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Zusammenfassung

Triebkraft fiir die Entwicklung von komplexen Komponenten wie der Hochtemperatur-
brennstoffzelle oder Membransystemen zur Separierung von Gasen ist das umweltpolitische
Ziel der Begrenzung der Klimaerwdrmung. Dies soll durch eine effizientere Energie-

gewinnung sowie reduzierte Treibhausgasemissionen erreicht werden.

Als Funktionstriger dienen in diesen Anwendungen hiufig diinne, ionen- bzw. gemischt
ionen- und elektronenleitende Keramiken, die mit metallischen Grundstrukturen verbunden
sind, um die mechanische Stabilitdt der Systeme zu gewédhren. Wahrend des Einsatzes sind
diese Verbunde hiufig oxidierenden Atmosphiren bei Temperaturen von T >800°C
ausgesetzt. Eine Moglichkeit, solche oxidationsbestindigen Verbindungen aus Keramiken

und Metallen herzustellen, bietet das zu den Lotverfahren zihlende Reactive Air Brazing.

Bei der Herstellung von Keramik-Metall-Verbunden durch Reactive Air Brazing bildet sich an
der Grenzfliche zum metallischen Fiigepartner eine teils ausgeprigte Schicht aus Mischoxiden
aus. Wihrend des Einsatzes bei hohen Temperaturen kann diese Oxidschicht weiter wachsen
und durch ihre geringe Zahigkeit die Festigkeit des Lotverbundes reduzieren. Zusitzlich
weisen die Lotndhte nach dem Reactive Air Brazing teils einen hohen Porenanteil auf, durch

den die Gasdichtigkeit der Verbunde reduziert werden kann.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden sowohl die Entstehung der Poren in den Létnéhten als auch
die Alterungsvorgéinge der mittels Reactive Air Brazing gefiigten Létverbunde untersucht. Die
Porenentstehung konnte vor allem auf das Verdampfen organischer Bestandteile des Binders
der Lotpaste zuriickgefithrt werden. Durch ein Anpassen der Lotapplikation und des

Lotprozesses konnte die Porositit der Lotnahte deutlich reduziert werden.

Alle Lotverbunde zeigten ein deutliches Alterungsverhalten bei den fiir die Hochtemperatur-
brennstoffzelle bzw. Membransysteme zur Gasseparierung typischen Einsatzbedingungen.
Beobachtet werden konnten vor allem deutliche Verianderungen von Schichtdicke
und -morphologie sowie der chemischen Zusammensetzung der Mischoxidschichten.
Zusitzlich kam es zur Bildung und teilweise einem starken Wachstum neuer Phasen. Der
Einsatz des Lotes Ag4Cu4Ni erscheint aufgrund von diinneren und chemisch stabileren
Mischoxidschichten als giinstig fiir die Hochtemperaturanwendungen. Ein weiterer Ansatz
fiir eine Begrenzung der Bildung bzw. des Wachstums der Mischoxidschichten konnte die
Reduktion der Sauerstoffzufuhr durch eine &duflere Beschichtung des Verbundes als

Diffusionsbarriere sein.



Abstract

The driving force for the development of complex components such as solid oxide fuel cells or
membrane systems for gas separation is the eco-political goal of limiting the global warming.
In order to reach this goal, the efficiency of components for energy generation has to be

increased while decreasing the emission of greenhouse gases.

Ceramic ion or mixed ion-electron conductors are often the functional part of these
components. Since they are typically used in form of thin layers, they have to be joined to
metallic structures to ensure the mechanical stability of the component. During operation, the
joints have to withstand oxidizing atmosphere at temperatures of T > 800 °C. Reactive air

brazing can be used to produce these oxidation-resistant joints.

After reactive air brazing of ceramic-metal joints, a distinct layer of mixed oxides can be
observed at the interface of the metallic joining partner. During the operation at high
temperatures, this oxide layer grows and changes. The result of this growth is a decrease of the
strength of the joint due to the low ductility of the formed mixed oxides. Additionally, a high

porosity can be observed in the brazed joints that can reduce their impermeability to gas.

The analysis of the pore development in the reactive air brazed joints as well as the changes in
the microstructure of the joints during aging at operation conditions was in the scope of this
work. The formation of the porosity could be attributed to the evaporation of organic
components of the brazing paste binders. A reduction of the porosity could be achieved by

adjusting the application of the filler metal and the brazing process.

All joints showed notable aging processes at the operation conditions typical for solid oxide
fuel cells and membrane systems for gas separation. Especially, changes of the layer thickness
and morphology as well as of the chemical composition occurred. Additionally, the formation
and growth of new phases was observed. The use of the filler metal Ag4Cu4Ni seems to be
promising for the high temperature applications as the layer of mixed oxide layers at the steel
interface is thinner and chemically more stable than with the other filler metals. An additional
approach for limiting the formation and growth of the layer of mixed oxides could be the
reduction of oxygen availability by applying a coating on the outside of the brazed joint as a

diffusion barrier.
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