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Summary

Ceramics are versatile materials that are positively known for their thermal and chemical
stability, hardness, and wear and corrosion resistance. In structural applications, however, they
are mostly known for being unreliable due to a low fracture toughness. Ceramic laminated
composites (CLCs) have been developed to improve these aspects of structural ceramic
materials. Using co-sintering, tape-cast layers of different materials are combined to obtain
highly reliable composites that can be tailored to their prospective application. These layers
exhibit anisotropic shrinkage during sintering, due to alignment of non-spherical particles during
tape-casting. Thermal expansion mismatch and sintering shrinkage differentials between the
individual layers leads to residual stresses during firing. In turn, these may result in warping,
delamination, or fracture during laminate manufacturing. In this work, a Shinagawa-based
viscous sintering model is modified to accommodate anisotropic sintering as a means to predict
deformation and residual stresses in co-sintered CLCs with ALO3; and MgALOy layers using
numerical simulation. Different particle size distributions were used to produce tapes with axial
shrinkages ranging between 6.9 - 20.4% and anisotropic shrinkage ranging between 0.1 - 3.7%.
Input parameters for the model are determined using viscosimetry and optical dilatometry
experiments conducted on individual layers and laminated samples. Furthermore, the particle
orientation and orientation degree are characterized using SEM imaging and considered in the
model. Validation of the model is based on cutvature experiments on bilayer materials after
sintering and 7z-situ on co-sintered bilayers using optical dilatometry. Furthermore, residual
stress measurements are conducted on symmetric trilayers materials with varied materials, layer
thickness, and process parameters using synchrotron radiation. The proposed model can
accurately predict anisotropic shrinkage in materials with average grain sizes up to 1 um. It loses
prediction accuracy when the average particle size exceeds 5 um which is caused by several
numerically derived parameters not being valid for larger particle sizes. The deformation of
bilayer laminates after sintering corresponds reasonably well with experiments, as well as the
general behavior of the model in response to different processing parameters, such as sintering
temperature, heating rate, and sintering time. Simulation of the residual stress distribution
corresponds reasonably well with experiments. The stress magnitude is shown to be lower than
that in experiments despite qualitative trends being predicted well. The interaction between
layers in bi- and trilayer laminates is simulated well qualitatively for a large amount of layup
permutations. This enables the user to evaluate the effects of differently stacked CLCs with
relative ease. The necessary amount of experimentally determined parameters and the amount
of numerically derived parameters were reduced to a minimum, which simplifies practical
implementation of the model. For practical applications of ceramic laminated composites, the
tindings of the experiments show that it is highly plausible that the residual stresses in CLCs can

be controlled by strategically selecting the involved materials based on their sintering shrinkage
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behavior. Residual stresses could be varied approximately between -200 — +200 MPa. The
joining method (adhesive, adhesive with ceramic filler, or thermal compression) used for
individual layers can be used to further increase or mitigate the residual stresses. This will
expectedly have a significant influence in the development of damage tolerant CLCs, as the

residual stress state can be employed to control damage mechanisms in complex laminates.
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Kurzfassung

Keramische Werkstoffe sind positiv bekannt fiir ihren thermischen und chemischen Stabilitit,
ihre Hirte, sowie fiir ihre Verschlei3- und Korrosionsbestindigkeit. In Anwendungsfille worin
sie strukturell beansprucht werden gelten sie aufgrund ihren niedrigen Bruchzihigkeit allerdings
als nicht-zuverldssig. Laminierte keramischen Kompositwerkstoffe bieten Auskunft, um diesen
negativen Aspekt zu verbessern. Das sog. Co-sinterverfahren ermdglicht der Herstellung
robuster Kompositwerkstoffe. Diese erméglichen eine anwendungsorientierte Optimierung da
sie aus diversen foliengegossenen Schichten unterschiedlicher Werkstoffe aufgebaut werden
kénnen. Wihrend dem Sintern, schwinden die einzelnen Schichten auf anisotroper Weise
aufgrund einer Ausrichtung der asphirischen Partikeln wihrend dem Foliengie3-Prozess.
Differenzen im Sinterschwindung und thermischer Ausdehnungskoeffizienten fiihren zu
Eigenspannungen wihrend dem Sintern. Die Eigenspannungen, fithren zu Wélbung,
Delamination oder Risse im Laminat. In dieser Arbeit wurde ein viskéses Sintermodell,
basierend auf ein sog. Shinagawa Modell, entwickelt. Das Modell erlaubt der Vorhersage des
Verformungs- und Eigenspannungsverhaltens co-gesinterten keramischen Laminate aus AI203
und MgAI204 mit anisotropes Sinterschwindungsverhalten, mittels numerischer Simulation.
Unterschiedlichen PartikelgroBenverteilungen wurden verwendet um Folien mit axialer
Schwindung im Bereich 6.9 - 20.4% und anisotroper Schwindung im Bereich 0.1 - 3.7% zu
erzeugen. Eingangsparametern fiir das Modell wurden ermittelt anhand Viskosimetrie und
optische Dilatometrie-Experimente auf Einzelschichten und Laminate. Auch wurden die
Orientierung und Orientierungsgrad der Partikel mithilfe REM  Analyse ermittelt. Der
Validierung des Models ist mit Krimmungsexperimente im optischen Dilatometer auf 2-
Schicht-Laminate nach und wihrend dem Sintern erfolgt. AuBlerdem, wurden
Eigenspannungsmessungen an symmetrischen 3-Schicht-Laminate mit unterschiedlichen
Werkstoffen, Schichtdicken und Herstellungsprozessparameter durchgefiihrt mithilfe von
Synchrotron-Experimente. Das entwickelte Simulationsmodell ermdglicht eine akkurate
Vorhersage des anisotropen Sinterns in Werkstoffe mit mittleren Korngréen bis 1 um. Der
Vorhersagegenauigkeit wird geringer, sobald der mittlere KorngréBe des simulierten Werkstoffs
grofler als 5 wm ist. Dies ist zuriickzufihren auf verschiedenen numerisch abgeleiteten
Parametern, die nur fiir ein gewissen Bereich der Korngréfien giiltig sind. Die Verformung von
2-Schicht-Laminate nach dem Sintern, sowie das Verhalten des Modells in Abhingigkeit der
gewihlten Prozessparametern (wie z.B. Sintertemperatur, Heizrate und Zeit) entsprechen die
Experimente. Dies gilt auch fiir die Verteilung der Eigenspannungen in gesinterten Laminaten.
Der GroBienordnung der Eigenspannungen ist, obwohl qualitativ genau simuliert, niedriger als
in die Experimente. Der Interaktion zwischen einzelne Schichten in 2- und 3-Schicht-Laminate
wurde qualitativ gut simuliert. Dies ermdglicht der Evaluierung der Herstellbarkeit
unterschiedlicher Laminataufbauten. Der Anzahl notwendigen Parameters, und damit der

Anzahl der notwendigen Experimente, fiir das Modell wurde minimiert was einen praktischen
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Einsatz des Modells vereinfacht. Die Experimente haben die Wahrscheinlichkeit gezeigt, dass
die Eigenspannungen der getestete keramische Kompositwerkstoffe kontrolliert werden
kénnen im Bereich 200 — +200 MPa. Weiterhin kann einen geeigneten Verbindungsmethode
der Schichten zur Verstirkung/Schwichung der Eigenspannungen fithren. Der Erwartung ist,
dass dies cin signifikanter Einfluss auf der Entwicklung keramischer Laminatwerkstoffe hat, da
die Eigenspannungen der Kontrolle tber die Schidigungsmechanismenin komplexen

Laminaten ermdglichen.
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