (jeweils nasschemisch oder Uber die Gasphase), ein
Ausheizen bei Temperaturen groRer 1200°C, eine Graphitierung bei Temperaturen
um 2900°C, eine Plasmabehandlung (Stickstoff, Wasserstoff, Sauerstoff, Argon oder

deren Mischungen) oder dergleichen beinhalten.

Die Beschichtung B kann dabei beinhalten eine Beschichtung mit einer
Benetzungsfordernden Schicht (hierzu kommen die weiter oben angefuhrten
Elemente in Betracht); Beschichtungen, die eine Reaktion mit einer Matrix Legierung
unterbinden, beispielsweise mit den Karbiden der benetzungsfordernden Schichten,
sowie deren hochschmelzende Nitride, Silizide und/oder Boride; Beschichtungen, die
mit Verfahren wie PVD, CVD, Colloidal Microwave Processing, nasschemischen oder
alternativen Verfahren aufgebracht werden. Die Beschichtungen mussen nicht
notwendigerweise als vollstandige Schicht vorliegen.

Vorteilhaft kann der aus den Ausgangsstoffen CNX-Y hergestellte Zwischenstoff
nachtraglich einer Oberflachenmodifikation A und/oder Beschichtung B unterworfen
werden, wie dies weiter oben bereits beschrieben ist. In diesem Fall erfolgt
insbesondere die Beschichtung mit einem CVI Verfahren oder einem

nasschemischen Verfahren.
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Beispielsweise kann der Zwischenstoff CNX-Y-AB als Papier mit einer
geometrischen Dicke von 50 bis 500 um, oder als Filz mit einer Dicke groker 500 um,

oder als dreidimensionales Netzwerk mit einer Dicke gro3er 5 mm vorliegen.

Beispielsweise kann der Zwischenstoff CNX-Y-AB mit einer Dichte im Bereich 0,05 -
0,4 g/cm? herstellbar sein. Die Primarporengréfie kann beispielsweise im Bereich 10
bis 1000 nm liegen.

Vorteilhaft kann/kdnnen der kohlenstoffhaltige Fullstoff und/oder der metallhaltige
Matrixwerkstoff ein benetzungsforderndes Material aufweisen. Beispielsweise
kann/konnen das/die benetzungsforderliche Metall(e) fur den Matrixwerkstoff,
beispielsweise eine Matrixlegierung, wenigstens ein Element aus der 4., 5. und 6.
Nebengruppe des Periodensystems der chemischen Elemente, Silizium oder Bor
sein. Die benetzungsfordernden Metalle kénnen vorteilhaft mit dem Kohlenstoff
reagieren. Die Reaktionsprodukte kdnnen bis zu 10 Volumenprozent im
Verbundwerkstoff vorliegen. Reaktionsprodukte des Metalls, der Metall Legierung
oder der benetzungsférdernden Elemente mit der verwendeten Atmosphare kbnnen

bis zu einem maximalen Anteil von 10 vol% im Verbundwerkstoff vorliegen.

Vorteilhaft weist das benetzungsfordernde Material ein Refraktarmetall, Silizium

und/oder Bor auf.

Vorteilhaft kann vorgesehen sein, dass das benetzungsfordernde Material,
beispielsweise ein Metall, derart ausgebildet ist, dass es mit dem Kohlenstoff reagiert
oder reagieren kann, und dass die Reaktionsprodukte mit bis zu 10 Volumenprozent

im Verbundwerkstoff vorliegen.

Vorteilhaft konnen etwaige Reaktionsprodukte des Metalls, der Metall Legierung oder
der benetzungsférdernden Elemente mit der verwendeten Atmosphéare (z.B.
Restsauerstoff) bis zu einem maximalen Anteil von 10 vol% im Verbundwerkstoff

vorliegen.
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Vorzugsweise kann der Verbundwerkstoff in zumindest einer Raumrichtung einen
thermischen Ausdehnungskoeffizienten kleiner/gleich 12 ppm/K, vorzugsweise im
Bereich von 6 bis 8 ppm/K aufweisen. Die Abklrzung ,ppm*“ steht dabei fur ,parts per

million®.

In weiterer Ausgestaltung kann der Verbundwerkstoff in zumindest einer
Raumrichtung eine thermische Leitfahigkeit von groRer/gleich 300 W/mK, bevorzugt
von groRer/gleich 400 W/mK, besonders bevorzugt von gréler/gleich 500 W/mK
aufweisen. Bevorzugt liegt eine isotrope, zumindest aber mafig anisotrope
Warmeleitfahigkeit vor.

Vorzugsweise kann der Verbundwerkstoff eine Dichte von gréRer 80%, bevorzugt

von gréfier 90 %, besonders bevorzugt von grofler als 95 % aufweisen.

Ein Verbundwerkstoff gemaf der vorliegenden Erfindung kann beispielsweise auf
einem Matrix Metall und/oder einer Matrix Legierung, und einem auf Kohlenstoff
basierenden Fullstoff basieren, wobei der Fullstoff in der Matrix teilweise
netzwerkartig vorliegt. Der Fullstoff wird vorteilhaft Gber einen Zwischenstoff CNX-Y-
AB hergestellt. Die netzwerkartige, auf Kohlenstoff basierende Struktur kann aus den
Ausgangsstoffen Kohlenstoff Nanofasern CNF und/oder Kohlenstoff Nanoréhrchen
CNT mit verschiedenen Strukturen Y und/oder weiteren kohlenstoffbasierten
Materialien bestehen, die in weiterer Folge zu einem Zwischenstoff in Form von
Papier, Filz oder 3-D-Netzwerk weiterverarbeitet werden und anschlieftend mit dem
Matrix Metall oder der Matrix Legierung infiltriert werden. Der auf Kohlenstoff
basierende FUllstoff liegt wenigstens teilweise im Matrix Metall beziehungsweise in
der Matrix Legierung als netzwerkartige Struktur vor, vorteilhaft mit einem Anteil von
10 bis 80 Volumenprozent, wobei davon zwischen 0 bis 5 Volumenprozent in nicht
faserartiger Struktur vorliegen kénnen (zum Beispiel als amorpher Kohlenstoff). Der
Rest ist dann das Matrix Metall beziehungsweise die Matrix Legierung, sowie
gegebenenfalls etwaige Reaktionsprodukte zwischen Matrix Metall/Legierung und
dem Kohlenstoff basierenden Fullstoff. Die Reaktionsprodukte mit dem Fullstoff
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liegen dabei maximal mit einem Anteil von 10 Volumenprozent vor,
Reaktionsprodukte mit der Atmosphare (z.B. Oxide) liegen mit maximal 10 vol% vor.
Die CNT beziehungsweise CNF konnen in verschiedenen Strukturen Y vorliegen. Die
CNX kénnen mit Oberflachenmodifikationen A und/oder Beschichtungen B versehen
sein. Als Matrix Metall kann Cu, Ni, Ag, Au, Mg, Co und Al verwendet werden, und
bei Anwendung von Legierungen dieser Metalle kbnnen diese zumindest aus 80
Gewichtsprozent des Metalls zusammengesetzt sein. Als Legierungselemente
kommen vorteilhaft Legierungselemente zur Anwendung, die entweder den
Schmelzpunkt des Metalls erniedrigen und/oder benetzungsfordernd mit dem auf
Kohlenstoff basierenden Fullstoff agieren (in dem sie beispielsweise ein Karbid mit
der Oberflache des CNX-Y/CNX-Y-AB bilden).

Gemalf einem dritten Aspekt der Erfindung wird ein VerbundwerkstofftkGrper

bereitgestellt, der auf unterschiedliche Weise ausgebildet sein kann.

Gemal einer vorteilhaften Ausfuhrungsform kann vorgesehen sein, dass der
Verbundwerkstoff in einer einzigen Schicht zwischen zwei metallhaltigen
Matrixwerkstoff enthaltenden Restschichten vorliegt. Bei den Restschichten handelt
es sich insbesondere um Restschichten von einer Ursprungsschicht Matrixmetall,
von welcher der Uberwiegende Teil in den kohlenstoffhaltigen Zwischenstoff
diffundiert ist.

Gemalf der vorliegenden Erfindung soll bevorzugt ein Werkstoff mit annahernd

isotroper Warmeleitfahigkeit bereitgestellt werden.

Gemal einer anderen bevorzugten Ausfihrungsform kann vorgesehen sein, dass
der Verbundwerkstoff in zwei Schichten vorliegt, zwischen denen eine metallhaltigen

Matrixwerkstoff enthaltende Restschicht angeordnet ist.

Bezlglich der Ausgestaltung, Zusammensetzung und Funktionsweise des

Verbundwerkstoffkorpers wird zunachst auf die vorstehenden Ausfihrungen zum
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erfindungsgemafien Verfahren und zum erfindungsgemafien Verbundwerkstoff

vollinhaltlich Bezug genommen und verwiesen.

Gemalf einem vierten Aspekt der Erfindung wird ein Verbundkorper bereitgestellt,
enthaltend einen wie vorstehend beschriebenen erfindungsgemalen
Verbundwerkstoff, wobei der Verbundwerkstoff in drei oder mehr Gbereinander
gestapelten Schichten vorliegt. Bezuglich der Ausgestaltung, Zusammensetzung und
Funktionsweise des Verbundkdrpers wird zunachst auf die vorstehenden
Ausfuhrungen zum erfindungsgemafien Verfahren und zum erfindungsgemafen

Verbundwerkstoff vollinhaltlich Bezug genommen und verwiesen.

Vorteilhaft ist vorgesehen, dass der Verbundkdrper in der alternierenden Folge von
zwei Metallfolienschichten abgeschlossen wird/ist, die aber genau wie die inneren
Schichten den prozesswesentlichen Anderungen in Struktur und Dicke unterliegen

und nur noch als Restschichten vorliegen.

Vorteilhaft kbnnen die Schichten Verbundwerkstoff, wie weiter oben schon erlautert
wurde, jeweils voneinander durch eine dinne Restschicht (nicht infiltrierten)

metallhaltigen Matrixwerkstoffs beabstandet sein.

Die erfindungsgemafen Verbundwerkstoffkorper eignen sich insbesondere fur die
Montage, zur elektrischen Kontaktierung und Warmeableitung von
Halbleiterbauelementen, zu denen Hochleistungstransistoren, beispielsweise
MOSFETs (Metal Oxide Semiconductor Field Effect Transistor) und IGBTs (Insulated
Gate Bipolar Transistor), Hochleistungsthyristoren, beispielsweise SCRs (Silicon-
Controlled Rectifier), GTOs (Gate Turn-Off thyristor) und IGCTs (Integrated Gate-

Commutated Thyristor), sowie Halbleiterlaser zahlen.

Nachfolgend wird die Erfindung anhand von Ausfuhrungsbeispielen naher erlautert.

Dazu veranschaulichen anhand von Querschnittsdarstellungen
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die Herstellung eines Verbundwerkstoffkdrpers nach dem Stand
der Technik;

eine erste Variante eines ersten Ausfuhrungsbeispieles fur ein
erfindungsgemales Verfahren zur Herstellung des
erfindungsgemafien Verbundwerkstoffs;

eine zweite Variante des ersten Ausflhrungsbeispieles fur ein
erfindungsgemales Verfahren zur Herstellung des
erfindungsgemafien Verbundwerkstoffs;

eine erste bevorzugte Weiterbildung der zweiten Variante des
ersten Ausflhrungsbeispieles fur ein erfindungsgemafes
Verfahren zur Herstellung des erfindungsgemafien
Verbundwerkstoffs;

eine zweite bevorzugte Weiterbildung der zweiten Variante des
ersten Ausflhrungsbeispieles fur ein erfindungsgemalfes
Verfahren zur Herstellung des erfindungsgemafien
Verbundwerkstoffs;

eine erste Variante eines zweiten Ausfihrungsbeispieles fur ein
erfindungsgemales Verfahren zur Herstellung des
erfindungsgemafien Verbundwerkstoffs;

eine zweite Variante eines zweiten Ausflhrungsbeispieles fur ein
erfindungsgemalies Verfahren zur Herstellung des
erfindungsgemafien Verbundwerkstoffs;

eine erste Variante eines dritten Ausfuhrungsbeispieles fur ein
erfindungsgemales Verfahren zur Herstellung des
erfindungsgemalfien Verbundwerkstoffs; und

eine zweite Variante eines dritten Ausfuhrungsbeispieles fur ein
erfindungsgemales Verfahren zur Herstellung des
erfindungsgemafien Verbundwerkstoffs.
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Ausfilhrungsbeispiel 1

Zur Herstellung des erfindungsgemafien Verbundwerkstoffes werden in einem ersten
Verfahrensschritt ein 100pm dinner, aus Filtration einer Dispersion entstandenen
.papierartiger kohlenstoffhaltiger (bevorzugt CNT- / CNF-basierter) Zwischenstoff
10, sowie eine erste 50um dinne Kupferfolie 21 und eine zweite 50um dinne
Kupferfolie 22 bereitgestellt (Fig. 2a). Der Zwischenstoff 10 kann dabei
beispielsweise mittels eines Beschichtungsverfahren aus der Gasphase (Chemical
Vapor Deposition) hergestellt und mit Chrom beschichtet werden. In einem zweiten
Verfahrensschritt wird der Zwischenstoff 10 zwischen die beiden Kupferfolien 21 und
22 gebracht und mit beiden Kupferfolien auf einander gegenuberliegenden Seiten in
Kontakt gebracht (Fig. 2b).

Anschlief3end wird der so gebildete Stapel 50 mit Warme und Druck beaufschlagt.
Dazu wird der Stapel in eine geeignete Graphitform mit einer Kavitat eingelegt, ein
Stempel aufgesetzt und der Stapel in einer HeilRpresse unter Wasserstoff bei einer
Heizrate von 50 K/min bis auf eine Temperatur von 1150°C hoch geheizt. Nach
Erreichen dieser Temperatur wird der Stapel mit einem mechanischen Druck von 20
MPa beaufschlagt wobei die Kupferfolien 21 und 22 aufschmelzen und das flissige
Kupfer von dem Zwischenstoff 10 wenigstens teilweise aufgenommen wird. Bei
diesem Infiltrationsprozess werden im wesentlichen alle Freirdume des
Zwischenstoffs 10 mit flissigem Kupfer belegt. Der Stapel wird fir 10 Minuten bei der
Maximaltemperatur gehalten, ebenso bleibt dabei der mechanische Druck aufrecht.
Die Abkuhlung erfolgt mit einer Kihlrate von etwa 20 K/Min.

Nach dem Abkuhlen und Erstarren des flUssigen Kupfers liegt ein Kohlenstoff-
Kupfer-Verbundwerkstoff-Schicht 30 von 100um in einer etwa 120um ddnnen,
folienformigen Verbundwerkstoffkorper 60 vor, der auf einer ersten Seite der
Verbundwerkstoff-Schicht 30 eine erste 5 um dinne Restschicht 40 Kupfer tragt und
auf einer zweiten, der ersten Seite gegenuberliegenden, Seite der Verbundwerkstoff-
Schicht 30 eine zweite 5 um dinne Restschicht Kupfer tragt (Fig. 2c). Die
Restschichten resultieren aus der Forderung, den Zwischenstoff 10 vollstandig zu
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infiltrieren und keine nennenswerte Restporositat im gebildeten Verbundwerkstoff
zuzulassen, weshalb mit einem MaterialUberschuss an Kupfer gearbeitet wird. Ein
geringer Anteil des Kupfers findet sich nach der Infiltration im Spalt zwischen der

Graphitform und dem Stempel.

In einer zweiten Variante dieses Ausfuhrungsbeispiels werden Zwischenstoff 10 und
Kupferfolien 20 alternierend gestapelt (Fig. 3a). Den duflieren Abschluss des Stapels
51 in Stapelrichtung bilden auf einer ersten Seite des Stapels eine Kupferfolie 21 und
auf der der ersten Seite gegenlberliegenden zweiten Seite des Stapels eine
Kupferfolie 22. Der Stapel 51 wird der ersten Variante vergleichbaren Bedingungen
zur Infiltration des Zwischenstoffs 10 mit dem verflissigten Kupfer der Kupferfolien
20, 21 und 22 unterworfen, wobei unter Abkuhlung ein Verbundkorper 61 mit
Verbundwerkstoff-Schichten 30 von 100um Dicke, zwischen denen 10um dinne
Kupferschichten 40 nicht infiltrierten Kupferfolienmaterials liegen, geschaffen wird
(Fig. 3b). Die beiden aufieren Seiten des Verbundkorpers weisen Kupferschichten 41
und 42 von 50um Dicke auf, die daraus resultieren, dass die duf3eren Kupferfolien 20

nur in eine Richtung den Zwischenstoff 10 infiltrieren kdnnen.

In einer ersten bevorzugten Weiterbildung der zweiten Variante des ersten
Ausfuhrungsbeispieles wird nach Abschluss des Infiltrationsprozesses der Druck auf
den Stapel — vorzugsweise uniaxial in Stapelrichtung — erhéht, wodurch die nicht
infiltrierten flissigen Restbestandteile der Kupferschichten 20, 21 und 22 seitlich aus
dem Stapel austreten. Dieser Materialaustritt 43 fUllt den Spalt zwischen Graphit und
Stempel und erstarrt bei Abkuhlung zusammen mit dem infiltrierten Material (Fig. 3c).
Bei diesem Herstellungsverfahren verschwindet das Matrixmetall weitgehend aus der
Schnittstelle zwischen den Verbundwerkstoff-Schichten 30, wobei die

Verbundwerkstoff-Schichten 30 allerdings noch einzeln als solche zu erkennen sind.

In einer zweiten bevorzugten Weiterbildung der zweiten Variante des ersten
Ausflhrungsbeispieles wird nach Abschluss des Infiltrationsprozesses der Druck auf
den Stapel vorzugsweise uniaxial in Stapelrichtung Gber den Druck bei der ersten
bevorzugten Weiterbildung erhdht, wodurch nicht nur die nicht infiltrierten flissigen
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Restbestandteile der Kupferschichten 20 aus dem Stapel herausgedrickt werden
sondern auch die infiltrierten Zwischenstoffe 10 oberflachlich derart in Kontakt
kommen, vorzugsweise sogar ineinander greifen, dass die infiltrierten Zwischenstoffe
10 nach Abkuhlung und Verfestigung des infiltrierten Metalls nicht mehr als von
einander getrennte Verbundwerkstoff-Schichten 30 erkennbar sind, sondern — wie in
Fig. 3d dargestellt — einen im wesentlichen einheitlichen Verbundwerkstoffbereich 35
bilden.

Ausfilhrungsbeispiel 2

Ein 150um dunnes Papier 10 (Fig. 4a), bestehend aus Kohlenstoffnanofasern, wird
unter Vakuum allseitig durch physikalische oder — weniger bevorzugt — chemische
Abscheidung aus der Dampfphase mit einer Aluminium-Silizium Legierung
beschichtet, und zwar solange, bis sich auf der jeweiligen Seite sowie auf den
Seitenkanten/ -flachen des Papiers eine geschlossene Aluminiumschicht 23 auf dem
Papier ausbildet (Fig. 4b). Verbleibende Hohlraume im Papier bleiben gegenlber
naturlichen Umgebungsbedingungen abgeschlossen. Somit kann das
Aluminiumbeschichtete Papier 52 in ein flissiges Medium gebracht werden, ohne
dass das flissige Medium in das Papier beziehungsweise seine Hohlraume
eindringt. In diesem flissigen Medium wird eine feldinduzierte — vorzugsweise eine
elektrolytische oder elektrophoretische — Abscheidung von Aluminium auf dem
aluminiumbeschichteten Papier 52 durchgeflhrt, und zwar solange, bis die
feldinduziert abgeschiedene Aluminiumschicht 24 des so geformten Schichtkorpers
53 eine Dicke von 50um besitzt (Fig. 4c).

In einer ersten Variante des zweiten Ausflhrungsbeispieles wird der Schichtkorper
53 mit Warme und Druck beaufschlagt. Dazu wird der Schichtkdrper in eine mit
Bornitrid beschlichtete Graphitform gelegt und in einer Heil3presse unter Argon auf
eine Temperatur von 720°C mit einer Heizrate von 20 K/min hochgeheizt. Nach
Erreichen der Temperatur wird ein mechanischer Druck von 10 MPa innerhalb von 5
Minuten aufgebracht. Danach wird die Probe mit 10 K/min abgekuhlt. Durch diesen
Prozess wird das Papier infiltriert, wobei das Aluminium der Metallisierungen 23 und
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24 zusammen mit den benetzungsforderlichen Metallen von dem Papier 10
wenigstens teilweise aufgenommen wird. Bei diesem Infiltrationsprozess werden im
wesentlichen alle Freiraume des Papiers 10 mit flissigem Aluminium belegt.

Nach dem Abkuhlen und Erstarren des flissigen Aluminiums liegt ein Kohlenstoff-
Aluminium-Verbundwerkstoff-Schicht 30 von 150um Dicke in einer etwa 170um
dinnen, folienformigen Verbundwerkstoffkdrper 64 vor, in dem die Verbundwerkstoff-
Schicht 30 allseitig von einer Hulle 44 nicht infiltrierten Aluminiums umschlossen ist
(Fig. 4d).

In einer zweiten Variante des zweiten Ausfuhrungsbeispieles werden mehrere
Schichtkorper 53 Ubereinander unter Ausbildung eines Stapels 54 (Fig. 5a) gestapelt
und anschliefdend mit Warme und Druck beaufschlagt wie in der ersten Variante
ausgefuhrt. Unter diesen Bedingungen wird das Papier infiltriert, wobei das
Aluminium der Metallisierungen 23 und 24 zusammen mit den
benetzungsforderlichen Metallen von den Papieren 10 wenigstens teilweise
aufgenommen wird. Bei diesem Infiltrationsprozess werden im wesentlichen alle

Freiraume der Papiere 10 mit flissigem Aluminium belegt.

Nach dem Abkuhlen und Erstarren des flissigen Aluminiums liegen mehrere
Kohlenstoff-Aluminium-Verbundwerkstoff-Schichten 30 von 150um Dicke in einem
Verbundkorper 65 vor, die voneinander durch Restschichten nicht infiltrierten
Aluminiums beabstandet und allseitig von einer Hulle 44 nicht infiltrierten Aluminiums

umschlossen sind (Fig. 5b).

Analog der bevorzugten Weiterbildungen der zweiten Variante des vorangegangenen
ersten Ausfuhrungsbeispieles kann auch in bevorzugten Weiterbildungen der zweiten
Variante des vorliegenden zweiten Ausfuhrungsbeispieles der Druck bei Ende der
vollstandigen Infiltration der Papiere 10 so erhdht werden, dass im wesentlichen
keine Restbestandteile nicht infiltrierten Aluminiums mehr zwischen den infiltrierten
Aluminiumschichten vorliegen, sondern diese aus dem Stapel der
Verbundwerkstoffschichten 30 heraus in die den Verbundwerkstoffschichtenstapel

beziehungsweise in den Spalt zwischen Graphitform und Stempel gedrickt werden.
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Ausfuhrungsbeispiel 3

Eine 50 ym dlnne Silberfolie 20 (Fig. 6a) wird in einem Bad elektrophoretisch an
zwei einander gegenuberliegenden Seiten mit Kohlenstoffnanoréhrchen beschichtet,
die nach Beendigung des Beschichtungsprozesses als zwei Schichten 11 und 12 von
25 pym Dicke eines kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffes beiderseits an der Silberfolie
haften und mit dieser einen Schichtkérper 55 bilden (Fig. 6b).

In einer ersten Variante des dritten Ausfuhrungsbeispieles wird der Schichtkérper 55
mit Warme und Druck beaufschlagt. Dazu wird der Schichtkorper in eine Graphitform
eingelegt, ein Stempel aus Graphit aufgesetzt und in einer Heildpresse bei 50 K/min
Heizrate auf 1030°C hochgeheizt. Nach Erreichen der Temperatur wird ein
mechanischer Druck von 5 MPa innerhalb von 10 Minuten aufgebracht. Nach
Erreichen der Maximaltemperatur erfolgt die Abkuhlung des Schichtkorpers bei einer
Klhlrate von 10 K/min. Durch diesen Prozess wird der Schichtkorper infiltriert, wobei
das flussige Silber der Silberfolie 20 zumindest teilweise von den
Kohlenstoffnanoréhrchenschichten 11 und 12 aufgesogen wird. Bei diesem
Infiltrationsprozess werden im wesentlichen alle Freiraume der Schichten 11 und 12

mit flissigem Silber belegt.

Nach dem Abkuhlen und Erstarren des flissigen Silbers liegen zwei voneinander
durch eine etwa 5 um dinne Restschicht 40 nicht infiltrierten Silbers beabstandete
Kohlenstoff-Silber-Verbundwerkstoff-Schichten 31 und 32 von etwa 25um Dicke in
einem etwa 55 pym dunnen, folienformigen Verbundwerkstoffkorper 66 vor (Fig. 6¢).

In einer zweiten Variante des dritten Ausflhrungsbeispieles werden mehrere
Schichtkorper 55 Ubereinander unter Ausbildung eines Stapels 56 (Fig. 5a) gestapelt,
wobei Schichten 11 und 12 zweier benachbarter Schichtkdrper 55 teilweise
ineinander greifen (Fig. 7a). AnschlieRend wird der Stapel 56 mit Warme und Druck
beaufschlagt. In dieser Variante wird ein mechanischer Druck von 20 MPa
angewendet, wodurch das flussige Silber der Silberfolien 20 zumindest teilweise von



10

15

WO 2009/056544 PCT/EP2008/064609

34

den Kohlenstoffnanoréhrchenschichten 11 und 12 aufgesogen wird. Bei diesem
Infiltrationsprozess werden im wesentlichen alle Freiraume der Schichten 11 und 12

mit flissigem Silber belegt.

Nach dem Abkuhlen und Erstarren des flussigen Silbers liegen voneinander durch
etwa 5 pm dunne Restschichten 40 nicht infiltrierten Silbers beabstandete innere
Kohlenstoff-Silber-Verbundwerkstoff-Schichten 30 von etwa 40 um Dicke zwischen
zwei aulReren Kohlenstoff-Silber-Verbundwerkstoff-Schichten 31 und 32 von etwa 25

pMm Dicke in einem Verbundkorper 67 vor.

Auch in dieser Variante des dritten Ausfihrungsbeispieles kbnnen in bevorzugten
Weiterbildungen die Restschichten Silber im flissigen Zustand aus dem Stapel von
Verbundwerkstoffschichten 30, 31 und 32 herausgepresst, werden, was die Bildung
eines einheitlichen Verbundwerkstoffbereiches im Verbundkorper begunstigt.
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Bezugszeichenliste

10

11

12

15

20

21

22

23

24

30

31

32

35

40

41

Schicht mit kohlenstoffhaltigem Zwischenstoff, vorgesehen die Positionierung
zwischen zwei Schichten 20

erste aulere Schicht mit kohlenstofthaltigem Zwischenstoff in einseitiger
Nachbarschaft einer Schicht 20

zweite aulRere Schicht mit kohlenstoffhaltigem Zwischenstoff in einseitiger
Nachbarschaft einer Schicht 20

gesinterte kohlenstoffhaltige Schicht

metallhaltige Matrixschicht, angeordnet zwischen zwei Schichten 10

erste aullere metallhaltige Matrixschicht in einseitiger Nachbarschaft einer
Schicht 10

zweite aullere metallhaltige Matrixschicht in einseitiger Nachbarschaft einer
Schicht 10

aus der Dampfphase abgeschiedene Metallisierung

feldinduziert in flussigem Medium abgeschiedene Metallisierung
Verbundwerkstoffschicht, hervorgegangen aus einer mit Matrixmaterial
beidseitig infiltrierten Schicht 10

erste Randverbundwerkstoffschicht, hervorgegangen aus einer mit
Matrixmaterial einseitig infiltrierten Schicht 10

zweite Randverbundwerkstoffschicht, hervorgegangen aus einer mit
Matrixmaterial einseitig infiltrierten Schicht 10

Verbundwerkstoffbereich, hervorgegangen aus mehreren, einander
benachbarten, mit Matrixmaterial infiltrierten Schichten 10

Restschicht nicht infiltrierten Matrixschichtmaterials, angeordnet zwischen
zwei Verbundwerkstoffschichten 30

erste aullere Restschicht nicht infiltrierten Matrixschichtmaterials in einseitiger
Nachbarschaft einer Verbundwerkstoffschicht 30 oder eines
Verbundwerkstoffbereiches 35
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42

43

44

50
51

52

53

54
95

56
59
60
61
62
63
64
65
66
67
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zweite aulRere Restschicht nicht infiltrierten Matrixschichtmaterials in
einseitiger Nachbarschatft einer Verbundwerkstoffschicht 30 oder eines
Verbundwerkstoffbereiches 35

Materialaustritt, entstanden durch das Herausdrlcken nicht infiltrierten
Matrixschichtmaterials aus dem Bereich zwischen zwei infiltrierten Schichten
10

Hulle nicht infiltrierten Matrixschichtmaterials, die Verbundwerkstoffschicht/
Verbundwerkstoffschichten 30 oder Verbundwerkstoffbereich 35 allseitig
umschlielend

Stapel aus Schicht 10 zwischen zwei Schichten 21 und 22

Stapel aus mehreren abwechselnd angeordneten Schichten 10 und 20
beziehungsweise 21 und 22

Schichtkorper aus Schicht 10 und auf dieser aufgedampften Metallisierung
23

Schichtkorper aus Verbundwerkstoffkorper 52 und feldinduziert in flissigem
Medium auf diesem abgeschiedenem Metallisierung 24

Stapel aus mehreren Schichtkérpern 53

Schichtkorper aus Schicht 20 und auf dieser abgeschiedenen
kohlentstoffhaltigen Schichten 11 und 12

Stapel aus mehreren Schichtkérpern 55

Sinterkorper, bestehend aus Schichten 15 und 20
Verbundwerkstoffkorper, hergestellt aus Stapel 50

Verbundkérper, hergestellt aus Stapel 51

Verbundkérper, hergestellt aus Stapel 51

Verbundkérper, hergestellt aus Stapel 51

Verbundwerkstoffkorper, hergestellt aus Schichtkorper 53

Verbundkérper, hergestellt aus Stapel 54

Verbundwerkstoffkorper, hergestellt aus Schichtkorper 55

Verbundkérper, hergestellt aus Stapel 56
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Patentanspiiche

1.

Verfahren zur Herstellung eines Verbundwerkstoffs oder
Verbundwerkstoffkdrpers oder Verbundkorpers, bestehend aus einem
kohlenstoffhaltigen Material, insbesondere einem Kohlenstoffnanomaterial, und
einem metallischen Material, gekennzeichnet durch folgende Schritte:

a) Herstellen eines Schichtstapels aus zwei oder mehr Schichten, wobei
wenigstens eine der Schichten in Form eines kohlenstoffhaltigen
Zwischenstoffs ausgebildet ist und wobei wenigstens eine Schicht in Form
einer metallhaltigen Matrixschicht ausgebildet ist;

b) Aufheizen des Schichtstapels auf eine bestimmte Prozesstemperatur, bei der
die Matrixschicht aufgeschmolzen wird;

c) Vollstandiges Infiltrieren des Zwischenstoffs mit aufgeschmolzenem
Matrixmaterial; und

d) Abkuhlen des entstandenen Verbundwerkstoffs oder Verbundwerkstoftkorpers
oder Verbundkdrpers.

. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der Schichtstapel aus

mehr als zwei Schichten hergestellt wird, wobei die Schichten in Form eines
kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffs und in Form einer metallhaltigen Matrix
alternierend gestapelt werden.

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass die
Schicht(en) in Form eines kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffs aus wenigstens
einem kohlenstoffhaltigen Ausgangsstoff, insbesondere aus wenigstens einem
aus einem Kohlenstoffnanomaterial bestehenden Ausgangsstoff, hergestellt

wird/werden.

. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass die

Schicht(en) in Form eines kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffs als
zusammenhangende Netzwerkstruktur ausgebildet ist/sind.
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. Verfahren nach einem der Ansprtche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass die

wenigstens eine Schicht in Form eines kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffs
und/oder die wenigstens eine Schicht in Form einer metallhaltigen Matrix
und/oder der kohlenstoffhaltige Ausgangsstoff bei ihrer Herstellung und/oder bei
der Herstellung des Schichtstapels und/oder vor dem Aufheizen des
Schichtstapels auf die Prozesstemperatur mit einem benetzungsfordernden

Material versehen werden.

. Verfahren nach einem der Ansprtche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass die

wenigstens eine Schicht in Form eines kohlenstoffhaltigen Zwischenstoffs
und/oder die wenigstens eine Schicht in Form einer metallhaltigen Matrix eine
Schichtdicke im Bereich von 10um bis 500um, bevorzugt 25um bis 250um,
besonders bevorzugt 50um bis 150um aufweist/aufweisen.

. Verfahren nach einem der Anspriche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass die

Schichtstruktur der Schichten des Schichtenstapels fur einen definierten Zeitraum
vollstandigen Aufschmelzens erhalten bleibt.

. Verbundwerkstoff, aufweisend einen kohlenstoffhaltigen Fullstoff, der

insbesondere aus einem Kohlenstoffnanomaterial gebildet ist, wobei der
Verbundwerkstoff von dem kohlenstoffhaltigen Fullstoff durchsetzt ist, und
weiterhin aufweisend einen metallhaltigen Matrixwerkstoff, der aus wenigstens
einem reinen Metall oder wenigstens einer Metalllegierung gebildet ist, wobei der
metallhaltige Matrixwerkstoff vollstandig im Fullstoff infiltriert ist.

. Verbundwerkstoff nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, dass der

kohlenstoffhaltige Fullstoff und/oder der metallhaltige Matrixwerkstoff ein
benetzungsférderndes Material aufweist/aufweisen.
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10.Verbundwerkstoff nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass das
benetzungsférdernde Material derart ausgebildet ist, dass es mit dem Kohlenstoff
reagiert oder reagieren kann und dass die Reaktionsprodukte mit bis zu 10

Volumenprozent im Verbundwerkstoff vorliegen.

11.Verbundwerkstoff nach Anspruch 9 oder 10, dadurch gekennzeichnet, dass das
benetzungsfordernde Material ein Refraktarmetall, Silizium und/ oder Bor
aufweist.

12.Verbundwerkstoff nach einem der Anspriche 8 bis 11, dadurch gekennzeichnet,
dass dieser in zumindest einer Raumrichtung einen thermischen
Ausdehnungskoeffizienten kleiner/gleich 12 ppm/K, vorzugsweise im Bereich von
6 bis 8 ppm/K aufweist.

13.Verbundwerkstoff nach einem der Anspruche 8 bis 12, dadurch gekennzeichnet,
dass dieser in zumindest einer Raumrichtung eine thermische Leitfahigkeit von
grofder/gleich 300 W/mK, bevorzugt von groRer/gleich 400 W/mK, besonders
bevorzugt von groRer/gleich 500 W/mK aufweist.

14.Verbundwerkstoff nach einem der Anspriiche 8 bis 13, dadurch gekennzeichnet,
dass der Verbundwerkstoff eine Dichte von gréfier 80%, bevorzugt von gréker
90%, besonders bevorzugt von grofker als 95% aufweist.

15.Verbundwerkstoffkorper, enthaltend einen Verbundwerkstoff nach einem der
Anspruche 8 bis 14, wobei der Verbundwerkstoff in einer einzigen Schicht
zwischen zwei metallhaltigen Matrixwerkstoff enthaltenden Restschichten vorliegt,
oder wobei der Verbundwerkstoff in zwei Schichten vorliegt zwischen denen eine
metallhaltigen Matrixwerkstoff enthaltende Restschicht angeordnet ist.

16.Verbundkérper, enthaltend einen Verbundwerkstoff nach einem der Ansprtche 8
bis 14, wobei der Verbundwerkstoff in drei oder mehr Gbereinander gestapelten
Schichten vorliegt.
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17.Verbundkérper, nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, dass die Schichten

Verbundwerkstoff jeweils voneinander durch eine metallhaltigen Matrixwerkstoff
enthaltende dinne Restschicht beabstandet sind.
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Fig. 2a

Fig. 2b

Fig. 2¢
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Fig. 3c
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Fig. 4a

Fig. 4b

Fig. 4c

Fig. 4d
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Fig. 7a

Fig. 7b
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