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Kurzfassung

Das stoffschllissige Fugeverfahren Léten ermdéglicht vakuumdichte und hochtempe-
raturbestandige Verbindungen mit hoher Festigkeit. Es zeichnet sich insbesondere
durch seine gute Eignung flur die Fertigung von Massenteilen bzw. von Teilen mit
vielen schwer zuganglichen Fugestellen aus.

Grundvoraussetzung fur die gezielte Optimierung des Lotprozesses ist das Ver-
standnis der dabei ablaufenden physikalischen und chemischen Prozesse sowie des
Einflusses der Lotparameter auf die Eigenschaften der Létverbindung. Die Dissertati-
on soll einen Beitrag zum Verstandnis der beim Loten von Keramiken auftretenden
physikalischen und chemischen Prozesse und der Wirkung der Prozessparameter
liefern, um eine gezielte Optimierung des Lotprozesses zu ermdglichen. Dabei kom-
men erstmals in der Léttechnik durchgangig numerische Simulationsverfahren zum
Einsatz.

Die Schwerpunkte der Arbeit sind numerische Modelle und Simulationsstudien - so-
wie deren experimentelle Verifikation - zu

» der Benetzungskinetik des Lotes auf der Keramikoberflache und der Spaltful-
lung,

» den diffusionsgesteuerten Reaktionsmechanismen, die zur Umwandlung der
Keramikoberflache fuhren und

»= den Spannungen in den Létverbindungen.

Mit Hilfe der verwendeten Simulationsmodelle fur Benetzungsvorgange lassen sich
das Benetzungs- und das Spaltflllvermégen von Loten auf metallisierter Keramik
vorhersagen. Die numerischen Untersuchungen werden durch die Ergebnisse von
Benetzungs- und Lotversuchen gestutzt.

Die Dicke der Reaktionszone besitzt einen entscheidenden Einflu auf die Festigkeit
der Loétverbindung. Zur Simulation des Reaktionszonenwachstums wird bisher ein
Ansatz ohne Berlcksichtigung des Temperaturzyklus verwendet. Dieser Ansatz ist
fur Lotprozesse wenig brauchbar, da insbesondere beim Keramikléten langsames
Aufheizen und Abkuhlen erfolgt und die Haltezeit im Vergleich dazu gering ist.

Aufheizen und Abkuhlen oberhalb der Schmelztemperatur des Lotes tragen jedoch
auch zum Reaktionszonenwachstum bei. Fiur definierte Aufheiz- und Abkuhlraten ist
dieser Anteil konstant und kann berechnet werden.

Die entsprechende Gleichung gilt jedoch nur fur eine konstante Lottemperatur, da
der Wachstumskoeffizient exponentiell von der Temperatur abhangig ist und somit
sensibel auf Temperaturschwankungen reagiert. Diese lassen sich jedoch beim Lo6-
ten nicht vermeiden, so daf insbesondere bei kurzen Haltezeiten der exakte Tempe-
raturzyklus berucksichtigt werden sollte. Damit wird es mdglich, die Reaktionszonen-
dicken beliebiger Temperaturzyklen vorherzusagen.

Desweiteren kann mit dem Modell fur Diffusionsprozesse in-situ in die Steuerung des
Lotprozesses eingegriffen werden, falls Ist- und Sollkurve stark voneinander abwei-
chen. Dabei IaRt sich in Echtzeit ein aquivalenter Lotzyklus berechnen, der die glei-
chen Diffusionsprozesse bewirkt, wie der urspriinglich vorgesehene. Das Modell
kann somit dazu beitragen, Ausschuf’ zu vermeiden.

Neben der Berechnung der Dicke der Reaktionszonen in Metall-Keramik-
Verbindungen ist es auch mdoglich, mittels thermodynamischer Berechnungen auf die



v Simulation von Létprozessen beim Metall-Keramik-Léten

darin enthaltenen Reaktionsprodukte zu schliel3en. Die vorausberechneten binaren
Phasen kdnnen auch experimentell nachgewiesen werden.

Weiterhin lassen sich auch komplexe Phasen analysieren, die gegenwartig nume-
risch noch nicht vorhergesagt werden kénnen. Eine Vorhersage der Bildung dieser
Phasen ist erst moglich, wenn die entsprechenden Reaktionsgleichungen aufgestellt
werden kénnen und die fiir die Berechnung der Anderung der freien Enthalpien der
Reaktionen erforderlichen thermodynamischen GroRen bestimmt wurden.

Im Gegensatz zu schweil3technischen Aufgabenstellungen wird bisher in der Lot-
technik bei numerischen Simulationen der Spannungen in der Lotverbindung der
Einfluld von Temperaturgradienten im Bauteil nicht bertcksichtigt. Aus den Tempera-
turgradienten resultieren im Bauteil unterschiedliche thermische Dehnungen. Auf-
grund dieser Dehnungsunterschiede entstehen Spannungen im Bauteil, die sich den
durch die Differenz der Ausdehnungskoeffizienten der beteiligten Materialien verur-
sachten thermischen Eigenspannungen (iberlagern. Uberschreiten die resultierenden
Spannungen die ertragbaren Spannungen eines Materials, kommt es zum Versagen
des Bauteils.

FEM-Simulationen gestatten die Berechnung der wahrend des Lotzyklus im Lotver-
bund resultierenden Spannungen unter Berucksichtigung von Temperaturgradienten.
Damit ist es moglich, den EinflulR unterschiedlicher Abkuhlraten auf die Bauteilspan-
nungen zu untersuchen, um zum einen moglichst kurze Durchlaufzeiten zu erreichen
und zum anderen die ertragbaren Spannungen des Bauteils wahrend des Lotprozes-
ses sowie des spateren Einsatzes nicht zu Uberschreiten.
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1 Einleitung

Die Entwicklung der Computertechnik bezuglich der Rechenleistung und der Redu-
zierung der Hardwarekosten hat in den vergangenen Jahren zu einem verstarkten
Einsatz numerischer Simulationstechniken in der industriellen Praxis gefuhrt. Wah-
rend noch vor einigen Jahren Simulationsrechnungen von wenigen Spezialisten
durchgefuhrt wurden, gibt es heute einen breiten Nutzerkreis moderner Simulations-
verfahren.

Die Anwendungen der Simulationsverfahren sind sehr vielseitig. Sie reichen von der
Festigkeitsberechnung von Automobilen und Flugzeugen Uber die Simulation von
klimatischen Prozessen in der Atmosphare bis zur Fertigungsablaufplanung.

Dabei werden die Mdglichkeiten der Simulationstechnik in den verschiedenen An-
wendungsbereichen unterschiedlich stark genutzt. So wurden bereits frihzeitig in
grollem Umfang Festigkeitsberechnungen in der Luft- und Raumfahrttechnik sowie
der Automobilindustrie mit Hilfe von Simulationsverfahren durchgefuhrt. In anderen
Branchen ist der Einsatz der Simulationstechnik weit weniger verbreitet. Dabei ste-
hen seit einiger Zeit leistungsfahige Computer und entsprechende Software als
preiswerte Massenware zur Verfligung.

Um die fuhrende Stellung deutscher Unternehmen auf dem Weltmarkt auch in Zu-
kunft zu sichern, wird es unumganglich sein, sehr viel starker moderne Simulations-
verfahren zur Reduzierung des Entwicklungsaufwandes und der Entwicklungszeiten
neuer Produkte einzusetzen.

Aulerdem besteht die Notwendigkeit des Einsatzes innovativer Verfahren und Werk-
stoffe. So kdnnen z.B. durch die Verwendung keramischer Komponenten im Maschi-
nenbau die thermische, die Korrosions- und die VerschleiRbestandigkeit von Maschi-
nenelementen entscheidend erhéht und das Gewicht reduziert werden. Das setzt
jedoch geeignete Fugetechniken zur Verbindung der keramischen Komponenten un-
tereinander bzw. mit metallischen Komponenten voraus.

Das stoffschlissige Fugeverfahren Loten ermoglicht vakuumdichte und hochtempe-
raturbestandige Verbindungen mit hoher Festigkeit. Es zeichnet sich insbesondere
durch seine gute Eignung fur die Fertigung von Massenteilen bzw. von Teilen mit
vielen, schwer zuganglichen Fugestellen aus.

Durch den Einsatz aktiver Elemente (z.B. Ti, Hf, Zr) besteht die Mdglichkeit, Keramik-
oberflachen derart umzuwandeln, dal} sie gelétet werden kénnen. Grundvorausset-
zung fur die gezielte Optimierung des Lotprozesses ist das Verstandnis der dabei
ablaufenden physikalischen und chemischen Prozesse sowie des Einflusses der Lo6t-
parameter auf die Eigenschaften der Lotverbindung. Die vorliegende Arbeit soll einen
Beitrag zum Verstandnis der beim Léten von Keramiken auftretenden physikalischen
und chemischen Prozesse und der Wirkung der Prozel3parameter liefern, um eine
gezielte Optimierung des Lotprozesses zu ermdglichen.

Am Beispiel einer Lotverbindung zwischen Ti-metallisiertem Siliziumkarbid und dem
Stahl Fe510 werden die Benetzung der Keramik durch das Lot, die diffusionsgesteu-
erten Reaktionsmechanismen, die zur Ausbildung der Lotverbindung fuhren und die
Spannungen der Létverbindung untersucht.

Dabei kommen erstmals in der Lottechnik durchgangig numerische Simulationsver-
fahren zum Einsatz. Deshalb wird der Weg von der Parameter- und ProzeRanalyse
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Uber die Aufteilung des Gesamtprozesses in Teilprozesse, die Abstrahierung in Form
von mathematischen Gleichungen, deren Programmierung, die numerische Simulati-
on, die Interpretation der Simulationsergebnisse und die Korrelation zu experimentel-
len Daten ausfuhrlich beschrieben. Damit soll ein Wegweiser gegeben werden, um
diese Vorgehensweise auf andere Probleme zu Ubertragen.

2 Problemstellung

Beim Loéten von Keramiken besteht das Problem, daly konventionelle Lote keine Ver-
bindung mit Keramiken aufbauen kénnen. Die Ursache liegt in der unterschiedlichen
Atombindung der Keramiken mit ihren Uberwiegend ionischen bzw. kovalenten Bin-
dungen, die von Loten mit ihrer metallischen Atombindung nicht benetzt werden kon-
nen.

Doch durch den Einsatz eines aktiven Elementes, wie z.B. Titan ist es moglich, die
Keramikoberflachen derart umzuwandeln, dal} sie vom Lot benetzt werden kdnnen.
Dabei lauft an der Grenzflache der Keramik ein ganzer Komplex vielparametriger
Prozesse mit schwierig zu ermitteinden Zusammenhangen ab, deren Wechselwir-
kungen experimentell nicht voneinander zu trennen sind. Hier bieten numerische Si-
mulationsverfahren die Mdglichkeit, die Einzelprozesse entkoppelt zu betrachten, ein
vertieftes Prozelverstandnis zu entwickeln, die Zusammenhange der einzelnen Pro-
zelRparameter zu erfassen und Parametereinstellungen gezielt zu optimieren.

Deshalb sollen die beim Léten von Keramiken ablaufenden Prozesse mit Hilfe nume-
rischer Simulationsverfahren naher betrachtet werden. Die Untersuchungen erfolgen
exemplarisch an Loétverbindungen zwischen Ti-metallisiertem Siliziumkarbid und
Stahl.

Die Hauptprobleme bei der Herstellung von Lotverbindungen zwischen Keramik und
Stahl bestehen in der Benetzung der Keramik durch das Lot als Grundvoraussetzung
zur Erzeugung einer Verbindung und in den Spannungen, die sich in der Lotverbin-
dung aufgrund der unterschiedlichen Warmedehnungen der beteiligten Flgepartner
ausbilden und damit neben der Sprodphasenbildung die Festigkeit der Verbindung
beeintrachtigen (Bild 2.1).

Die Ausbildung der Létverbindung wird im wesentlichen durch diffusionsgesteuerte
Reaktionsmechanismen beeinflut. Dabei wird einerseits die Oberflache der Keramik
derart umgewandelt, dal’ sie vom Lot benetzt werden kann, andererseits kdnnen sich
wahrend des Lotens Sprodphasen ausbilden, die zu einer Verringerung der Festig-
keit der Lotverbindung fuhren.

QO Benetzung
(Erzeugung der Verbindung)

Diffusionsgesteuerte
Reaktionsmechanismen

Q Spannungen
(Festigkeit der Verbindung)

Bild 2.1: Hauptprobleme beim Léten von Keramik mit Metall
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Demzufolge sollen in der vorliegenden Arbeit die Benetzung der Keramik durch das
Lot, die diffusionsgesteuerten Reaktionsmechanismen und die Spannungen in der
Lotverbindung numerisch untersucht und mit experimentellen Ergebnissen verglichen
werden.

3 Stand der Forschung

3.1 Loten von Keramik und Metall

Bauteile aus Keramik gewinnen aufgrund ihrer herausragenden technischen Eigen-
schaften zunehmend an Interesse und finden stetig wachsende Anwendungsberei-
che. Die Vorteile keramischer Werkstoffe gegenltber Metallen sind vor allem /1/

e ausgezeichnete Verschleilifestigkeit,

e hohe Temperaturbestandigkeit,

¢ sehr hohe elektrische und thermische Isolationsfahigkeit,

e sehr gute Bestandigkeit gegen Korrosion und

e geringes spezifisches Gewicht.

Die Nachteile keramischer Werkstoffe bestehen im wesentlichen in

e hoher Sprddigkeit,

o starker Zugspannungsempfindlichkeit,

e geringer Thermoschockbestandigkeit und

e starker Streuung der mechanischen Kennwerte (Weibull-Verteilung).

Metall-Keramik-Verbindungen ermoglichen die Kombination der Vorteile metallischer
und keramischer Werkstoffe. Das erfordert geeignete Fugeverfahren. Eine Mdglich-
keit des Fligens von Metall und Keramik stellt das Léten dar. Dieses stoffschllissige
Flgeverfahren ermdglicht vakuumdichte und hochtemperaturbestandige Verbindun-
gen mit hoher Festigkeit. Auch zeichnet es sich durch seine gute Eignung fur die
GroRserienfertigung sowie fur Bauteile mit vielen, schwer zuganglichen Flugestellen
aus.

Dabei besteht das Problem, dald Keramiken von konventionellen Loten aufgrund der
unterschiedlichen Atombindung von Keramik und Lot nicht benetzt werden. Erst
durch den Einsatz aktiver Elemente (z.B. Ti, Hf, Zr) Ial3t sich Uber eine Reaktionszo-
ne am Grenzflachenlibergang Metall/Keramik eine Verbindung realisieren.

FUr das Loten von Metall mit Keramik und Keramik mit Keramik existieren zwei
Verfahrensprinzipien

e Loten metallisierter Keramik und
e Aktivioten.

Beim Loten metallisierter Keramik wird die Flgeflache des keramischen Bauteils mit
einem Metall beschichtet, so dal} anschlieRend im Lotprozeld die Benetzung des ke-
ramischen Fugepartners durch konventionelle Lote ermdglicht wird /2/. Damit steht
eine groRe Auswahl von Loten und Lotverfahren zur Verfugung, die dem Einsatzfall
angepaldt werden kénnen. Dabei 1aRt sich das Lotgut mit moglichst niedriger Lottem-
peratur duktil auslegen, um die beim Loten von Metall und Keramik unvermeidlich
entstehenden thermischen Eigenspannungen zu minimieren.
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Aber auch hochtemperaturbestandige Lotverbindungen sind durch das Loten metalli-
sierter Keramik mdglich. Da sich das Aktivelement bereits zu Beginn des Lotprozes-
ses auf der Oberflache der Keramik befindet, wird die Bildung festigkeitsmindernder
Sprodphasen im Lotgeflige reduziert. Im Vergleich zum Aktiviéten besteht ein we-
sentlich besseres Fliel3- und Spaltfullvermogen.

Das Aktividten /3/ ist ein Direktlétverfahren, bei dem das Aktivelement direkt dem Lot
zugesetzt wird. Der Vorteil gegenuber dem Loten metallisierter Keramik besteht dar-
in, da® auf die aufwendige Metallisierung der Keramik verzichtet wird. Das Lot mul}
jedoch direkt an der Fugeflache appliziert werden, da Aktiviote nur ein geringes
FlieBvermdgen besitzen. Sowohl das Aktiviéten als auch das Loten metallisierter Ke-
ramik konnen im Vakuum oder Schutzgas erfolgen.

3.2 Anwendungen von Metall-Keramik-Verbindungen

Loétverbindungen mit metallisierter Keramik finden vor allem in elektronischen Bautei-
len der Computertechnik und hochbelasteten Bauteilen der Leistungselektronik An-
wendung. Hier steht meist nicht die mechanische Festigkeit im Vordergrund, sondern
ein guter Warmeubergang, geringer elektrischer Widerstand und Vakuumdichtheit.
Anwendungsbeispiele sind integrierte Schaltkreise, Thyristor- und Diodengehause,
Stromdurchfuhrungen (Bild 3.1), Senderéhren und Isolatoren (Bild 3.2) /4, 5, 6/.

Bild 3.1: Stromdurchfiihrung mit Metall-Keramik-L6étverbindungen (Fa. Friatec)

Aktivgelotete Metall-Keramik-Verbindungen finden vor allem im Fahrzeug- und Turbi-
nenbau und in der Luftfahrt Anwendung. So werden erfolgreich keramische Turbola-
der in Kraftfahrzeugen eingesetzt /7/. Diese bestehen aus einem keramischen Rotor,
der auf eine Rotorwelle aus Stahl aufgel6tet wird. Sie zeichnen sich durch ein gerin-
geres Gewicht und eine geringere Tragheit im Vergleich zu metallischen Rotoren
aus. Damit erreicht man im Gegensatz zu metallischen Rotoren ein besseres dyna-
misches Verhalten des Rotors, eine hohere Bestandigkeit gegen die aggressiven
Abgase und eine Massenreduzierung.
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Bild 3.2: Hochspannungsisolator (Fa. Friatec)

Ein weiteres Anwendungsbeispiel sind Kipphebel fur Dieselmotoren, deren Funkti-
onsflachen tribologisch stark beansprucht werden und deshalb zum Verschlei3schutz
aus einer aktivgeloteten Keramikschicht bestehen /8, 9/.

Die hohe Verschleil¥festigkeit von Keramik ermdglicht den Einsatz keramischer
Werkstoffe als Verschlei3schutzkomponente und Schneidmaterial im Werkzeugma-
schinenbau /10/. Keramische Schneiden kommen vor allem bei der Holz- und Kunst-
stoffbearbeitung zum Einsatz.

Auch Drucksensoren kdnnen durch Aktividten hergestellt werden /10/. Sie bestehen
aus zwei Keramikplatten, deren innere Oberflachen metallisiert werden und als Kon-
densatorelektroden dienen. Bei einer Druckbeanspruchung dieser aneinander gelote-
ten Platten andert sich die Kapazitat des Kondensators. Daraus kann der Druck be-
stimmt werden. Da Metall-Keramik-Lotverbindungen vakuumdicht sind, eignen sie
sich auch fur Bauteile der Vakuumtechnik wie Diffusionspumpen und elektrische
Durchfihrungen /9, 10/.

Vielfaltige Anwendungen ergeben sich auch in der Medizintechnik. Die Gelenkfla-
chen von Huft- und Kniegelenkprothesen kénnen durch eine aufgeldtete Keramik-
schicht vor Verschleild geschitzt werden /11/. Damit ergibt sich eine langere Haltbar-
keit der Prothese und Schutz vor Abrieb von Partikeln, die sich im Gewebe anlagern
und medizinische Komplikationen verursachen konnen.

In der Zahntechnik ist das Hart- und Hochtemperaturléten das am weitesten verbrei-
tete Fugeverfahren /9/, wobei haufig Edelmetalle und keramische Komponenten ver-
arbeitet werden. Eine Anwendung aus der Dentaltechnik ist in Bild 3.3 dargestellt. Es
zeigt aktivgelotete Heizelemente, deren Aufgabe es ist, Wasser bzw. Luft zu erwar-
men.
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FRIATEC

Bild 3.3: Aktivgeldtete Heizelemente aus der Dentaltechnik (Fa. Friatec)

3.3 Simulation in der Werkstofftechnik

Die bisherigen Anwendungen von Simulationen in der Werkstofftechnik orientieren
sich haufig an der Verfugbarkeit von Simulationsprogrammen. Dabei handelt es sich
Uberwiegend um FEM-Simulationen der Spannungs- und Temperaturverteilung in
Bauteilen unter Vorgabe der Bauteilgeometrien und Belastungszustande, um sie be-
anspruchungsgerecht auslegen zu konnen.

Grundsatzlich lassen sich alle Prozesse numerisch simulieren, fur die es gelingt, die
wesentlichen Parameter zu erfassen und deren Wirkzusammenhange in Gleichungs-
form darzustellen. Das Problem reduziert sich dann auf die Losung von Gleichungs-
systemen.

3.3.1 Simulation von PVD-Prozessen

Einen Uberblick tber bisherige Modelle und die prinzipielle Vorgehensweise bei der
Aufstellung von Simulationsmodellen fiir die Oberflachentechnik gibt /12/. Zur Opti-
mierung plasmagespritzter Schichten existieren einige Modelle. Ein Ansatz zur Ent-
wicklung der Schichtmorphologie ist in /13/ beschrieben. Dieser ist in modifizierter
Form auch zur Simulation von PVD-Prozessen geeignet, da bei beiden Prozessen
das Aufwachsen der Schicht durch Auftreffen von Partikeln und die daraus resultie-
rende Schichtstruktur im wesentlichen durch energetische und stochastische Fakto-
ren bestimmt ist.

Ein Ansatz zur Modellierung der Schichtdickenverteilung auf ebenen oder gekrimm-
ten Substratoberflachen wird in /14/ vorgestellt. Dabei werden jedoch Kollisionen von
Teilchen nicht bertcksichtigt. Die Teilchenquelle wird vereinfachend als Punktquelle
angenommen. Das Modell gestattet die Bericksichtigung einer variablen Quellenpo-
sition, den Einsatz von Blenden und die Abschatzung des Ausnutzungsgrades der
Beschichtungskomponente.

In /15/ wird ein Modell zur Simulation des Sputterns vorgestellt. Das Modell gibt die
experimentellen Ergebnisse der Untersuchungen zum Einflul der ProzelRparameter
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Biasspannung, lonenenergie und der Wiederanlagerung aus der Schicht geldster
Teilchen auf die Glattung einer Si-Oberflache, die mit Al gesputtert wird, gut wieder.

Das in /16/ vorgestellte Modell zur Simulation von PVD-Prozessen unter Berucksich-
tigung von Teilchenkollisionen ermaoglicht die Darstellung der Schichtdickenentwick-
lung und Auftreffwinkelverteilung durch Modellierung des Ubertrags einzelner lonen
von der Beschichtungsquelle auf das Substrat. Dabei werden die ProzeRparameter
Druck, Temperatur, Reaktivgasdruck, Kathodenstrom, Kathodenpotential, Biasspan-
nung und Prozelzeit berticksichtigt. Das Modell ist jedoch nicht geeignet, Schichtei-
genschaften zu ermitteln.

3.3.2 Simulation von Benetzungsvorgangen

Die Untersuchung von Benetzungsvorgangen spielt eine bedeutende Rolle bei vielen
technischen Prozessen. Deshalb liegt eine Vielzahl von Vero6ffentlichungen aus ver-
schiedenen Anwendungsgebieten vor, die sich mit dieser Thematik befassen.

In /17/ wird die Benetzungskinetik von geschmolzenen Polymeren auf unterschiedli-
chen Substraten untersucht. Dazu wurden die Oberflachenspannungen der Substrate
und der Polymere sowie die Viskositat der Polymere und ihre Benetzungswinkel ge-
messen. Die Untersuchungen zeigen, dal} die Benetzungsrate mit steigender Ober-
flachenspannung zu- und mit steigender Viskositat abnimmt. Die Polymertropfen
nehmen die Gestalt von Kugelsegmenten an.

Dagegen wird in /18/ von einer abweichenden Gestalt in Form einer Einbuchtung des
Tropfenprofils an Silikondltropfen berichtet. Das wird auf einen Druckgradienten in-
folge der Oberflachenspannung zurickgefuhrt. Ein Simulationsmodell gestattet die
Vorhersage der Benetzungskinetik und des entstehenden Flissigkeitsprofils sowohl
auf ebenen Oberflachen als auch bei Annaherung an einen bereits existierenden
Flissigkeitsfilm.

Ein analytisches Modell zur Benetzungskinetik wird in /19/ vorgestellt. Die Hauptpa-
rameter dieses Modells sind die Oberflachenenergie, die Grenzflachenenergie und
die Viskositat der Flussigkeit. Dabei wird die Flussigkeitsausbreitung von der Ober-
flachenspannung vorangetrieben und von der Viskositat der Flissigkeit gehemmt.

Die Oberflachenenergie, der Kontaktwinkel und die Adhasionsarbeit von Silizium,
Nickel und Eisen auf verschiedenen Keramiken wurden in /20/ gemessen. Mit sin-
kender Oberflachenenergie der Metalle verringert sich auch der Benetzungswinkel
und steigt die Adhasionsarbeit. Infolge der Oberflachenenergie entsteht eine Druck-
differenz entlang der Oberflache der Flussigkeit. Diese Druckdifferenz ist die Ursache
fur die Kapillarwirkung, durch die eine FlUssigkeit in einer Kapillare steigt bzw. einen
Spalt ausfullt. Zur Berechnung der Steighdhe bzw. der Spaltlange, die nach einer
bestimmten Zeit ausgeflillt ist, existiert ein mathematisches Modell /21/. Auch in die-
sem Modell sind die Oberflachenspannung und die Viskositat der Flussigkeit neben
dem Kapillarradius bzw. der Spaltbreite die Hauptparameter.

Die Benetzung von CuTi-Legierungen auf Aluminiumoxid wurde in /22/ untersucht.
Das Titan fuhrt durch Umwandlung der Keramikoberflache zu einer Reduzierung der
Grenzflachenenergie zwischen der Keramik und der Lotlegierung. Mit zunehmendem
Titangehalt nimmt der Benetzungswinkel ab und die Adhasionsarbeit zu. Diese Zu-
nahme der Adhasionsarbeit korreliert mit der wahrend der Reaktion des Ti mit der
Keramikoberflache frei gewordenen Energie und der Reduzierung der Grenzflachen-
energie.
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Auch andere Untersuchungen /23/ bestatigen die benetzungsfordernde Wirkung von
Ti in CuTi-Legierungen. Durch Zulegieren weiterer Elemente (In, Al, Au oder AQ)
kann ebenfalls eine Benetzungsforderung erzielt werden.

Die Benetzungswinkel verschiedener Metalle auf SiC werden in /24/ angegeben. Die
untersuchten Metalle Au, Ag, Cu und Sn benetzen SiC nicht. Eine Ausnahme bilden
Al und Al-Legierungen, deren Benetzungswinkel bei einer Haltetemperatur von
1350°C im Vakuum stark unter 90° sinkt.

Ein Modell zur Benetzungskinetik von Loten wird in /25/ vorgestellt. Das Modell geht
von grundlegenden Untersuchungen zum Stromungsverhalten von NiP-Loten auf
FeCr-Grundwerkstoffen aus. Mit dem Modell lassen sich die Benetzungsgeschwin-
digkeit, der Benetzungswinkel sowie die nach einer bestimmten Zeit vom Lot bedeck-
te Flache vorherbestimmen.

3.3.3 Simulation von Diffusionsvorgangen und der Ausbildung von Reakti-
onszonen in Lotverbindungen

Die Diffusionsprozesse wahrend des TLP-Bonding von Ag-Cu-Ag-Proben wurden in
[26/ simuliert. Der Gesamtprozeld wird unterteilt in die Phasen Aufschmelzen der
Zwischenschicht, Homogenisierung der Schmelze, isotherme Erstarrung und Homo-
genisierung der Fugezone. An den Grenzflachen zwischen Schmelze und Grund-
werkstoff wird die Zusammensetzung entsprechend dem Phasendiagramm als
Randbedingung vorgegeben. Fur den Konzentrationsverlauf in Abhangigkeit von Ort
und Zeit wird ein Ansatz nach der Gaulischen Fehlerfunktion gewahlt. Abweichend
von diesem Modell wird in /27/ angenommen, dal® das Aufschmelzen der Zwischen-
schicht und die Aufweitung der Schmelzzone simultan ablaufen, gefolgt von Homo-
genisierung und Erstarrung.

Die Berechnung konzentrationsabhangiger Diffusionskoeffizienten im System NiCrSi
wird in /28/ beschrieben. Darin wird eine Methode dargestellt, mit der partielle Diffu-
sionskoeffizienten in Dreikomponentensystemen bestimmt werden konnen.

In /29/ wird ein Simulationsmodell diffusionsgesteuerter Phasenumwandlungen vor-
gestellt. Dabei werden die thermodynamischen und kinetischen Eigenschaften der
Phasen in binaren und Mehrkomponentensystemen berucksichtigt. Das Simulations-
programm ermoglicht die Modellierung der Umwandlungen von Ferrit, Austenit und
Zementit im System FeC und die Bestimmung der Wachstumsraten der Phasen. Die
numerische Behandlung der diffusionsgesteuerten Phasenumwandlungen erfolgt mit
der Methode der finiten Elemente.

Diffusionsprozesse in Metall-Keramik-Lotverbindungen wurden in /30/ untersucht.
Zunachst werden die entstehenden Phasen im System NiSi aus dem Phasendia-
gramm abgeleitet. Die Dicke der einzelnen Phasen ist abhangig von den Diffusions-
koeffizienten. Wenn sie bekannt sind, kann die Morphologie der Diffusionszone infol-
ge einer Warmebehandlung vorausberechnet werden.

Da die entstehenden Phasen sehr schmal sind, ist es schwierig, in ihnen Konzentra-
tionsgradienten zur Bestimmung der Diffusionskoeffizienten zu messen. Deshalb
werden zur Beschreibung der Diffusionsvorgange sogenannte integrierte Diffusions-
koeffizienten verwendet. Am Beispiel von Verbindungen zwischen SiC bzw. SizN4
und Ni werden die Moglichkeiten und Schwierigkeiten bei der Beschreibung der Dif-
fusion in ternaren Systemen dargestellt.
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Das diffusionsgesteuerte Wachstum von Reaktionszonen in Lotverbindungen folgt im
allgemeinen der GesetzméaRigkeit x>~t (x: Dicke der Reaktionszone, t: Haltezeit) /27,
31/. Wird der Proportionalitatsfaktor experimentell bestimmt, lassen sich Modelle ab-
leiten, die es gestatten, die Parameter des Lotprozesses so einzustellen, dal} eine
optimale Reaktionszonendicke entsteht. Diese hat einen bedeutenden Einflul3 auf die
Festigkeit der Lotverbindung. Wenn die Reaktionszone an der Grenzflache der Ke-
ramik zu dunn ist, kann keine Lotverbindung zustande kommen. Wird dagegen die
optimale Dicke Uberschritten, besitzt die Létverbindung eine verringerte Festigkeit
aufgrund der Bildung von Sprodphasen /27, 65/.

Ein ProzelBmodell zur Beschreibung des Wachstums der Reaktionszone wahrend
des Aktividtens wird in /27/ vorgestellt. Ausgehend von der Proportionalitat x?~t wird
ein Modell entwickelt, mit dem die Haltezeit t berechnet werden kann, in der sich eine
Reaktionszone der Dicke x einstellt.

Ein ahnlicher Ansatz wird in /31/ gewahlt. Die Reaktionsschichtdicke wird in Abhan-
gigkeit von der Zeit, der Aktivierungsenergie und dem Diffusionskoeffizienten darge-
stellt. Die Ermittlung der Aktivierungsenergie erfolgt grafisch aus einem Diagramm, in
dem der Kehrwert der Lottemperatur 1/T Uber den Logarithmus der Reaktionszonen-
dicke In x aufgetragen ist. Die MeRwerte konnen durch Geraden miteinander verbun-
den werden, deren Anstieg die Aktivierungsenergie ist. Das Modell wird auf die aktiv-
geldtete Verbindung SisNs mit einem rostfreien Stahl unter Verwendung verschiede-
ner Aktivlote angewandt.

In /66/ wird das Reaktionsschichtwachstum zwischen Al,O3; und Ti untersucht. Dabei
folgt das Schichtwachstum nicht der GesetzmaRigkeit x*~t. Die Abweichungen betra-
gen bis zu 21%.

3.3.4 Thermodynamische Berechnungen zur Ausbildung von Reaktionspro-
dukten

Die Berechnung der Gibbsschen freien Reaktionsenthalpien moglicher Reaktionen
gestattet die Vorhersage, ob die zu untersuchenden Reaktionen unter den gegebe-
nen thermodynamischen Bedingungen ablaufen oder nicht.

Diese Methode wird in /32/ zur Berechnung des Zersetzungspartialdrucks von N,
uber SisN4 in Abhangigkeit von der Temperatur angewandt. Weiterhin wurden Reak-
tionen zur Bildung und Zersetzung von Siliziumoxiden untersucht.

In /33/ finden sich thermodynamische Berechnungen zu moglichen Reaktionen zwi-
schen den Keramiken SizN4, SiC und AIN und den Aktivmetallen Ti, Zr, Hf, Ta und
Nb. Daraus wird abgeleitet, dal} sich bei Reaktionen von SisN4 bzw. SiC mit einem
Aktivmetall eine geschichtete Reaktionszone aus Aktivmetallnitriden bzw. -karbiden
und Aktivmetallsiliziden bildet. Die Berechnungen belegen auch, dal® die Reaktionen
zwischen den Elementen Ti, Hf und Zr glnstigere Bedingungen vorfinden als die Re-
aktionen von Ta und Nb.

Untersuchungen zu den Reaktionen in unbeschichteten und mit TiN beschichteten
Verbundwerkstoffen aus SizN4, in dem TiC eingelagert wurde, sind in /34/ veroffent-
licht. Es wurde unter den gegebenen Druck- und Temperaturverhaltnissen die Bil-
dung von TiCo.13Ng g7 aus den Phasen TiN und TiC nachgewiesen.

Druck- und Temperaturbereiche zur Bildung von Ti-Oxiden unter Freisetzung von Al
bzw. zur Bildung von Al,O3; und Ti aus Ti-Oxiden und Al sind in /35/ angegeben. Die-
se Reaktionen wurden auch in /36/ untersucht, jedoch wird hier aus den positiven
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Vorzeichen der Berechnungsergebnisse fur die Reaktionsenthalpien zur Bildung von
Ti-Oxiden (d.h. keine Reaktion moglich) und der Beobachtung, da® Ti-haltige Lote
sehr gut auf Al,O3 benetzen, auf eine Diskrepanz zwischen Rechenmodell und Expe-
riment gefolgert. In diesen Berechnungen sind allerdings die Aktivitaten der einzelnen
Phasen vernachlassigt worden, da sie im allgemeinen nicht bekannt sind. Um dieses
Problem zu umgehen, wird in /37/ ein Verfahren beschrieben, bei dem die Aktivitaten
der einzelnen Phasen durch ihre molaren Anteile und partiellen molaren Mischung-
senthalpien ausgedruckt werden.

3.3.5 Simulation der thermischen Eigenspannungen in Metall-Keramik-
Verbindungen

Beim Lotprozeld von Metall mit Keramik entstehen infolge der Differenz der thermi-
schen Ausdehnungskoeffizienten der Fugepartner und des Lotes beim Abkuhlen von
der Lo6t- auf die Raumtemperatur thermische Eigenspannungen. Diese Spannungen
flUhren zu einer verringerten Festigkeit der Verbindung und kénnen bereits wahrend
des Abkuhlens Bauteilversagen verursachen /38/. Deshalb ist die Beherrschung der
Spannungsverteilung in Metall-Keramik-Verbindungen von entscheidender Bedeu-
tung.

Durch Gestaltanderungen /39-41/, Flgen bei moglichst niedriger Lottemperatur, Ein-
bringen von Zwischenschichten /39, 40, 42, 44, 45/ oder elastischen Zwischenele-
menten /41/, Verwenden von Flugepartnern mit einander angepalter Warmeausdeh-
nung /42/ oder Verstarkung des Lotes mit Partikeln bzw. Kurzfasern /46, 47/ kann die
Festigkeit von Metall-Keramik-Verbindungen durch Reduzierung der thermischen
Eigenspannungen erhoht werden.

Die Auswirkungen verschiedener Parameteranderungen auf die Spannungsvertei-
lung kénnen rechnerisch vorherbestimmt werden, z.B. durch FEM-Analysen /39, 40,
48/. Durch derartige numerische Experimente lal3t sich die Anzahl zeit- und kostenin-
tensiver realer Versuche reduzieren. Eine sinnvolle rechnerische Analyse der Aus-
wirkungen verschiedener Parameteranderungen ist jedoch nur dann mdglich, wenn
den Berechnungen realistische Materialgesetze zugrunde liegen.

Da viele der fur die Berechnung der Spannungen erforderlichen Parameter jedoch
nicht bekannt sind, werden Spannungsanalysen in Metall-Keramik-Verbindungen
bisher unter Verwendung mehr oder weniger willkirlich angenommener Materialge-
setze durchgefuhrt. Haufig werden fur Lote linearelastisches Materialverhalten mit
temperaturunabhangigem Elastizitatsmodul /50-53/, linearelastisch-idealplastisches
/53/ oder bilineares Materialverhalten mit einem im gesamten plastischen Bereich
konstanten Tangentenmodul angesetzt, der willklrlich vorgegeben wird, um die Ver-
festigung wenigstens qualitativ zu erfassen /42, 48/. Der Tangentenmodul T=do/de
realer Materialien ist jedoch keine Konstante, sondern eine dehnungsabhangige
Kenngrole.

Die unter Verwendung dieser Annahmen und Voraussetzungen erzielten Ergebnisse
enthalten somit die Unsicherheiten der Materialparameter, weichen haufig von der
tatsachlichen Spannungsverteilung ab und erschweren deren Bewertung. Das kann
zu Fehlbeurteilungen numerisch untersuchter Metall-Keramik-Verbindungen fihren.
Bei einer Uberbewertung der Spannungen werden die Bauteile (iberdimensioniert mit
entsprechend hoheren Materialkosten, hoheren Massen usw. Eine Unterschatzung
der Spannungen fuhrt zum unerwarteten Bauteilversagen. Deshalb ist es notwendig,
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die zur Spannungsanalyse von Metall-Keramik-Verbindungen erforderlichen Parame-
ter zuverlassig zu kennen.

Unter der Annahme linearelastischen Materialverhaltens ergeben sich z.B. nicht nur
zu hohe Werte bei der Spannungsberechnung, sondern derartige Modelle kénnen
zum Teil auch qualitativ nicht die Spannungsverteilung erfassen, weil sie den EinfluR
der Differenz der Warmeausdehnungskoeffizienten Uberbewerten und den Einflu®
des plastischen FlieRens vollig vernachlassigen. In einem durch elastische Bean-
spruchungen verformten Gitter wirken innere Krafte, die die duleren Belastungen
ausgleichen und bestrebt sind, die Verformungen zuriickzustellen. Bei Uberschreiten
der FlieRgrenze beginnt das Material plastisch zu flieken, wodurch sich der Anstieg
der Spannungs-Dehnungs-Kurve deutlich verringert. Gleiche Verformungsinkremente
haben also im elastischen Bereich deutlich hdhere Spannungsinkremente zur Folge
als im plastischen Bereich.

So kann ein Modell mit linearelastischem Materialverhalten nicht erklaren, daf} eine
SizsN4-Stahl-Lotverbindung mit einer Zwischenschicht aus Kupfer und der in /57/ ver-
wendeten Geometrie eine hohere Zugfestigkeit aufweist als Lotverbindungen gleicher
Geometrie mit Wolfram- und Molybdan-Zwischenschichten. Infolge der viel groReren
Differenz zwischen den Warmeausdehnungskoeffizienten von Kupfer und Keramik
ergeben sich bei gleicher Temperaturdifferenz bei rein elastischer Belastung hohere
thermische Eigenspannungen als mit einer an die Warmedehnung der Keramik an-
gepaldten Zwischenschicht aus Wolfram oder Molybdan.

Bei der Abkuhlung von der Lottemperatur auf die Raumtemperatur Gberwiegen aber
plastische Verformungen im Lot und in duktilen Zwischenschichten (z.B. Cu), die
deutlich geringere Spannungszuwachse zur Folge haben als betragsgleiche elasti-
sche Verformungen. Aufgrund der im Vergleich zu Kupfer viel hoheren FlieRgrenze
von Wolfram und Molybdan konnen sich in Létverbindungen mit Kupferzwischen-
schichten geringere thermische Eigenspannungen ergeben als in Verbindungen mit
Wolfram- oder Molybdan-Zwischenschichten, wie in /57/ gemessen und mit einer e-
lastisch-plastischen FEM-Analyse mit umfangreichen temperaturabhangigen Materi-
aldaten auch berechnet.

FEM-Rechnungen mit linearelastisch-idealplastischen /54-56/ und elastisch-
plastischen Materialgesetzen mit Verfestigung /39, 40, 42, 44, 48, 58, 61/ unter Be-
rucksichtigung der Temperaturabhangigkeit der Materialparameter spiegeln die Ei-
genspannungsverteilung in Metall-Keramik-Verbunden qualitativ gut wider. Es erge-
ben sich dabei jedoch teilweise erhebliche Abweichungen zwischen gemessenen
und mit der FEM berechneten Eigenspannungswerten von einigen hundert Prozent
/56, 58/. Diese Abweichungen sind im wesentlichen auf die unzureichende Kenntnis
der Anderungen der Materialeigenschaften des Lotes infolge chemischer Wechsel-
wirkungen zuruckzufuhren /56, 83/. Ein FEM-Modell kann die tatsachliche Span-
nungsverteilung im Verbund nur dann auch quantitativ gut widerspiegeln, wenn die
wahrend des Lotprozesses entstehenden Phasen im Lotgefuge in ihren mechani-
schen Eigenschaften erfalt und im Modell berticksichtigt werden.

Meist wird auch der Warmeausdehnungskoeffizient im gesamten Temperaturbereich
als konstant vorgegeben /50-52, z.T. 48, 54, 55/. Es sind aber auch Arbeiten be-
kannt, bei denen die Temperaturabhangigkeit des Warmeausdehnungskoeffizienten
bertcksichtigt wird /44, 45, 49, 56, z.T. 48, 54, 55/.

Eine grol3e Zahl von Veroffentlichungen befalt sich mit den Moglichkeiten der Redu-
zierung thermischer Eigenspannungen in Metall-Keramik-Verbunden /z.B. 39-49, 54,
55, 57-62/. Wenn die Anwendung eines warmedehnungsangepaliten metallischen
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Fugepartners (z.B. Kovar, Invar, X5NiCo029 18) /48, 49/ nicht moglich ist, kdbnnen die
thermischen Eigenspannungen in Metall-Keramik-Verbindungen durch Entkoppeln
der Warmedehnung des metallischen Fugepartners von der Warmedehnung der Ke-
ramik - vor allem durch das Einbringen duktiler (z.B. Cu, Ni, Al) und/oder warmedeh-
nungsangepaldter (z.B. Mo, Nb, W) Zwischenschichten - reduziert werden. Dabei ist
die resultierende Verbundfestigkeit abhangig von der Schichtdicke und der Geomet-
rie. Eine zu geringe Schichtdicke kann die Festigkeit durch Uberlagerung von Eigen-
spannungsspitzen sogar verringern /58, 60, 61/. Ab einer bestimmten Dicke der Zwi-
schenschicht sind die Warmedehnungen von Metall und Keramik voneinander ent-
koppelt und eine Erhéhung der Schichtdicke bringt keine signifikante Spannungsre-
duzierung mehr /57/.

Beim Einsatz duktiler Zwischenschichten ergibt sich haufig das Problem, daf3 Nickel
und Kupfer insbesondere beim Aktividten sprode NiTi- und CuTi-Phasen bilden kon-
nen, die die Festigkeit der Verbindung herabsetzen /8, 42, 45, 58, 60/. Da in FEM-
Modellen die mechanischen Eigenschaften dieser Phasen bisher nicht berucksichtigt
wurden, konnten sie auch diese Festigkeitsminderung nicht abbilden. Bei optimaler
ProzefRflhrung und Geometrie sind aber Cu- und Ni-Schichten durchaus zur Festig-
keitssteigerung geeignet /57, 58, 60/.

Da Molybdan und Wolfram einen ahnlich niedrigen Warmeausdehnungskoeffizienten
wie Keramiken besitzen, werden sie als eigenspannungsreduzierende Zwischen-
schichten verwendet /8, 42, 44, 57, 58, 60, 61/. Sie zeichnen sich auch durch geringe
metallurgische Wechselwirkungen mit dem Lot aus.

Um die duktilen Eigenschaften von Metallen wie Cu und Ni mit der geringen Warme-
dehnung von z.B. W und Mo zu koppeln, werden auch Doppel- oder Mehrfachschich-
ten empfohlen /57, 60, 61/. In /57/ zeigten Metall-Keramik-Verbunde mit kombinierten
Zwischenschichten aus Cu-Kovar und Cu-W hohere Zugfestigkeiten und geringere
Eigenspannungen als Verbunde gleicher Geometrie mit reinen W-, Mo-, Cu- und Ko-
varschichten. Cu-W-Doppelschichten flhrten abhangig von der Geometrie und
Schichtdicke zu niedrigeren oder hoheren Festigkeiten als Verbunde ohne Zwischen-
schichten /60/.

Seit einigen Jahren wird auch an der Entwicklung eigenspannungsreduzierender
Verbundwerkstoffe geforscht. Filz-, Netz- und Gitterstrukturen bzw. spiralfeder-, well-
blechartige oder wabenformige Strukturen trennen die Warmedehnungen des metal-
lischen Flgepartners von der Keramik /8, 41/. Verstarkte Lote verringern den Gra-
dienten des Warmeausdehnungskoeffizienten in der Nahe der Grenzflache Lot/ Ke-
ramik /46, 47/.

Weitere Moglichkeiten der Spannungsreduzierung sind Geometrieanderungen des
Verbundes und Verbreiterung des Lotspaltes. Fur deren Untersuchung bieten sich
FEM-Rechnungen geradezu an. Durch Parametervariationen des FEM-Modells las-
sen sich in kurzer Zeit verschiedene Gestaltvarianten mit dem Ziel der Verringerung
der Eigen- und Lastspannungen untersuchen /44/. Beim Aktivioten kann jedoch eine
Lotspaltverbreiterung infolge des erhdhten Titanangebots zur verstarkten Ausbildung
festigkeitsmindernder Sprodphasen fuhren. Dieses Problem kann aber durch optima-
le Prozel¥fuhrung Uberwunden werden /62, 63/.
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4 Folgerungen und Ziele

Der Lotprozeld laldt sich durch Parameteranderungen beeinflussen. Die Herstellung
optimaler Lotverbindungen erfordert jedoch das Verstandnis der beim Loten ablau-
fenden Prozesse und des Einflusses der einzelnen Lotparameter. Bisher erfolgt die
Optimierung des Fertigungsprozesses von Lotverbindungen durch umfangreiche
Versuchsreihen, bei denen aufbauend auf den vorhandenen Kenntnissen im trial-
and-error-Verfahren Parameter variiert werden und die entstehenden Lotverbindun-
gen hinsichtlich ihrer Festigkeit, Korrosionsbestandigkeit und weiterer Eigenschaften
untersucht werden. Das ist mit einem hohen experimentellen Aufwand verbunden.

Ein Simulationsmodell kann im Gegensatz zu Versuchsproben unbegrenzten Para-
metervariationen unterzogen werden. Der Zeit- und Materialaufwand numerischer
Experimente ist im Vergleich zu realen Versuchen deutlich geringer, so dal} die
Simulationsverfahren ein groes Potential zur Verringerung der Entwicklungszeiten
und —kosten bereitstellen.

Eine grindliche Durchsicht der aktuellen Fachliteratur zeigt, dal} bisher keine umfas-
sende Arbeit zur Simulation von Loétprozessen vorliegt. Die im vorangehenden Ab-
schnitt ausgewerteten Literaturstellen befassen sich ausschlieBlich mit Teilaspekten
der Simulation von Loétprozessen. Dabei liegt der Schwerpunkt auf den in Metall-
Keramik-Lotverbindungen aufgrund der unterschiedlichen Warmedehnung der Flge-
partner entstehenden Eigenspannungen.

Das Ziel der vorliegenden Arbeit ist daher, numerische Modelle zur Simulation von
Loétprozessen zu entwickeln. Dabei wird die Vorgehensweise zur Aufstellung derarti-
ger Modelle deutlich hervorgehoben, um numerischen Simulationsstudien als Werk-
zeug in der Werkstofforschung zu einer breiteren Anwendung zu verhelfen und somit
einen Beitrag zur Reduzierung des Entwicklungsaufwandes neuer Produkte zu leis-
ten.

Metall-Keramik-Lotverbindungen ermdoglichen die Kombination der Vorteile metalli-
scher und keramischer Werkstoffe. Aufgrund ihrer herausragenden Eigenschaften
besitzen sie ein starkes Entwicklungspotential fur vielfaltige Anwendungen.

Daher soll an einem konkreten Beispiel einer Metall-Keramik-Lotverbindung zwi-
schen dem Stahl Fe510 und Ti-metallisiertem Siliziumkarbid gezeigt werden, dal} die
Simulation komplexer vielparametriger Systeme moglich ist und zu einem vertieften
Verstandnis der beim Loéten ablaufenden Prozesse und des Einflusses der Prozelpa-
rameter fuhrt.

Die Umwandlung der Grenzflache der Keramik in eine metallahnliche Struktur, die
vom Lot benetzt werden kann und damit eine Létverbindung erst ermdglicht, erfolgt
durch einen Komplex von chemischen und physikalischen Prozessen, die noch nicht
vollstandig verstanden worden sind, auch weil sie experimentell nicht voneinander
getrennt werden kénnen. Die numerischen Simulationsverfahren ermadglichen, die
Einzelprozesse komplexer Wirkzusammenhange entkoppelt zu betrachten und den
Zusammenhang und den EinfluR der einzelnen Prozel3parameter zu erfassen. Dar-
aus ergibt sich ein vertieftes Verstandnis des Gesamtprozesses und der Wirkung der
Prozeliparameter.

Bisher ist keine numerische Untersuchung des Benetzungsverhaltens von Loten auf
metallisierten Keramiken bekannt. Deshalb werden entsprechende Untersuchungen
vorgenommen und mit einem Simulationsmodell korreliert, das geeignet sein wird,
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das Benetzungs- und Spaltfillvermodgen von Loten auf metallisierter Keramik vorher-
zusagen.

Auch existieren bisher kaum Modelle zur Simulation des Reaktionszonenwachstums
auf dem Gebiet der Loéttechnik, obwohl die Dicke der Reaktionszone einen entschei-
denden EinfluR® auf die Festigkeit der Lotverbindung hat. Dabei wird bisher ein  An-
satz ohne Berlcksichtigung des Temperaturzyklus verwendet. Dieser Ansatz ist je-
doch fur Lotprozesse wenig brauchbar, da insbesondere beim Keramikloten langsa-
mes Aufheizen und Abkuhlen erfolgt und die Haltezeit im Vergleich dazu gering ist.

Aufheizen und Abkuhlen oberhalb der Schmelztemperatur des Lotes tragen jedoch
auch zum Reaktionszonenwachstum bei. Aulerdem erfolgt das Reaktionszonen-
wachstum diffusionsgesteuert. Der Diffusionskoeffizient ist aber sehr stark tempera-
turabhangig. Deshalb ist es erforderlich, bei der Simulation des Reaktionszonen-
wachstums den gesamten Temperaturzyklus zu berucksichtigen. Die in der Reakti-
onszone entstehenden Reaktionsprodukte werden durch numerische Simulationen
berechnet.

Aufgrund der unterschiedlichen Warmedehnung der beteiligten Flgepartner entste-
hen in Metall-Keramik-Verbindungen wahrend des Abkuhlens von der Lot- auf die
Raumtemperatur thermisch induzierte Eigenspannungen, die die Festigkeit der Lot-
verbindung beeintrachtigen. Diese Spannungen mussen bei der Bauteilauslegung
bertcksichtigt werden. Es existieren zwar experimentelle und numerische Untersu-
chungen zu den Eigenspannungen in Metall-Keramik-Verbindungen und den Mog-
lichkeiten zur Reduzierung der Eigenspannungen, doch fehlt eine systematische Un-
tersuchung des Einflusses verschiedener Parametervariationen sowie deren Bewer-
tung und die Ableitung von Konstruktionsempfehlungen.

Im Gegensatz zu schweildtechnischen Aufgabenstellungen wird in der Lottechnik bei
numerischen Simulationen der EinfluR von Temperaturgradienten im Bauteil nicht
berucksichtigt, obwohl bekannt ist, day wahrend des Lotprozesses Temperaturgra-
dienten im Bauteil entstehen, weil die Erwarmung von aufden erfolgt und die Fuge-
partner dem Transport thermischer Energie entsprechend ihrer Warmeleitfahigkeit
und Warmekapazitat einen Widerstand entgegensetzen, also mit einer gewissen
Tragheit auf Anderungen der Umgebungstemperatur reagieren.

Daraus resultieren im Bauteil unterschiedliche thermische Dehnungen. Aufgrund die-
ser Dehnungsunterschiede entstehen Spannungen im Bauteil, die sich den durch die
Differenz der Ausdehnungskoeffizienten der beteiligten Materialien verursachten
thermischen Eigenspannungen Uberlagern. Uberschreiten die resultierenden Span-
nungen die ertragbaren Spannungen eines Materials, kommt es zum Versagen des
Bauteils.

FEM-Simulationen gestatten die Berechnung der wahrend des Lotzyklus im Lotver-
bund resultierenden Spannungen unter Berucksichtigung von Temperaturgradienten.
Damit ist es mdglich, den Einflul® unterschiedlicher Abkuhlraten auf die Bauteilspan-
nungen zu untersuchen, um zum einen moglichst kurze Durchlaufzeiten zu erreichen
und zum anderen die ertragbaren Spannungen des Bauteils wahrend des Lotprozes-
ses sowie des spateren Einsatzes nicht zu Uberschreiten.

Aulerdem ermoglichen numerische Simulationen die Optimierung der Aufheizphase,
um abzusichern, dal} die Fugeflachen des Bauteils gleichmalig durchgewarmt wer-
den. Dies ist bisher insbesondere bei der EinfUhrung relativ groRer Bauteile in die
Produktion mit einem hohen Versuchsaufwand verbunden, der durch entsprechende
Simulationen reduziert werden kann.
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Die Schwerpunkte der vorliegenden Arbeit sind daher numerische Modelle und Simu-
lationsstudien - sowie deren experimentelle Verifikation - zu

e der Benetzungskinetik des Lotes auf der Keramikoberflache und der Spaltfillung,

¢ den diffusionsgesteuerten Reaktionsmechanismen, die zur Umwandlung der Ke-
ramikoberflache fuhren und

e der Festigkeit der Lotverbindungen.
5 Modellierung der Benetzung, Lotausbreitung und Spaltfillung

5.1 Benetzung und Lotausbreitung
5.1.1 Parameteranalyse

Die Benetzung ist eine Grundvoraussetzung fur die Ausbildung einer Lotverbindung.
Wenn ein Lot den Grundwerkstoff nicht benetzt, kann sich auch keine Lotverbindung
bilden. Die experimentelle Untersuchung der Benetzung und Ausbreitung von Loten
auf den zu fugenden Grundwerkstoffen ist ein wesentlicher Bestandteil der Entwick-
lung von Loten und Léttechnologien.

Ein Hauptparameter zur Beschreibung der Benetzung ist der Kontakt- oder Benet-
zungswinkel 0. Das ist der Winkel zwischen der Oberflache des Grundwerkstoffs und
der Tangente an der Oberflache des Lotes. Wenn 6<90° ist, spricht man von Benet-
zung, 6>90° bedeutet Nichtbenetzung (Bild 5.1).

Benetzung keine Benetzung
Bild 5.1: Benetzungswinkel

Die Benetzung wird durch die Oberflachenenergien des Grundwerkstoffs und des
Lotes sowie der Grenzflachenenergie zwischen ihnen bestimmt. Dabei ist die Trieb-
kraft fur die Lotausbreitung die Minimierung der Energie des Systems. Mit zuneh-
mender Oberflachenenergie des Grundwerkstoffs ys und abnehmender Grenzfla-
chenenergie zwischen dem Grundwerkstoff und dem Lot ysi nimmt die Benetzung
Zu.

Dieser Zusammenhang zwischen dem Benetzungswinkel sowie den Oberflachen-
und Grenzflachenenergien wird durch die Youngsche Gleichung ausgedruckt:

Ys=YL COS B+ysL (5.1)
bzw. cos =18 Vst
YL
vs: Oberflachenenergie des Grundwerkstoffs
vL: Oberflachenenergie des Lotes
vsL: Grenzflachenenergie Grundwerkstoff-Lot

Aus der Gleichung (5.1) laf3t sich ablesen, dal® die Benetzung nur auftritt, wenn die
Grenzflachenenergie zwischen Lot und Grundwerkstoff ys. kleiner als die Oberfla-
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chenenergie des Grundwerkstoffs ys ist. Die Benetzung kann also durch Verringe-
rung der Grenzflachenenergie ys. und die Erhohung der Oberflachenenergie des
Grundwerkstoffs ys gefordert werden. Weiterhin bewirkt eine Verringerung der Ober-
flachenenergie des Lotes y. ebenfalls eine Benetzungsférderung, falls das Lot den
Grundwerkstoff benetzt.

Wenn jedoch das Lot den Grundwerkstoff nicht benetzt, kann auch eine Verringerung
der Oberflachenenergie des Lotes die Benetzung nicht ermoglichen, weil dann
cos0<0 bleibt und damit auch 6>90° (siehe Gleichung 5.1). Eine Verringerung der
Oberflachenenergie des Lotes kann also im Gegensatz zu einer Verringerung der
Grenzflachenenergie zwischen Lot und Grundwerkstoff oder einer Erhdhung der O-
berflachenenergie des Grundwerkstoffs keine Benetzung erzeugen, sondern nur for-
dern.

Durch gezielte Beeinflussung der Oberflachenenergien des Grundwerkstoffs und des
Lotes und der Grenzflachenenergie zwischen ihnen kann das Benetzungsverhalten
verandert werden. Zum Beispiel fuhrt die Einwirkung eines FluBmittels auf einer Me-
talloberflache zu einer Erhdhung der Oberflachenenergie und einer Verringerung der
Grenzflachenenergie zwischen dem Lot und dem Grundwerkstoff. Die Metallisierung
von Keramiken bewirkt eine Erhdhung der Oberflachenenergie der Keramikoberfla-
che (z.B.yg 0, =0.9 JIM?, y5¢,=1.6 JIm?) 1211,

Aktivelemente wie Titan verringern die Grenzflachenenergie zwischen dem Lot und
dem Grundwerkstoff. Das Zulegieren von 0.3% Ti zu Nickellot halbiert die Grenzfla-
chenenergie zwischen Nickel und Aluminiumoxid /21, 22/.

Die Oberflachenenergie von Loten kann ebenfalls durch chemische Zusatze be-
einflult werden. So bewirkt das Zulegieren von geringen Mengen Indium zu Loten
eine deutliche Verringerung der Oberflachenenergie des Lotes. Andererseits beein-
flussen Silizium, Chrom, Titan und Zirkonium kaum die Oberflachenenergie von Lo-
ten, wohl aber die Grenzflachenenergie zwischen dem Lot und dem Grundwerkstoff
121].

Die Youngsche Gleichung gilt strenggenommen nur fur Systeme im thermodynami-
schen Gleichgewicht, fur ideal ebene Oberflachen und nur fur Flussigkeiten, die in
keiner Wechselwirkung mit dem Festkdrper stehen. Beim Léten gehen aber intensive
Wechselwirkungen zwischen dem Lot, dem Grundwerkstoff und der Atmosphare vor
sich, so dal} die ablaufenden Vorgange wesentlich komplexer sind.

Zum Beispiel reagieren Metallschmelzen sehr empfindlich auf oberflachenaktive E-
lemente wie Sauerstoff. Das filhrt zu einer Anderung der Oberflachenenergie des
schmelzflissigen Lotes. Weiterhin ist die Oberflachenenergie der Grundwerkstoffe
Uber der Oberflache nicht konstant, sondern variiert teilweise stark fur verschiedene
Kristallebenen, die an der Oberflache liegen /64/. Dennoch zeigt die Erfahrung, dal}
die Youngsche Gleichung geeignet ist, den prinzipiellen Zusammenhang zwischen
dem Benetzungswinkel, den Oberflachen- und den Grenzflachenenergien zu be-
schreiben /20, 21, 22, 25, 64/.

Es besteht auch ein Zusammenhang zwischen der Benetzung und der adhasiven
Bindung. Dieser Zusammenhang ergibt sich Uber die Adhasionsarbeit W,4. Das ist
die Arbeit, die erforderlich ist, um zwei Grenzflachen voneinander zu trennen. Sie
ergibt sich zu

Wag=ys+yL-vsL
bzw. mit (5.1)
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Wag=yL(1+cos6). (5.2)

Neben der Adhasion bestimmen jedoch mechanische Bindungen (Verklammerung
zwischen Lot und Grundwerkstoff) und vor allem reaktive Bindungen durch Diffusion
und Ausbildung von Reaktionsphasen die Haftung, so dal® ein direkter quantitativer
Zusammenhang zwischen der Adhasion und der Haftung des Lotes auf dem Grund-
werkstoff nicht angegeben werden kann.

Von groliem Interesse ist im Zusammenhang mit der Benetzung die Frage, welche
Zeit erforderlich ist, um die Flugeflache aus einem Lotdepot heraus mit dem Lot zu
bedecken. Die Haupttriebkraft der Lotausbreitung bzw. Benetzungskinetik auf einer
ebenen horizontalen Flache ist ein Ungleichgewicht zwischen den Oberflachen- und
den Grenzflachenenergien /25/. Die Viskositat n wird als der Hauptparameter ange-
sehen, der der Lotausbreitung entgegenwirkt. Modelle zur Beschreibung der Benet-
zungskinetik mussen also neben geometrischen Grélien wie Volumen, Radius bzw.
Durchmesser und Hohe des Lottropfens die Viskositat, die Oberflachen- und die
Grenzflachenenergien enthalten.

5.1.2 Berechnungsmodelle

Grundlage aller Berechnungsmodelle zur Simulation von Benetzungsvorgangen ist
die Youngsche Gleichung (5.1). Ausgehend von dieser Gleichung werden in der Lite-
ratur verschiedene Modelle vorgestellt, die eine Simulation der Benetzungskinetik
gestatten. Die Modelle enthalten neben geometrischen Parametern die Oberflachen-
energie und die Viskositat der benetzenden Flussigkeit. Der Zusammenhang zwi-
schen den Parametern wird durch Gleichungen ausgedriickt, die das Verhalten der
untersuchten Flussigkeiten beschreiben.

Bei der Modellierung werden meist Gravitationskrafte vernachlassigt. Der Fehler ist
gering, wenn R?>y./gp. R ist der Benetzungsradius, g die Erdbeschleunigung und p
die Dichte der benetzenden Flussigkeit.

In /19/ wird eine Kraft in Richtung der Lotausbreitung angenommen, der die Viskosi-
tat entgegenwirkt. Daraus wird folgende empirische Gleichung abgeleitet:
dv

27r (ys —YoL — VL COSO) —nr? n ﬁ (5.3)

In Gleichung (5.3) ist r der Radius des Tropfens, n die Viskositat und dv/dh der Ge-
schwindigkeitsgradient in Richtung der Hohe h. Nach einigen Zwischenschritten folgt
fur die Benetzungskinetik

dA
E:K1(So|1 +74l3) (5.4)
| PRVNVINNG
mit K, :%( noj » So=Ys-YsL-YL,
y y
|1 :I(y)—2/3(3_ 4/3 J’ 1/3 4/3dy Und
0 0

. -0
=sin®—.
y 2
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Der in (5.4) zu einer bestimmten Zeit t einzusetzende Benetzungswinkel 6 ergibt sich
aus

K, [(y)*"*(3-y)*" dy

1/3
t= ,mit K, =1 Vo | (5.5)
(Soli +7112) 2\

Eine experimentelle Verifizierung des Modells wurde nicht vorgenommen. Als Bedin-
gung fur die Benetzung ergibt sich jedoch /19/

So>-0.756 y.. (5.6)
Mit SO:YS'VSL'YL wird (56) ZU

< | C— N

Ts 7Vst 5 0.244.
Yo

Das steht aber im Widerspruch zur allgemeinen Definition der Benetzung, die als
Grenze zwischen Benetzung und Nichtbenetzung einen Winkel von 6=90° angibt und
damit die Bedingung cos 6>0 bzw. mit (5.1)

Ys —YsL > 0.
YL

Von Schonhorn u.a. wurde ein Modell zur Simulation von Sinterprozessen auf die
Benetzungskinetik polymerer Schmelzen Ubertragen /17/. Dabei ergibt sich die be-
netzte Flache A nach einer bestimmten Zeit t aus einer Funktion K in Abhangigkeit
von dem Anfangsradius ro, der Oberflachenenergie y. und der Viskositat n des ge-
schmolzenen Polymertropfens:

Az -K (Ltj _

o M
Die genaue Gestalt der Funktion K wird jedoch nicht angegeben, so dal} dieser An-
satz nicht naher untersucht werden kann.

In /25/ wird ein Modell vorgestellt und auf die Ausbreitung von Ni-P-Loten auf Fe-Cr-
Grundwerkstoffen angewandt, das die Ausbreitungsgeschwindigkeit des Lotes in Ab-
hangigkeit von der Oberflachenenergie vy, der Viskositat n und dem Benetzungswin-
kel 6 angibt:

dR _chigm, (5.7)

dt n
Darin ist die Konstante C=0.02 und der Exponent m=3+0.5. Da der geschmolzene
Lottropfen naherungsweise die Form eines Kugelsegments annimmt, gelten fur
0<60° die folgenden geometrischen Beziehungen

V=~ nthR?/2 (5.8)
h~R6/2 (5.9)
und damit V=0 R®. (5.10)

Daraus folgt mit (5.7)
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ﬁ:cY_L[lsj _ (5.11)
dt n R

5.1.3 Simulationsstudien

Die Simulation des Ausbreitungsverhalten des Lotes AgCu28 auf Ti-metallisiertem
SiC erfordert die Bereitstellung der in Gleichung (5.11) enthaltenen Materialparame-
ter. Das sind die Oberflachenenergie des Lotes auf dem Grundwerkstoff y. und die
Viskositat des Lotes n.

Die Oberflachenenergie des Lotes AgCu28 auf Ti-metallisiertem SiC wird in Abschnitt
5.2 ermittelt. Sie betragt y=0.13 J/m2.

Die Bestimmung der Viskositat des Lotes bei 830°C unter Hochvakuumbedingungen
ist sehr aufwendig. Deshalb wird sie aus Tabellenwerten der Viskositat der Legie-
rungsbestandteile Silber und Kupfer berechnet, da sich die Viskositat geschmolzener
Metalle oder Legierungen kaum unterscheidet /79/. Fir geschmolzenes Silber betragt
sie n=3.7 mPa s und fur geschmolzenes Kupfer n=3.9 mPa s /79/. Damit ergibt sich
fir das Lot AgCu28 die Viskositat zu n=3.8 mPa s.

Mit diesen Parametern, den Startwerten Ry=5 mm und V=100 mm? sowie C=0.02
und m=3 ergibt sich das in Bild 5.2 dargestellte Ausbreitungsverhalten eines Lottrop-
fens. Zunachst erfolgt eine sehr rasche Lotausbreitung, die sich mit zunehmender
Zeit verlangsamt und dann gegen einen Grenzwert nahert. Die Ausbreitungsflache A
berechnet sich nach

=nR?2. (5.12)

Aus der Gleichung fur das Volumen eines Kugelsegments

V= %h(st +h?) (5.13)
wird die Hohe h des Lottropfens berechnet.

10 | | 300 T 3
= 8 7 200 [~ 4 =2 -
£ T €
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t[s] t[s] t[s]

Bild 5.2: Ausbreitungsverhalten des Lotes AgCu28 auf Ti-metallisiertem SiC
Der Benetzungswinkel ergibt sich nach Gleichung (5.9) zu
2h

0 5.14
~ (5.14)

und nach Gleichung (5.10) zu
0 v (5.15)
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Da es sich um Naherungsgleichungen handelt, sind sie beide nicht exakt und auch
nicht zueinander kompatibel. Es ergibt sich ein geringer Unterschied bei der Berech-
nung des Benetzungswinkels (Bild 5.3). Nach Gleichung (5.14) stellt sich nach einer
Haltezeit von 600 s (10 min) ein Benetzungswinkel von 10° ein. Mit Gleichung (5.15)
wird nach 10 Minuten ein Benetzungswinkel von 7° berechnet.

= Glchg. (5.14)
== Glchg. (5.15)

Bild 5.3: Benetzungswinkel des Lotes AgCu28 auf Ti-metallisiertem SiC
Parametervariationen

Der Parameter m beeinflul3t am starksten das Lotausbreitungsverhalten, da er im
Gegensatz zu den anderen Parametern exponentiell in Gleichung (5.11) eingeht und
somit das Ausbreitungsverhalten dominiert. Deshalb wird er im folgenden naher un-
tersucht.

Der Exponent m ist in /25/ nicht exakt angegeben, sondern mit m=3+0.5. Wenn
m=2.5 gesetzt wird, ergibt sich eine im Vergleich zu m=3 starkere Lotausbreitung
(Bild 5.4). Der Radius des Lottropfens betragt bei gleichem Anfangsradius Ry=5 mm
nach 10 Minuten R=10.1 mm (m=3: R=9.1 mm), dementsprechend die benetzte Fla-
che A=322 mm? (m=3: A=263 mm?) bei einer Tropfenhdhe von h=0.6 mm (m=3:

h=0.8 mm).

15 ! 400 3
—_ — 300
: : £° )
S0 £ 200 £
x < c 1 B —

100
5 | | | | | |
0 200 400 600 0 200 400 600 O 200 400 600
t[s] t[s] ts]

Bild 5.4: Lotausbreitung bei m=2.5

Daraus ergibt sich nach 10 Minuten auch ein geringerer Benetzungswinkel von 7°
nach Gleichung (5.14) bzw. 6° nach Gleichung (5.15) als bei m=3 (10° nach Glei-
chung (5.14) bzw. 7° nach Gleichung (5.15)). Der Verlauf des Benetzungswinkels
Uber der Zeit mit m=2.5 ist in Bild 5.5 dargestellt.
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60 I I

= Glchg. (5.14)
40 == Glchg. (5.15) _]

61[°]

Bild 5.5: Benetzungswinkel bei m=2.5

Wenn dagegen der Exponent m den oberen Grenzwert m=3.5 annimmt, breitet sich
das Lot langsamer aus (Bild 5.6). Nach 10 Minuten betragt der Lottropfenradius
R=8.5 mm (m=3: R=9.1 mm), die Benetzungsflache A=226 mm? (m=3: A=263 mm?)
und die Hohe des Tropfens h=0.9 mm (m=3: h=0.8 mm).
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[
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Bild 5.6: Lotausbreitung bei m=3.5

Nach Gleichung (5.14) ergibt sich damit ein Benetzungswinkel von 12° (m=3: 10°)
und nach (5.15) 9° (m=3: 7°).

60 T T
= Glchg. (5.14)
a0 b —  Glchg. (5.15) _|
1
20 "n.-.". I
mllmnum’..—.-'lllllll-ll-.l
| |
0 200 400 600

t[s]
Bild 5.7: Benetzungswinkel bei m=3.5

Variationen der Parameter C, y_ und n in Gleichung (5.11) haben im Vergleich zum
Exponenten m einen deutlich geringeren Einflu®. Bei einer Abweichung von 20% er-
gibt sich R=(8.9...9.3) mm, A=(250...274) mm?, h=(0.7...0.8) mm und 6=(9...10)°
(Gleichung 5.14) bzw. (7... 8)° (Gleichung 5.15). Diese Abweichungen liegen im Be-
reich der Mel¥fehler.

Starker mussen sich Ungenauigkeiten bei der Bestimmung des Volumens des Lot-
tropfens auswirken, da es mit m potenziert wird. Eine Abweichung von 20% fuhrt zu
folgenden Grenzwerten der Ergebnisgrof3en: R=(8.6...9.7) mm, A=(230...293) mm?,
h=(0.7...0.8) mm und 6=(9...10)° (Gleichung 5.14) bzw. (7... 8)° (Gleichung 5.15).
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5.1.4 Experimentelle Verifikation

Eine experimentelle Verifikation des Modells erfordert die in-situ Beobachtung des
Lotausbreitungsverhaltens im Hochvakuum und die damit verbundene Anlagentech-
nik. Deshalb kann an dieser Stelle nur ein Vergleich des berechneten Benetzungs-
winkels mit den MelRwerten an erstarrten Tropfen des Lotes AgCu28 auf Ti-
metallisiertem SiC erfolgen. Die Schluf3folgerungen, die sich aus dem Modell ablei-
ten, werden jedoch durch die Erfahrungen mit Benetzungsversuchen bestatigt, die
unter Normalatmosphare durchgeflhrt werden kénnen. Auch dabei kommt es unmit-
telbar nach dem Aufschmelzen des Lotes zu einer raschen Lotausbreitung innerhalb
weniger Sekunden, die sich mit zunehmender Zeit stark verlangsamt und einem
Grenzwert nahert.

Benetzungsversuche mit dem Lot AgCu28 auf Ti-metallisiertem SiC ergeben bei ei-
ner Lottemperatur von 830°C und einer Haltezeit von 10 Minuten einen Benetzungs-
winkel von 15° (Bild 5.8).

—_—
500 pm

Bild 5.8: Benetzung des Lotes AgCu28 auf Ti-metallisiertem SiC

Der gemessene Benetzungswinkel von 15° nach 10 Minuten liegt etwas oberhalb der
Simulationsergebnisse mit 7° und 10°. Eine Ursache dieser Abweichungen besteht
darin, dald sich die Berechnung der Benetzungswinkel auf Naherungsgleichungen
stutzt. Aullerdem werden in dem Modell die Oberflachenenergie und die Viskositat
des Lotes mit einem konstanten Wert vorgegeben. Wahrend der Ausbreitung des
Lotes werden jedoch Titan und die in der Keramik enthaltenen Elemente, also vor
allem Silizium und Kohlenstoff im Lot gelost, womit sich die Viskositat andert.

Silizium und Titan beeinflussen kaum die Oberflachenenergie von Loten /21/. Einen
starken Einflud hat aber die umgebende Atmosphare, insbesondere fuhrt die Auf-
nahme von Sauerstoff zu einer Erhdhung der Oberflachenenergie des Lotes und da-
mit zu einer schlechteren Benetzung. Durch die wahrend des Lotprozesses ablau-
fenden chemischen Reaktionen wird die Metallisierungsschicht aufgeldst und es ent-
steht eine Reaktionszone, wodurch sich die Oberflachenenergie der Keramik und die
Grenzflachenenergie zwischen der Keramik und dem Lot andert.

Die im Lot gelosten Bestandteile beeinflussen stark dessen Viskositat. Mit zuneh-
mender Haltezeit enthalt das Lot immer mehr Losungsbestandteile, die seine Viskosi-
tat erhdhen und damit der Lotausbreitung entgegenwirken, so dal} sich ein groRerer
Benetzungswinkel einstellt, als nach dem numerischen Modell berechnet wird.
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Benetzungsversuche mit den Aktivloten AgCuTi1.5 und AgCuTi3 auf SiC zeigen e-
benfalls ein sehr gutes Benetzungsverhalten. Dabei stellt sich ein Benetzungswinkel
von 4° ein /33/. Trotz dieser sehr guten Benetzung besitzen Aktivlote jedoch kein gu-
tes Fliellvermdgen. Diese Problematik wird im folgenden Abschnitt diskutiert, in dem
das Spaltfullungsverhalten untersucht wird.

5.2 Spaltfiullung
5.2.1 Parameteranalyse

Die Kapillarwirkung beruht u.a. auf der Grenzflachenspannung. Bei der Benetzung
einer Kapillarwand durch flissiges Lot wird Grenzflachenenergie frei und an der O-
berflache entsteht eine Druckdifferenz Ap, die zur Ausbildung eines Meniskus fuhrt
/21/. Infolge dieser Druckdifferenz steigt das Lot in einer Kapillarréhre, bis der Druck
durch die Oberflachenenergie gleich dem hydrostatischen Druck pgh ist. Deshalb
mussen Modelle zur Beschreibung der Lotausbreitung in Lotspalten neben den Pa-
rametern der Modelle zur Lotausbreitung auf horizontalen ebenen Flachen auch die
Geometrie des Spalts und die Parameter des hydrostatischen Drucks bericksichti-
gen.

5.2.2 Berechnungsmodelle

Infolge der Grenzflachenspannung zwischen Grundwerkstoff und Lot entsteht eine
Druckdifferenz Ap entlang der freien gekrimmten Oberflache eines flussigen Lotes.
Sie lalt sich ausdricken durch /21/

1 1
Ap = —+—.
P=7L {R1 sz
Darin sind Ry und R, die Hauptkrimmungsradien. Der Hauptkrimmungsradius in

einer Kapillare mit dem Radius r ergibt sich zu r/cos 6. Demnach betragt die Druckdif-
ferenz in der Kapillare

_ 2y, cos0
r

pgh

und das Lot steigt bis zu der Hohe
_ 2y _cosb6
prg

Analog ergibt sich bei unendlicher Ladnge R, = «und fir die Steighdhe eines Lotes in
einem vertikalen Spalt der Breite D:

h

_ 2y _cosb6
pDg

h (5.16)
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5.2.3 Simulationsstudien

Gleichung (5.16) kann auch zur Bestimmung der Oberflachenspannung des Lotes y.
genutzt werden /64/, denn durch Umstellen erhalt man

_ _phDg
2cos0

Die Dichte des Lotes AgCu28 betragt

pAgCu28=1 0.1 g/cm3.

(5.17)

Yo

Der Benetzungswinkel auf Ti-metallisierter Keramik ist in 5.1.3 zu
6=15°

bestimmt worden. Daraus ergibt sich
cos 06=0.97.

Die Genauigkeit der Bestimmung von 6 wirkt sich bei guter Benetzung kaum auf die
Berechnung der Oberflachenspannung des Lotes y_. aus, da fur kleine Winkel
cos 0 ~1 gilt. Fur Benetzungswinkel 0<26° liegt die Abweichung unter 10%, da

cos 26°=0.90.

Durch Loétversuche an zwei Ti-metallisierten SiC-Proben wurde die Steighdhe des
Lotes AgCu28 in einem vertikalen Spalt der Breite D=0.1 mm bei einer Loéttemperatur
von 830°C und einer Haltezeit von 10 Minuten zu h=25 mm bestimmt. Daraus ergibt
sich mit Gleichung (5.17) eine Oberflachenspannung des Lotes von

v=0.13 J/m2,
60 T T T .
B — Simulation N
O Lotversuch

40 i
‘e
é - |
c

20 - -

0 50 100 150 200 250

D [um]

Bild 5.9: Steigh6he des Lotes AgCu28 in Abhédngigkeit von der Spaltbreite,Grundwerkstoff SiC
(Ti-metallisiert), 830°C, 10 min

Damit kann die Steighdhe fur beliebige Spaltbreiten berechnet werden. In Bild 5.9 ist
der Bereich von 50...200 ym angegeben. Eine geringere Spaltbreite als 50 ym sollte
nicht verwendet werden, da ansonsten das Lot nicht in den Spalt eindringen kann.
Bei grof3eren Spaltbreiten als 200 um reicht die Kapillarwirkung nicht aus, um das Lot
in den Spalt zu ziehen.
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Zur Verifikation des Modells wurden Lotversuche mit Spaltbreiten von 50, 100, 150
und 200 pym durchgefuhrt. Dabei ergibt sich eine gute Ubereinstimmung mit den ge-
messenen Steighdhen (Bild 5.9).

5.3 Vergleich mit Aktivioten

Aktivlote zeigen ein grundsatzlich anderes Verhalten. Sie besitzen im Vergleich zu
konventionellen Loten ein geringes FlieRvermogen und benetzen den Grundwerkstoff
nur an den Stellen, an denen sie bereits vor dem Léten als Folie oder in anderer ge-
eigneter Form appliziert werden /1, 65, 78/. Eigene Benetzungsversuche mit dem Lot
AgCu26.5Ti3 bestatigen diese Erkenntnisse. Das Lot benetzt bei den optimalen L6t-
parametern 900°C, 10 min den Grundwerkstoff SiC sehr gut, kann aber nicht in verti-
kalen Spalten aufsteigen, obwohl die physikalischen Eigenschaften von AgCu28 und
AgCu26.5Ti3 ahnlich sind (Tabelle 5.1).

Tabelle 5.1: Physikalische Eigenschaften der Lote AgCu28 und AgCu26.5Ti3

Eigenschaft AgCu28 |AgCu26.5Ti3 /33/
Dichte p [g/cm?] 10.1 9.9
Oberflachenenergie y. [J/m?] |0.13 0.59

cos 6 0.97 0.98

Nach Gleichung (5.16) mul® das Aktiviot AgCu26.5Ti3 aufgrund der hoheren Oberfla-
chenenergie in einem Spalt in SiC hoéher aufsteigen als das Lot AgCu28 in einem
Spalt gleicher Breite in Ti-metallisiertem SiC. AgCu26.5Ti3 steigt aber Uberhaupt
nicht in einem vertikalen Spalt auf. Offensichtlich darf Gleichung (5.16) auf Aktiviote
nicht angewandt werden, weil die Kapillarwirkung durch eine entgegengerichtete
Kraft aufgehoben wird.

Diese Kraft kann nur durch die Viskositat bewirkt werden. Im Gegensatz zum Loten
metallisierter Keramik ist beim Aktivioten das Titan bereits im Lot enthalten und rea-
giert sofort beim Kontakt des schmelzflussigen Lotes mit der Keramik. Es wird ange-
nommen, daf infolge dieser chemischen Reaktionen die Viskositat des Aktiviotes an
der Ausbreitungsfront derart ansteigt, da® kaum FlieRen erfolgen kann.

Beim Loten metallisierter Keramik dagegen wird das Lot AQCu28 durch die Kapillar-
wirkung in den Spalt gezogen. Erst danach wird Titan aus der Metallisierungsschicht
in dem schmelzflissigen Lot gelést und bildet eine Reaktionszone. Auch dabei wird
es zu einer starken Erhdhung der Viskositat des Lotes kommen. Das Lot befindet
sich aber zu diesem Zeitpunkt im Gegensatz zum Aktiviéten bereits in dem Spalt.

Die Viskositat des Lotes ist in Gleichung (5.16) nicht berucksichtigt, da aus dieser
Gleichung eine Aussage uber die Steighdhe des Lotes abgeleitet werden kann, die
zu einem statischen Kraftegleichgewicht zwischen der Kapillarkraft und der Kraft aus
dem hydrostatischen Druck der Flussigkeitssaule fuhrt. Dabei wird eine ausreichende
FlieRfahigkeit vorausgesetzt, um den Spalt zu fullen. Diese Voraussetzung ist jedoch
bei Aktivioten nicht erfullt.
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5.4 Folgerungen

Durch die Erhéhung der Oberflachenenergie des Grundwerkstoffs und die Verringe-
rung der Grenzflachenenergie kann die Benetzung gefordert werden. Eine Verringe-
rung der Oberflachenenergie des Lotes bewirkt ebenfalls eine Benetzungsférderung,
aber nur unter der Voraussetzung, dal® das Lot den Grundwerkstoff benetzt. Ande-
renfalls kann auch eine Verringerung der Oberfachenenergie des Lotes keine Benet-
zung ermoglichen.

Es ist also nicht sinnvoll, die Benetzung eines nicht benetzenden Lotes durch die Zu-
gabe benetzungsférdernder Elemente zu verbessern. Vielmehr sollte die Oberflache
des Grundwerkstoffs so verandert werden, dal} sich eine Erhéhung seiner Oberfla-
chenenergie ergibt. Eine andere Moglichkeit ist die Verringerung der Grenzflachen-
energie, z.B. durch die Anwendung von Flumitteln.

Die Lotausbreitung wird im wesentlichen von der Oberflachenenergie und der Visko-
sitdt des Lotes bestimmt. Dabei bewirkt die Oberflachenenergie eine Kraft in Rich-
tung der Lotausbreitung, die Viskositat wirkt in entgegengesetzter Richtung.

Die verwendeten numerischen Modelle gestatten die Simulation des Ausbreitungs-
verhaltens auf Ti-metallisiertem SiC und der Steighdhe des Lotes AgCu28 in vertika-
len Spalten. Aus der Steighdhe kann auch die Oberflachenenergie des Lotes be-
rechnet werden. Sie wurde zu y.=0.13 J/m? bestimmt.

Im Gegensatz dazu besitzen Aktivlote kein gutes Flievermdgen und sind nicht in der
Lage, Lotspalte aus einem Lotdepot heraus zu fullen, weil sie das Aktivelement be-
reits enthalten und somit im schmelzflissigen Zustand sofort beim Kontakt mit der
Keramik reagieren. Dadurch erhoht sich die Viskositat des Aktivlotes so stark, dafy
ein FlieRen nicht mehr erfolgen kann. Aktiviote missen daher vor dem Léten an den
Fugeflachen appliziert werden.

Beim Léten metallisierter Keramik mit konventionellen Loten kann dagegen mit einem
Lotdepot gearbeitet werden, weil das Lot durch die Kapillarwirkung in den Lotspalt
gezogen wird und sich erst danach das Aktivelement im Lot 16st und die Viskositat
erhoht.

Oberflachenaktive Elemente wie z.B. Sauerstoff beeinflussen stark die Oberflachen-
energie des Lotes. Zur Erzielung einer guten Lotverbindung ist es daher notwendig,
die Létungen im Vakuum vorzunehmen.
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6 Simulation des Reaktionszonenwachstums

6.1 Numerische Modelle

Eine optimale Reaktionszonendicke ist von grof3er Bedeutung flr die Ausbildung ei-
ner anforderungsgerechten Lotverbindung. Bei zu dunner Reaktionszone wird das
Lot nicht ausreichend an den Grundwerkstoff angebunden. In zu dicken Reaktions-
zonen entstehen sprode intermetallische Phasen. In beiden Fallen besitzt die Lotver-
bindung eine geringe Festigkeit.

In /27/ wird ein Modell beschrieben, mit dessen Hilfe die Haltezeit t berechnet werden
kann, in der sich eine Reaktionszone der Dicke x bei der Léttemperatur T bildet. Da-
nach ergibt sich die Wachstumsrate der Reaktionszone zu

. Q
x2=2K't mit K=K, exp|-——1. 6.1
0 p[ RT) (6.1)

K':  Wachstumskoeffizient

X: Dicke der Reaktionszone

t: Zeit

Q: Aktivierungsenergie

R Boltzmannsche Gaskonstante

T Temperatur

Durch Umstellen und Logarithmieren erhalt man
x> Q

Int=In +—.
2K, RT

(6.2)

Tragt man flr verschiedene Lotzyklen die Lottemperaturen und Haltezeiten in ein
1/T-In t-Diagramm, konnen die Punkte gleicher Reaktionszonendicke durch Geraden
miteinander verbunden werden. Aus dem Anstieg der Geraden Q/R ergibt sich die
Aktivierungsenergie Q.

Bei diesem Verfahren sind also Proben gleicher Reaktionszonendicke erforderlich,
die bei unterschiedlichen Temperaturen und Haltezeiten erzeugt wurden, d.h. es sind
in einer ersten Versuchsreihe soviel Chargen zu I6ten, wie Temperaturen untersucht
werden sollen, die Reaktionszonendicken zu bestimmen, daraus mit (6.1) K' fur die
jeweilige Temperatur bzw. fur jede Temperatur die Haltezeit, die erforderlich ist, um
fur alle Proben eine konstante Reaktionszonendicke zu erzielen. In einer folgenden
Versuchsreihe sind flr jede Temperatur Lotproben mit konstanter Reaktionszonendi-
cke zu erzeugen. Dann kann mit (6.2) die Aktivierungsenergie bestimmt werden. Das
ist mit relativ hohem Aufwand verbunden.

Ein anderer Losungsweg wird in /31/ gewahlt. Ausgehend von der Beziehung
x = k'\/t (6.3)

bzw. unter Einbeziehung des Diffusionskoeffizienten

x=k, Dt (6.4)

ergibt sich mit dem Arrhenius-Gesetz, das die Temperaturabhangigkeit des Diffusi-
onskoeffizienten ausdruckt
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Q

D=D - 6.5
oeXp( RTJ (6.5)
und mit k'=k _|D exp(—gj (6.6)
° RT '

Q
=k D -—— |t 6.7
X \/ oeXp( RT) (6.7)

Q
bzw. =k" -—— . 6.8
zZW X exp( RT] (6.8)
Darin ist k"=k ./ D,t. (6.9)

Diese Beziehungen verdeutlichen den engen Zusammenhang zwischen dem Wachs-
tums- und dem Diffusionskoeffizienten. Dieser Zusammenhang muf} auch bestehen,
da das Reaktionszonenwachstum durch Diffusionsprozesse gesteuert wird.

Logarithmieren von (6.8) fuhrt auf

Inx=|nk”—i (6.10)

2RT

Tragt man flir mehrere Lotproben, die bei unterschiedlicher Temperatur, aber glei-
cher Haltezeit gelotet wurden, den Kehrwert der Lottemperatur 1/T Uber dem Loga-
rithmus der Reaktionszonendicke In x auf, ergibt sich eine Gerade, aus deren Anstieg
sich die Aktivierungsenergie bestimmen lat. Der experimentelle Aufwand ist deutlich
geringer als mit (6.2).

Mit diesem Verfahren wurden in /31/ die Aktivierungsenergien zur Erzeugung von
Reaktionszonen in SizsN4-Lotverbindungen ermittelt. Sie betragen bei einer Haltezeit
von 12 min 210 kd/mol fur Lotverbindungen mit den Loten Ag70.5Cu26.5Ti3 bzw.
Ag72.5Cu19.5In5Ti3 und bei einer Haltezeit von 10 min 237 kJ/mol mit dem Lot
Ag68.8Cu26.7Ti4.5. Die Versuche wurden bei Lottemperaturen von 840, 860, 880
und 900°C durchgefihrt.

Die Gleichungen (6.2) und (6.10) lassen sich durch einige Umstellungen ineinander
Uberfihren. Denn wird in (6.8) statt dem Ausdruck der Gleichung (6.9)

k"= 2K, t (6.11)

eingesetzt, ergibt sich

Q
x> =2K, texp| -—— 6.12
0 p( RT] ( )
und durch Umstellen und Logarithmieren
2
N> int- (6.13)
2K, RT

Das ist jedoch Gleichung (6.2). Ebenso kann die Darstellung /66/

x* =k exp ~ 9
RT
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in (6.1) oder (6.2) umgewandelt werden.

6.2 Modellierung unter Beriicksichtigung des Lotzyklus

In den im vorangehenden Abschnitt beschriebenen Modellen werden die Aufheiz-
und die Abkuhlphase vernachlassigt. Doch auch wahrend des Aufheizens und Ab-
kuhlens wachst die Reaktionszone.

Insbesondere beim Loéten keramischer Komponenten wird im Vergleich zur Haltezeit
relativ langsam aufgeheizt und abgekudhlt, um ein gleichmafiges Durchwarmen der
Flgezone zu erreichen und um zusatzliche Spannungen infolge von Temperaturgra-
dienten zu vermeiden. AuRerdem schwankt die Lottemperatur wahrend der Haltezeit
prozelbedingt. Deshalb sollte die Temperaturabhangigkeit des Reaktionszonen-
wachstums berucksichtigt werden.

Das Reaktionszonenwachstum ist diffusionsgesteuert und Diffusionsprozesse sind
sehr stark temperaturabhangig (Bild 6.1). Bei der Simulation von Diffusionsprozessen
wird zur BerUcksichtigung beliebiger Temperaturzyklen T(t) in den Losungsansatzen
der Diffusionsgleichung, z.B.

bc —x?
c(xt)=U,+U, erf oder c(x,t)= 0 _ex
0= LZ\/ J T p[ 4Dt}

das Produkt D -t durch das Integral J'D (T(t)) dt ersetzt /67/
t

D-t= [D (T(t))dt. (6.14)

Dieser Ansatz ist exakt, da das Produkt D-t die Flache unter der Kurve D(t) im D-t-
Diagramm bei unendlich raschem Aufheizen und Abkuhlen darstellt. Erfolgen Aufhei-
zen und Abklhlen dagegen in einer endlichen Zeit, mul} ebenfalls die Flache unter
der Kurve D(t) im D-t-Diagramm bericksichtigt werden. Diese Flache ist aber das
Integral in (6.14). Bei sehr langen Haltezeiten im Vergleich zu den Aufheiz- und Ab-
kuhlzeiten ist der Unterschied vernachlassigbar. Betrachtet man jedoch den in Bild
6.1 dargestellten typischen Loétzyklus, wird deutlich, dal} die Haltezeit bei Lottempera-
tur (10 min) nur einen geringen Anteil am Gesamtzyklus hat und daf} auch wahrend
der Heiz- und Abklhlphase nicht vernachlassigbare Diffusionsvorgange stattfinden,
die zum Wachstum der Reaktionszone beitragen.
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Bild 6.1: Anderung des Diffusionskoeffizienten wihrend eines typischen Létzyklus nach Glei-

chung (6.5)
Analog zu (6.14) kann auch in (6.1) geschrieben werden
x* =2 [K'(T(t) dt (6.15)
t
bzw. x2 =2K0jexp ~ 9 gt (6.16)
: RT(t)

Mit diesem neuen Ansatz ist es moglich, das Reaktionszonenwachstum fur beliebige
Loétzyklen zu beschreiben. Da die Reaktionszone sich im wesentlichen in dem Zeit-
raum ausbildet, in dem das Lot schmelzflussig ist, sind von dem Temperaturzyklus
T(t) nur die entsprechenden Anteile oberhalb der Schmelztemperatur des Lotes zu
berucksichtigen.

Das Modell eignet sich zur Einstellung optimaler Reaktionszonendicken, die flr viele
Lotverbindungen bekannt sind. Damit 1aRt sich fur neue Lotaufgaben der Ver-
suchsaufwand zur Ermittlung optimaler Lotparameter reduzieren. Es kann aber auch
dazu dienen, die Prozel3fuhrung nachzusteuern, falls wahrend eines Lotzyklus Prob-
leme mit der Temperaturfihrung auftreten. In diesen Fallen kann mit dem Modell ein
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aquivalenter Zyklus berechnet werden, der zu Lotverbindungen gleicher Qualitat wie
der vorgesehene Zyklus fuhrt. Dadurch werden die Ausschul3kosten reduziert.

6.3 Simulationsstudien
6.3.1 Bestimmung von K, und Q

FUr die Simulation des Reaktionszonenwachstums nach Gleichung (6.16) sind der
temperaturunabhangige Materialwert Ko, die Aktivierungsenergie Q und der Lotzyklus
T(t) erforderlich. Die Bestimmung von Ko und Q erfolgt durch Messung der Reakti-
onszonendicke x an Loétproben, die bei gleicher Haltezeit, aber unterschiedlichen
Temperaturen gelotet werden.

Dazu wurden Proben zwischen Ti-metallisiertem SiC und dem Stahl Fe510 mit dem
Lot AgCu28 bei einer Haltezeit von 10 Minuten gelbtet. Die Lottemperaturen betra-
gen 800, 810 und 830°C. Es ergeben sich die in Tabelle 6.1 aufgefihrten Dicken der
Reaktionszonen.

Tabelle 6.1: Dicken der Reaktionszonen von Loétverbindungen SiCt-AgCu28-Fe510 (t,.=10

min)

T[°C] | x [um]
800 7
810 8
830 11

Die Wertepaare [1/T, In x] werden nach einem Regressionsverfahren mit der Metho-
de der kleinsten Quadrate linearisiert (Bild 6.2).

2.6 T T T T T

24 N

22 n

In X [um]

20 n

18 | | | | |
9.0 9.1 9.2 9.3

1/T [107/K]
Bild 6.2: Bestimmung der Aktivierungsenergie aus dem Anstieg der Geraden im 1/T-In x-
Diagramm

Nach Gleichung (6.10) besteht folgender Zusammenhang zwischen dem Logarith-
mus der Reaktionszonendicke In x, der Aktivierungsenergie Q und dem Kehrwert der
Lottemperatur 1/T

Q
2R

Inx=Ink" -

—[ =
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Der Anstieg dieser linearen Funktion betragt
—£=—1.77-104K :
2R

Daraus ergibt sich mit der Boltzmannschen Gaskonstanten R=8.31 J/(mol-K) die
Aktivierungsenergie Q zur Bildung der Reaktionszone an der Grenzflache der Kera-
mik in Loétverbindungen zwischen Ti-metallisiertem SiC und dem Stahl Fe510 mit
dem Lot AgCu28. Sie betragt

Q=294 kJ/mol.

Dieser Wert liegt etwas hoher als die Aktivierungsenergie zur Bildung der Reaktions-
zone in aktivgeloteten SisNs-Verbindungen mit AgCuTi-Loten (Q=210...237 kJ/mol)
131/, aber niedriger als mit CuTi5 (318 kJ/mol) und CuV3 (342 kJ/mol) /33, 37/.

Aus dem Ordinatendurchgang der Linearfunktion ergibt sich auRerdem
k"=9.42-10" ym

bzw. mit (6.11) k" =4/ 2K, t

Ko=7.4-10* cm?/s.

6.3.2 Vorhersage von Reaktionszonendicken

Damit sind alle erforderlichen Grof3en bekannt, um mittels Gleichung (6.16) das Re-
aktionszonenwachstum von Lotverbindungen zwischen Ti-metallisiertem SiC und
Fe510 mit dem Lot AgCu28 fur beliebige Lotzyklen vorhersagen zu kdnnen. Die Be-
rechnung erfolgt fur die Léttemperatur 830°C mit 5, 10 und 20 Minuten Haltezeit.
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Bild 6.3: Temperaturzyklen zur Berechnung der Reaktionszonendicke

Dabei wird im Vakuum von 10 Pa mit 20 K/min auf 770°C geheizt, 10 min gehalten,
um die Proben gleichmafig durchzuwarmen, anschlieRend auf die Lottemperatur von
830°C geheizt und 5, 10 bzw. 20 min auf der Léttemperatur gehalten. Die Abkuhlung
erfolgt zunachst langsam mit ca. 20 K/min. Ab 300°C wird die Ofenkammer mit Argon
geflutet, um den AbkuUhlprozeld zu beschleunigen. In Bild 6.3 sind die entsprechen-
den Lo6tzyklen dargestellt.

Die Temperatur-Zeit-Verlaufe werden wahrend des Lotprozesses im Abstand von 60
Sekunden von der Ofensteuerungssoftware aufgezeichnet und in eine Datei ge-
schrieben. Diese Datei mit dem Temperaturzyklus T(t) wird in das Auswertepro-
gramm eingelesen und darin mit Gleichung (6.15)

x* =2 [K'(T(t) dt

die Reaktionszonendicke berechnet (Tabelle 6.1). Die Vorgehensweise wird am Bei-
spiel der Probe 830°C, 5 min exemplarisch erlautert.

Bild 6.4 enthalt den Ausschnitt des Temperaturzyklus T(t) oberhalb der Schmelztem-
peratur des Lotes von 780°C. Die Diffusionsvorgange bei Temperaturen <780°C sind
im Vergleich zu den Diffusionsvorgangen >780°C vernachlassigbar, da Atome in
Flussigkeiten eine deutlich groRere Bewegungsfreiheit besitzen als in Festkorpern.

840 I I I I I
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T[*C]
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780 N

760 : :
200 400 600
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Bild 6.4: Ausschnitt des Temperaturzyklus T(t) der Probe 830°C, 5 min (T>780°C)
Aus K'=K,exp (— %) wird flr jeden Zeitpunkt i des Temperaturzyklus T(t) mit

Q=294 kJ/mol und Ko=7.4:10* cm?s der Parameter K;' berechnet (Bild 6.5).
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Bild 6.5: K‘(T(t)) der Probe 830°C, 5 min
Mit der Trapezformel wird das Integral in (6.15) zu

JRrO)e-3 ,+K) G

Daraus ergibt sich fur die Probe 830°C, 5 min eine Reaktionszonendicke von 7 pym.

Analog wurden die Reaktionszonendicken der anderen Proben berechnet. Sie sind in
Tabelle 6.2 angegeben.

Tabelle 6.2: Reaktionszonendicke von Loétverbindungen SiC-AgCu28-Fe510 unter Beriick-
sichtigung des Loétzyklus

T[°C] | t[min] | x [um] (Messung) | x [um] (Simulation)
830 5 8 7
830 10 11 11
830 20 15 15

Zur Uberpriifung des Simulationsprogramms wurden die entsprechenden Létverbin-
dungen hergestellt und ein Vergleich zwischen den gemessenen und den berechne-
ten Reaktionszonendicken gezogen (Tabelle 6.2). Dabei zeigt sich eine gute Uber-
einstimmung.

Bei Vernachlassigung des Lotzyklus unter Verwendung des in der Literatur
gebrauchlichen Ansatzes (6.1) mit der konstanten Temperatur T und der Haltezeit t

x2=2K't

wird eine zu geringe Reaktionszonendicke berechnet (Tabelle 6.3).
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Tabelle 6.3: Reaktionszonendicke von Létverbindungen SiC-AgCu28-Fe510 unter Vernach-
lassigung des Loétzyklus

T[°C] | t[min] | x [um] (Messung) | x [um] (berechnet)
830 5 8 7
830 10 11 9
830 20 15 13

Wenn die Schwankungen der Temperatur wahrend der Haltezeit gering sind, ergibt
sich bei gleichen Aufheiz- und Abkuhlraten ein konstanter Wert flur den Anteil des
Reaktionszonenwachstums, der wahrend des Aufheizens und Abkuhlens entsteht.
Fur Lotverbindungen zwischen Ti-metallisiertem SiC und Fe510 mit dem Lot AgCu28
betragt er 2 ym bei einer Lottemperatur von 830°C und einer Heiz- und Abkuhlrate
von 20 K/min. Damit ergibt sich die Reaktionszonendicke zu

x =+ 2K't+2 pm, K'=0.07 um?/s. (6.17)

Aus Gleichung (6.1) ist erkennbar, da® der Parameter K’ exponentiell von der Tem-
peratur abhangig ist. Deshalb reagiert K° sensibel auf Temperaturschwankungen.
Das ist in Bild 6.6 exemplarisch fur die Temperaturzyklen 830°C, 5 min (Bild a) und
830°C, 10 min (Bild b) dargestellt.

840 T T T T T 860 T T T T T
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760 ! ! ! ! 1 780 | | 1 |
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0.08 | | | | | 0.20 | | |
' 0.06 . @ 0.15 .
€ E
2 e
¥ 004 4 % 0.10 | §
0.02 [ . 0.05 .
| | | | | | | 1 1 1
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t[s] t[s]
a) 5 min Haltezeit b) 10 min Haltezeit

Bild 6.6: Temperaturabhangigkeit von K* (Solltemperatur 830°C)

Fur die Anwendung der Gleichungen (6.1) und (6.17) ist es deshalb erforderlich, dal}
die Lottemperatur konstant gehalten wird. Diese unterliegt jedoch immer gewissen
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Schwankungen (Bild 6.6). Insbesondere bei den fur kurze Haltezeiten typischen Ab-
weichungen von der Sollkurve ist der Ansatz (6.15) zur Vorhersage der Reaktionszo-
nendicke besser geeignet als (6.1), da hier oft kaum von einer Haltezeit bei Lottem-
peratur gesprochen werden kann.

6.3.3 Parametervariationen

Die Bestimmung der Reaktionszonendicke x der Proben, mit denen K, und Q be-
rechnet wird, ist mit einem Fehler Ax von maximal 1 ym behaftet. Es sind Proben, die
bei Lottemperaturen von 800, 810 und 830°C und einer Haltezeit von 10 Minuten ge-
|6tet wurden. Im folgenden wird untersucht, welchen Einflu dieser Fehler auf die
Vorhersage der Reaktionszonendicke besitzt.

Da die Aktivierungsenergie Q aus dem Anstieg der Geraden im 1/T-In x-Diagramm
ermittelt wird, ist der Fehler von Q abhangig davon, wie stark der Meffehler von x
den Anstieg verandert. Wenn der Mef¥fehler zu einer Parallelverschiebung der Gera-
den fuhrt, etwa dadurch, dal} alle Werte zu hoch oder zu niedrig gemessen werden,
dann wird die Bestimmung der Aktivierungsenergie nicht beeinfluft.

Deshalb werden hier die Extremfalle untersucht, die mit einer Anderung des Anstiegs
der Geraden verbunden sind. Unter der Annahme eines maximalen Mel¥fehlers von
Ax=1 pm ergeben sich die in Tabelle 6.4 aufgefiihrten Varianten. Variante 1 fuhrt zu
einem starkeren, Variante 2 zu einem geringeren Anstieg.

Tabelle 6.4: Variation der Reaktionszonendicke

T[Cl|  x[um] X [um] X [um]
(Messung) | (Variante 1) | (Variante 2)

800 7 6 8

810 8 7 9

830 11 12 10

Mit diesen EingabegroRRen fur 800, 810 und 830°C bei einer Haltezeit von 10 Minuten
ergeben sich fur die in 6.3.2 untersuchten Lotzyklen die in Tabelle 6.5 dargestellten
Reaktionszonendicken. Die Abweichungen bei der Vorhersage von Reaktionszonen-

dicken infolge von Ax sind gering (Tabelle 6.5).

Tabelle 6.5: EinfluB von Ax auf die Vorhersage von Reaktionszonendicken

T[C] | t[min] | x[um] X [um] X [um] X [um]
(Messung) | (Variante 0) | (Variante 1) | (Variante 2)
830 5 8 7 6 7
830 10 11 11 12 10
830 20 15 15 14 13

Auch der Melfehler der Temperatur AT geht in die Simulationen ein. Unter der An-
nahme eines maximalen MelRfehlers von AT=5 K ergeben sich 2 Varianten mit ma-
ximaler Abweichung, indem zu der mittleren Temperatur, bei der die Reaktionszo-
nendicke gemessen wurde, 5 K addiert und von den anderen beiden Temperaturen 5
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K subtrahiert werden (Variante 3) bzw. indem von der mittleren Temperatur 5 K sub-
trahiert und den anderen Temperaturen 5 K addiert werden (Tabelle 6.6). Daraus
ergeben sich aber nur geringe Abweichungen bei der Vorhersage von Reaktionszo-
nendicken, weil sich der Anstieg der Interpolationsgeraden kaum andert (Tabelle
6.7).

Tabelle 6.6: Varianten zur Untersuchung von AT

Variante 0 | Variante 3 | Variante 4
T[°C] T[°C] T[°C]
800 795 805
810 815 805
830 825 835

Tabelle 6.7: EinfluB von AT auf die Vorhersage von Reaktionszonendicken

T[°C] | t[min] | x[um] X [um] X [um] X [um]
(Messung) | (Variante 0) | (Variante 3) | (Variante 4)
830 5 8 7 7 8
830 10 11 11 12 13
830 20 15 15 15 16

Weitere Varianten, die zu einer Anderung des Anstiegs der Interpolationsgeraden
fuhren, sind in Tabelle 6.8 aufgefuhrt. Auch dabei ist der Einfluld auf die Vorhersage

von Reaktionszonendicken gering (Tabelle 6.9).

Tabelle 6.8: Varianten zur Untersuchung von AT

Variante 0 | Variante 5 | Variante 6 | Variante 7 | Variante 8
T[°C] T[°C] T[°C] T[°C] T[°C]
800 795 805 795 805
810 805 815 815 805
830 835 825 835 825

Tabelle 6.9: EinfluB von AT auf die Vorhersage von Reaktionszonendicken

T[PC] | t[min] | x[um] x[um] | x[um] | x[um] | x[um] | x[um]
(Messung) | (Var.0) | (Var.5) | (Var.6) | (Var.7) | (Var. 8)
830 5 8 7 8 8 8 8
830 10 11 11 12 14 12 14
830 20 15 15 16 17 15 17
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6.4 Vergleich mit Aktiviotverbindungen

Im Gegensatz zu den Létverbindungen zwischen Ti-metallisiertem SiC und Fe510,
bei denen sich eine Reaktionszone mit einer Dicke von einigen ym ausbildet, ist die
Reaktionsschichtdicke von Aktiviétverbindungen zwischen SiC und Fe510 deutlich
geringer als 1 um und damit durch eine Gefligeanalyse nicht feststellbar. Das zeigen
systematische Untersuchungen an Aktiviétverbindungen zwischen SiSiC bzw. SSiC
und Fe510 (Tabelle 6.10) bei einer Lottemperatur von 850°C und einer Haltezeit von
10 Minuten.

Tabelle 6.10: Untersuchte Aktiviotverbindungen

Lot SSiC | SiSiC
AgCu20In5Ti3 X X
AgCu27Ti3 X X
Pbin4Ti4 X X
AgCu20In5Ti3 X X
(Paste)

AgCu28Ti2 X X

Daraus kann aber nicht die Schluf3folgerung gezogen werden, dal keine Reaktions-
zone existiert. Denn zur Ausbildung einer Létverbindung mit einem keramischen Fu-
gepartner ist es erforderlich, dal3 die Grenzflache der Keramik durch chemische Re-
aktionen derart umgewandelt wird, dal} eine metallahnliche Struktur entsteht. Ande-
renfalls kann das Lot mit seiner metallischen Atombindung die Keramik mit ihrer U-
berwiegend ionischen bzw. kovalenten Bindung nicht benetzen und somit keine Lot-
verbindung entstehen.

Auch bei hdéheren Loéttemperaturen und langeren Haltezeiten ist das Reaktionszo-
nenwachstum sehr gering. So werden in /31/ und /33/ Lotversuche mit den Aktivioten
AgCuTi3, AgCuHf3 und AgCulnTi3 bei einer Lottemperatur von 1000°C und Haltezei-
ten bis zu 5 Stunden beschrieben. Bei allen Proben ist die Reaktionszonendicke klei-
ner als 2 ym.

6.5 Folgerungen

Beim Loten von Ti-metallisiertem SiC mit Silber-Kupfer-Loten wachst die Reaktions-
zonendicke x wahrend der Haltezeit t bei einer konstanten Lottemperatur nach x~t"2,
Aber auch das Aufheizen und Abkuhlen oberhalb der Schmelztemperatur des Lotes
tragt zum Reaktionszonenwachstum. Fur definierte Aufheiz- und Abkulhlraten ist die-
ser Anteil konstant und kann berechnet werden. So ergibt sich fur das Léten von Ti-
metallisietem SiC und Fe510 mit dem Lot AgCu28 bei einer Lottemperatur von
830°C und einer Heiz- und Abkuhlrate von 20 K/min ein Anteil des Heizens und Ab-
kihlens von 2 um. Die Reaktionszonendicke ergibt sich zu

x =+ 2K t+2pm, K'=0.07 pm?s.

Diese Gleichung gilt jedoch nur flr eine konstante Loéttemperatur, da der Wachs-
tumskoeffizient K* exponentiell von der Temperatur abhangig ist und somit sensibel
auf Temperaturschwankungen reagiert. Diese lassen sich jedoch beim Léten nicht
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vermeiden, so dal} es insbesondere bei kurzen Haltezeiten besser ist, den Tempera-
turzyklus zu berlcksichtigen. Damit wird es moglich, die Reaktionszonendicken be-
liebiger Temperaturzyklen vorherzusagen.

Mit dem hier entwickelten Modell kann in-situ in die Steuerung des Lotprozesses ein-
gegriffen werden, falls Ist- und Sollkurve stark voneinander abweichen. Dabei laf3t
sich in Echtzeit ein aquivalenter Létzyklus berechnen, der die gleichen Diffusionspro-
zesse bewirkt, wie der urspringlich vorgesehene. Das Modell kann somit dazu bei-
tragen, Ausschul} zu vermeiden.

Im Gegensatz zum Loten von Ti-metallisiertem SiC bildet sich beim Aktiviéten von
SiC nur eine sehr dinne Reaktionsschichtdicke aus, die durch metallografische Ana-
lysen nicht feststellbar ist. Dennoch mul} diese Reaktionszone existieren, da ande-
renfalls aufgrund der unterschiedlichen Atombindung von Keramik und Lot keine L6t-
verbindung entstehen kann.

7 Ausbildung von Reaktionsphasen

Neben der im vorangehenden Abschnitt dargestellten Berechnung der Dicke der Re-
aktionszonen in Metall-Keramik-Verbindungen ist es auch maoglich, mittels thermody-
namischer Berechnungen auf die darin enthaltenen Reaktionsprodukte zu schlief3en.
Sie gestatten die Vorhersage chemischer Reaktionen in Abhangigkeit von den Reak-
tionspartnern, den Temperatur- und den Druckverhaltnissen.

In binaren Modellen lassen sich Transportvorgange und Reaktionen relativ einfach
beschreiben. Bei konstanter Temperatur und konstantem Druck ist das System voll-
standig durch seine Thermodynamik bestimmt und die Bildung neuer Phasen kann
aus dem Phasendiagramm vorhergesagt werden.

Im Gegensatz zu binaren Systemen kann in Multikomponentensystemen Diffusion
entgegen des Konzentrationsgradienten einer Komponente auftreten, weil die Diffu-
sion immer in Richtung sinkender Aktivitat der Komponente auftritt. Wahrend bei bi-
naren Systemen die Richtungen des Aktivitats- und des Konzentrationsgradienten
Ubereinstimmen, konnen sie in Multikomponentensystemen unterschiedliche Rich-
tungen besitzen, weil der Flul einer diffundierenden Komponente nicht nur durch
seinen eigenen Konzentrationsgradienten bestimmt wird, wie bei binaren Systemen,
sondern auch durch die Konzentrationsgradienten aller anderen Komponenten, die
sich jedoch zeitlich und 6rtlich andern /80/.

Die Aktivitat a, einer Komponente ist ein MaR fur ihre partielle molare freie Enthalpie.
Die lokalen Anderungen der partiellen molaren freien Enthalpie der verschiedenen
Komponenten sind die treibenden Krafte einer chemischen Reaktion /81/.

Metall-Keramik-Systeme enthalten mehr als zwei Elemente. In diesen Multikompo-
nentensystemen kann aufgrund der Komplexitat der Systeme aus den entsprechen-
den Phasendiagrammen - wenn tberhaupt vorhanden - nicht eindeutig auf die resul-
tierenden Reaktionsprodukte geschlossen werden. Deshalb ist es in Multikomponen-
tensystemen nur moglich, die sich unter bestimmten Bedingungen einstellenden
chemischen Reaktionen abzuschatzen.

71 Berechnungsmodelle

Grundlage der Vorhersage von Reaktionsprodukten beim Loten von Metall und Ke-
ramik sind die Bestimmung und der Vergleich der Gibbsschen freien Reaktions-
enthalpien fur theoretisch mogliche Reaktionen. Aus dieser Grole |1aldt sich abschat-
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zen, welche dieser Reaktionen thermodynamisch gunstige Bedingungen vorfinden
und deshalb auch unter den gegebenen Bedingungen ablaufen werden. Die Reakti-
onspartner reagieren, wenn sich dabei die Gibbssche freie Energie des Systems ver-
ringert. Aufgrund der grol3en Anzahl der beteiligten Elemente kann jedoch nicht die
Fille samtlicher beim Loten von Metall und Keramik theoretisch auftretender chemi-
scher Reaktionen untersucht werden, sondern es ist eine sinnvolle Beschrankung auf
eine Auswahl wesentlicher Reaktionen natig.

Eine Reaktion zwischen den Stoffen B; kann durch die chemische Gleichung
V1B1+V282+...ViBi¢>Vij+... (71)

beschrieben werden, worin v; die Molzahlen bezeichnet. Die molare freie Enthalpie
G:(T) des Stoffes i ist definiert zu /43/

G(T)=H (T)-TS(T) (7.2)
mit H%(T) ... molare Enthalpie des reinen Stoffes i bei einem Druck von 1.013-10° Pa
und S;%(T) ... molare Entropie des reinen Stoffes i bei einem Druck von 1.013-10° Pa.

Die freie Standard-Reaktionsenthalpie bzw. die Anderung der freien Enthalpie
AG.%(T) einer Reaktion r bei dem Standarddruck 1.013-10° Pa (1013 mbar) ergibt sich
zu /43/

AG° (T) = Z VjGJQ(Produkte)(T) - zViGio(Reaktanden)(T) . (7.3)
i i

Die freien molaren Enthalpien G%(T) zahlreicher Stoffe sind in /43/ tabelliert. Die frei-
en Enthalpien verhalten sich nahezu proportional zur Temperatur und kénnen des-
halb auch linear interpoliert werden /43/

AG=AG’+RTIn K. (7.4)
K ... Gleichgewichtskonstante

Chemische Reaktionen verlaufen sowohl von links nach rechts als auch von rechts
nach links. Die Geschwindigkeiten beider Teilreaktionen sind jedoch im allgemeinen
unterschiedlich, so daf sich eine Endlage einstellt, die zu einer Seite verschoben ist.
In diesem dynamischen Gleichgewicht sind die Geschwindigkeiten der Hin- und
Ruckreaktionen im Mittel gleich.

Die Geschwindigkeit einer chemischen Reaktion ist proportional den aktiven Massen
der Reaktionsteilnehmer. Daraus laldt sich die Gleichgewichtskonstante der Reaktion
berechnen. Nach dem Massenwirkungsgesetz ergibt sich die Gleichgewichtskonstan-
te einer chemischen Reaktion aus den Aktivitaten der Einzelkomponenten /43/

Vi
H aB j(Produkte)
HaB (Reaktanden)

FiUr geloste Phasen nimmt man haufig an, dal® deren Aktivitat ihnrem molaren Anteil
entspricht /80/. Die Aktivitat reiner Stoffe bei Standarddruck ist per Definition gleich 1.
Bei technischen Anwendungen wird im allgemeinen mit dem idealen Gasgesetz die
Aktivitat gasformiger Komponenten gleich ihrem Partialdruck gesetzt /43, 80/. Die
Aktivitat der Komponenten kondensierter Phasen ist nur in geringem Malde druckab-
hangig. Da diese Werte meist unbekannt sind und in den meisten Fallen vernachlas-
sigt werden konnen /80/, wird deren Aktivitat im allgemeinen gleich 1 gesetzt.

(7.5)
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Damit ergibt sich die Gleichgewichtskonstante K unter der Bedingung, dal} Druck und
Temperatur konstant sind, aus den Partialdriicken der gasférmigen Komponenten

H(ij /pgJ )E’Ii“‘rodukte)

K=— :
:lj[(pBi /pgl )E/Ii?eaktanden)

(7.6)

Pg, --- Partialdruck der gasformigen Komponente B;

Die Anderung der freien Enthalpie einer Reaktion ergibt sich mit Gleichung (7.6) in
(7.4) zu

| I (pBJ /pgj )E,Fj’rodukte)
AG = AG® +RTIn— . (7.7)
/ 0 v
| . I (pBi pBi )(Reaktanden)

Im Gleichgewichtszustand missen die Bedingungen, dal} die Entropie maximal und
die Enthalpie minimal ist, erflillt sein. Daraus folgt AG=0 bzw. mit (7.4)

AG’= -RT In K. (7.8)

Aus dieser Gleichung kann man bei bekannter Temperatur fur chemische Reaktionen
die Gleichgewichts-Partialdricke der gasformigen Komponenten berechnen. Damit
ist die Vorhersage maoglich, unter welchen Temperatur-Druck-Verhaltnissen die an-
gegebene Reaktion von links nach rechts bzw. von rechts nach links verlauft, d.h.
unter welchen Bedingungen sich bestimmte Phasen bilden bzw. zersetzen.

7.2 Reaktionen des Aktivelements

Die Reaktionen des Aktivelements mit den Elementen der Keramik sind fur das Loten
von Keramik sehr bedeutsam. Deshalb sollen diese Reaktionen naher untersucht
und am Beispiel des Titan gezeigt werden, wie thermodynamische Berechnungen zur
Vorhersage von Reaktionsprodukten unter Berucksichtigung bestimmter Temperatur-
und Druckverhaltnisse genutzt werden kdnnen.

Dabei ist eine Beschrankung auf einige ausgewahlte Reaktionen nétig, da durch die
Vielzahl der beteiligten Elemente eine unubersehbare Fullle von Reaktionen moglich
ist, die in ihrer Komplexitat nicht vollstandig erfal3t werden kdénnen.

7.21 Maogliche Reaktionen fiir Ti und SiC

Reaktionsprodukte von Ti und SiC sind TiC.x und die Silizide TisSis, TiSi und TiSis.
TiCq.x reprasentiert nichtstochiometrische Zusammensetzungen von TiC, wobei x
zwischen 0 und 0.5 liegen kann.

Eine mogliche Reaktion fur Siliziumkarbid und Titan ist
SiC+Ti—>TiC+Si.

Nach Gleichung (7.3) ergibt sich die freie molare Enthalpie dieser Reaktion bei der
Lottemperatur von 830 °C (1100 K) zu

AG° (T) = ZVJ'G?(Produkte)(T) - ZviGi(zReaktanden)(T)
] i
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AG?I’iC (TLt'jt ) =1 G%C (TLcst )+ 1- Ggi (TLijt )_ 1 GgiC (TLijt )_ 1 Gpl’i (TLE)t)
AG;(1100K) = -107kJ/mol .

Diese Reaktion ist nicht druckabhangig. Deshalb ist AG=AG’. Die freien molaren
Enthalpien G der einzelnen Phasen kdénnen Tabellenwerken (z.B. /43/) enthommen
oder aus Gleichung (7.2) berechnet werden. Das durch die Reaktion frei gewordene
Silizium kann mit Titan verschiedene Silizide bilden. Fur diese Reaktionen lassen
sich analog die freien molaren Enthalpien berechnen. Um einen Vergleich zu ermog-
lichen, werden die Berechnungen auf ein Atom Titan bezogen.

3Si+5Ti—TisSis AGr,q, =—118kJ/mol
Si+TioTiSi AGy = —130kJ/mol
2Si+Ti—>TiSi, AGrg, =—127kJ/mol

(AG bei 1100K, auf 1 Atom Ti bezogen)

Der Vergleich der freien molaren Reaktionsenthalpien zeigt, dal® diese drei Reaktio-
nen zur Bildung von Titansiliziden thermodynamisch ahnlich glnstige Bedingungen
haben. Daraus ist zu schlieRen, daly SiC mit Ti zunachst TiC und Si ausbildet und
das frei gewordene Si mit Ti Silizide bildet. Die Reaktionszone wird also Titansilizide
neben Titankarbid enthalten (Bild 7.1).
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Bild 7.1: Freie Reaktionsenthalpien AG zur Bildung von Titansiliziden aus Si und Ti in Abhéan-
gigkeit von der Temperatur

Ein weiterer denkbarer Reaktionsmechanismus fur Siliziumkarbid und Titan ist die
direkte Bildung von Titansiliziden aus Siliziumkarbid und Titan.

3SiC+5Ti->TisSia+3C  AGrg, = ~79kJ/mol
SIC+Ti->TiSi+C AGrg; = —65kJ/ mol
2SiC+Ti—>TiSi+2C AGr;, = 17kJ/mol
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(AG bei 1100K, auf 1 Atom Ti bezogen)

Dabei wird Kohlenstoff freigesetzt, der mit dem Aktivelement Titankarbide bilden
kann.

Ti+C—TiC AGqc =—-172kJ/ mol

Ein Vergleich der Reaktionsenthalpien zeigt, dal} dieser Reaktionsmechanismus we-
niger wahrscheinlich ist, als der oben beschriebene. Der positive Wert fur AG zur Bil-
dung von TiSi; und Graphit deutet darauf hin, dal} diese Reaktion unter den Loétbe-
dingungen nicht stattfindet (Bild 7.2).
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Bild 7.2: Freie Reaktionsenthalpien AG zur Bildung von Titansiliziden aus SiC und Ti in Ab-
héngigkeit von der Temperatur

7.2.2 Mogliche Reaktionen fiir Ti und Si;Ng4

Zwischen SizN4 und Titan kénnen bei der Lottemperatur 830°C (1100 K) und bei dem
Standarddruck 1.013-10° Pa folgende Reaktionen ablaufen (AG bezogen auf 1 Atom
Ti):

SizsNs+4Ti—4TiN+3Si AG’tn =-139 kJ/mol

Das freigesetzte Silizium wird mit Titan die im vorigen Abschnitt beschriebenen
Reaktionen zur Bildung von Titansiliziden eingehen. Weiterhin sind folgende Reaktio-
nen moglich (Bild 7.3):

SisN4+3Ti>3TiSi+2N, (Gas) AG%risi = -3 kJ/mol
2SisN4+3Ti—>3TiSi,+4N, (Gas) AG%tisi2 =126 kJ/mol
SisN4+5Ti—>TisSiz+2N» (Gas) AGOTiSSi3 =-42 kdJ/mol
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SisN4+9Ti—>TisSiz+4TiN AGrsi, =127 kJ/mol

(AG® bei 1100K und 1.013-10° Pa, auf 1 Atom Ti bezogen)

Si3N4+5Ti=Ti5Si3+2N2 (Gas)
Si3N4+9Ti=4TiN+Ti5Si3
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Bild 7.3: Freie Reaktionsenthalpien AG zur Bildung von Titansiliziden aus Siz;N; und Ti in Ab-
héngigkeit von der Temperatur

Es ist zu erkennen, dal} die Reaktionen zur Bildung von TiN+Si und TiN+TisSi3 ther-
modynamisch glnstige Bedingungen vorfinden. Diese Reaktionen sind nicht druck-
abhangig (AG=AG"). Zur Abschatzung der Reaktionen unter Bildung von Gasphasen
ist es jedoch notwendig, die Partialdriicke der gasféormigen Komponenten zu betrach-
ten (AG = AG®). Nach Gleichung (7.7) ergibt sich z.B. fiir die auf ein Atom Titan be-
zogene Reaktion zur Bildung von TiSi

%Si3N4 +Ti— TiSi +§N2(g)

2 1 Py, |3
AGTiSi = GTiSi +§GN2 _gGSi3N4 _GTi +R'T'In[§]
Diese Gleichung enthalt als Variablen die Temperatur und den N»-Partialdruck. Er-
geben sich fur bestimmte Druck-Temperatur-Verhaltnisse negative Werte fur AG,
lauft die Reaktion -wie angegeben- von links nach rechts ab. Ein positiver Wert von
AG zeigt an, dal® die Reaktion von rechts nach links ablauft.

In Bild 7.4 ist die Abhangigkeit der Silizidreaktionen bei der Léttemperatur 830°C
(1100K) vom Ny-Partialdruck dargestellt. Je niedriger der Druck ist, desto hoher ist
die Wahrscheinlichkeit des Eintretens dieser Reaktionen. Es ist zu erkennen, dal}
diese Reaktionen im Hochvakuum (Gesamtdruck < 102 Pa, N,-Partialdruck dement-
sprechend niedriger) thermodynamisch glinstige Bedingungen vorfinden.
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Bild 7.4:

Diese Reaktionen sind auch temperaturabhangig. Sie setzen erst bei der Temperatur
ein, bei der AG<0 wird. Das ist bei einem N-Partialdruck von 10 Pa etwa 300 K fiir
die Bildung von TisSiz und N2 aus SisN4 und Ti, fur die Bildung von TiSi etwa 550 K

10 g ? 1'10 ° 1°10

pN2 [10%*2 Pa]

1°10 1°10 ° 1410
Si3N4+4Ti=4TiN+3Si

Si3N4+3Ti=3TiSi+2N2 (Gas)

2Si3N4+3Ti=3TiSi2+4N2 (Gas)

Si3N4+5Ti=Ti5Si3+2N2 (Gas)

Si3N4+9Ti=4TiN+Ti5Si3

Freie Reaktionsenthalpien AG fiir verschiedene Reaktionen von SizN, und Ti bei L6t-

temperatur 1100K in Abhangigkeit vom N,-Partialdruck

und die Bildung von TiSi, etwa 800 K (Bild 7.5).
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Bild 7.5:

Freie Reaktionsenthalpien AG zur Bildung von Titansiliziden und -nitriden aus Si;N,

und Ti in Abhingigkeit von der Temperatur bei py,=10 Pa
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7.2.3 Oxidische Reaktionen von Titan

Titan reagiert mit Sauerstoff unter Bildung von Titanoxiden. Diese Reaktionen sind
von der Temperatur und dem Druck abhangig. Die Temperaturabhangigkeit ist in Bild
7.6 dargestellt.

2Ti+0, (Gas)—>2TiO (fest) AG rio(rest) = —433 kJ/mol
2Ti+0, (Gas)—2TiO (Gas) AG 1i0(cas) = —91kJ/mol
Ti+O; (Gas)—TiO. (Rutil) AGrio,Rutiy = —744 kJ/mol
Ti+O3 (Gas)—>TiO, (Anatas) AG 1i0,(Anatas) = 734 kJ/mol
4Ti+30,(Gas)—>2Ti;03 AG°1i,0, = —610 kJ/mol
6Ti+50,(Gas)—>2Ti30s AG’i,0, =657 kd/mol

(AG® bei 1100K und 1.013-10° Pa, auf 1 Atom Ti bezogen)
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Bild 7.6: Freie Reaktionsenthalpien AG zur Bildung von Titanoxiden aus Ti und O, in Abhéan-
gigkeit von der Temperatur bei einem O,-Partialdruck von 10 Pa

Neben der Temperaturabhangigkeit ist auch die Druckabhangigkeit zu bertcksichti-
gen. Die Reaktionen besitzen bei der Lottemperatur 1100 K im Druckbereich
Po,=(2.54-10% ... 1.19-10°%) Pa ihre Gleichgewichtslage (Bild 7.7). Bei 1100 K und

einem niedrigeren O,-Partialdruck als 2.54-10° Pa 18st sich TiO auf, bei einem ho-
heren O,-Partialdruck wird TiO gebildet. Die TiO,-Modifikationen Rutil und Anatas
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l6sen sich bei 1.19-10°° Pa bzw. 3.75-10°° Pa auf, Ti,O3 bei 7.47-10* Pa und Ti;Os
bei 1.03-1072 Pa.

Bild 7.7 zeigt die Abhangigkeit der Bildung von Ti-Oxiden von O»-Partialdruck und
Temperatur. Im Bereich oberhalb der eingezeichneten Gleichgewichtslinien bilden
sich Ti-Oxide, im Bereich darunter zersetzen sie sich.
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Bild 7.7: Abhingigkeit der Reaktionen zur Bildung von Ti-Oxiden aus Ti und O, von Tempera-
tur und O,-Partialdruck

Parallel dazu treten Reaktionen zur Bildung bzw. Zersetzung von Ti-Oxiden unter
dem Einflu® von Wasserdampf auf.

Ti+H,0 (Gas)—TiO (fest)+H, (Gas) AG riotresty = —245 kJ/mol
Ti+H,0 (Gas)—-TiO (Gas)+H; (Gas) AG rio(cas) = 97 kJ/mol
Ti+2H,0 (Gas)—>TiO2 (Rutil)+2H, (Gas) AG rio,rutiy = —841kJ/mol
Ti+2H,0 (Gas)—>TiO; (Anatas)+2H; (Gas) AGP1i0, (Anatas) = —831kJ/mol
2Ti+3H,0 (Gas)—>Ti03+3H, (Gas) AG 1,0, =-328 kJ/mol
3Ti+5H,0 (Gas)—>TizOs+5H, (Gas) AGri,0, =344 kJ/mol

(AG® bei 1100 K und 1.013:10° Pa, auf 1 Atom Ti bezogen)

Dabei ist die Stabilitat der Oxidphasen vom Verhaltnis der Driicke py,q / py, und der

Temperatur abhangig (Bild 7.8). Im Bereich oberhalb der eingezeichneten Linien bil-
det sich das jeweilige Ti-Oxid, unterhalb der Linien tritt Zersetzung auf.
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Bild 7.8: Abhéangigkeit der Reaktionen zur Bildung von Ti-Oxiden aus Ti und H,O von Tempe-
ratur und H,O/H,-Partialdruck

Die erforderlichen niedrigen Drucke zur Unterbindung der Reaktionen von Ti mit O,
und H2O sind technisch nicht erreichbar. Es werden sich in den Létverbindungen auf
jeden Fall Titanoxide bilden. Im Hochvakuum <107 Pa ist die vorhandene Restsauer-
stoffmenge jedoch gering, so dal sich auch nur kleine Mengen von Ti-Oxiden bilden.

7.3 Phasenanalyse

Die numerisch bestimmten Reaktionsprodukte sind in zahlreichen Veroffentlichungen
nachgewiesen worden. So findet sich in /33/ der Nachweis der Phasen TiN bzw. TiC
in Létverbindungen mit SisN4 bzw. SiC sowie der Phasen TiSi, TiSi; und TisSiz in mit
Ti ionenplattierter und warmebehandelter Keramik. Die Phasen TixOs, TizOs, TisSis
und TizN an mit Ti und Ag beschichteten und im Vakuum warmebehandelten SisNy-
Proben werden in /68/ nachgewiesen. In /69/ wird von der Entstehung der Phase TiN
beim Aktividten von Nitridkeramik berichtet. Nach /70/ bilden sich beim Ldten von
SizsN4 mit CuTi-Loten Ti-Silizide. In /71/ werden in SizsN4-Lotverbindungen mit AQCuTi-
Loten die Reaktionsphasen TiN, TisSiz und TiSi, nachgewiesen, in /31/ die Phasen
TiN und TisSis.

In der Reaktionszone aktivgeldteter SiC-Keramik wurde TiC an der Grenzflache zur
Keramik /72, 73/ sowie TisSiz und Ti3SiC, /74/ nachgewiesen. Die Reaktionsprodukte
TiC und TisSiz entstehen auch bei einer Warmebehandlung von Pulvermischungen
aus SiC und Ti bei 850°C in einer Argon-Atmosphare /75/. In /76/ wurden die Reakti-
onen zwischen SiC und einer Ti-Schicht untersucht. Es bildeten sich TiC, TisSis, TiSiz
und Ti3SiC; aus.

Das Gefuge in Metall-Keramik- bzw. Keramik-Keramik-Lotverbindungen wurde in /82/
untersucht. Danach besteht das Geflge in mit AQCu27Ti3 bei 850 °C und 10 min.
aktivgeloteten Verbindungen zwischen SiC bzw. SisNs und X5NiCo29 18 aus einer
geschichteten Reaktionszone. Bei Verbindungen mit SiC bildet sich an der Keramik-
seite eine Zone aus Graphit und verschiedenen intermetallischen Verbindungen aus,
auf der sich eine TiC-Schicht befindet. Daruber bildet sich eine komplexe Karbidpha-
se M,C aus, wobei M die Zusammensetzung SisTisFe3;Co,Nig besitzt. Den Abschluf
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der Reaktionszone zum Lot bildet die intermetallische Phase Si;TisFesCo2Ni,. Bei
SisN4 als keramischem Fugepartner bildet sich unmittelbar an der Grenzflache zur
Keramik TiN, gefolgt von einer komplexen Oxidschicht MyO. Darin hat M ebenfalls
die Zusammensetzung SisTisFe3Co,Nis. Zum Lot schliel3t sich die auch in der Létver-
bindung mit SiC gebildete intermetallische Phase Si;TigFegCozNi, an.

In Keramik-Keramik-Verbindungen bildet sich an den Grenzflachen zur Keramik TiC
bzw. TiN. Daruber bildet sich ein komplexes Karbid bzw. Nitrid mit der Zusammen-
setzung M;C bzw. MyN aus, mit M=Siq+,TisCus.y. An der Grenzflache zur Keramik
bildet sich die Phase TiCu /82/.

Eigene Untersuchungen an den zur Ermittlung der Reaktionszonendicke hergestell-
ten Létverbindungen mit dem Lot AgCu28 zwischen Ti-metallisiertem SiC und Fe510
zeigen ebenfalls eine komplexe Reaktionszone. Alle Proben zeigen einen ahnlichen
Reaktionszonenaufbau. Die Reaktionszone enthalt die Phasen TiSi, CuTiSi, Cu,TiSi,
n“ und eine komplexe intermetallische Phase, die Ti, Si, Ag und Cu enthalt (Bild 7.9).

| . PBigs :

TiSi (Cu, Ag)

CuTiSi

Cu,TiSi
TiSi (Cu)

N" (CUygsSins )

42% Ti
27% Si
19% Ag
12% Cu

Ag (Ti, Cu)

sic Cu,TiSi Cu,TiSi Tisi Tsi TS

SiC
Bild 7.9: Reaktionszone der Loétverbindung SiC1;-AgCu28-Fe510 (850°C, 1 h)

In der Keramik befindet sich eine Zone mit eingedrungenem Lot, die sich deutlich von
der unbeeinflulRten Keramik unterscheidet (Bild 7.10). Diese Zone enthalt jedoch
nicht das Aktivelement Titan. Auch beim Loten von SiC mit AgCu-Aktivioten, die Zr
oder Hf enthalten, wird die Keramik massiv von Lotbestandteilen infiltriert /33/.
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helle Phase:
95% Ag, 5% Cu

dunkle Phase:
81% Cu, 18% Si, 1% Ag

SiC mit
eindiffundierten
Lotbestandteilen

SiC
unbeeinflufRt

Bild 7.10: Diffusion von Lotbestandteilen in SiC

Es folgt zum Lot ein schmales Band einer intermetallischen Phase, die Ti, Si, Ag und
Cu enthalt, sowie ein breiteres TiSi-Band, das gelegentlich von n“-Brucken des Sys-
tems CuSi (Cure5Siz35) durchbrochen wird (Bild 7.9). Daran schlief3t sich ein Band
feindispers verteilter Phasen an. Es enthalt u.a. die Phase Cu,TiSi sowie Ag mit ge-
|I6sten Anteilen von Ti und Cu.

An der Grenzflache zum Stahl befindet sich ein weiteres TiSi-Band mit gelosten Cu-
und Ag-Anteilen, in das CuTiSi eingelagert ist. Bei den Proben mit 1 h Haltezeit zur
Ermittlung der Reaktionskinetik ist das Stahlgefiige an der Grenzflache zum Lot stark
verandert (Bild 7.11). Es enthalt zwei dunkle Phasen der Zusammensetzung 79 A-
tom-% Fe, 21 Atom-% Si und 1 Atom-% Ti und 91 Atom-% Cu, 6 Atom-% Fe, 2 A-
tom-% Ag und 1 Atom-% Si sowie eine helle Phase mit 89 Atom-% Ag, 7 Atom-% Cu
und 4 Atom-% Fe.

Bei kurzer Haltezeit von 10 Minuten treten nicht diese Diffusionsvorgange in den
Stahl auf. Auch hier kann aber das Eindringen von Ag und Cu in die Keramik beo-
bachtet werden. Die sich ausbildende Reaktionszone an der Grenzflache zur Kera-
mik ist ahnlich wie bei den Proben mit 1 h Haltezeit (Bild 7.12).

An der Grenzflache der Keramik zum Lot konnen die Phasen TiSi, und & (CusSi) so-
wie intermetallische Phasen der Zusammensetzung 38 Atom-% Si, 31 Atom-% Ti, 22
Atom-% Fe sowie Spuren von Ag und Cu , 29 Atom-% Si, 8 Atom-% Ti, 6 Atom-%
Fe, 6 Atom-% Cu und 81 Atom-% Ag, 15 Atom-% Si und 4 Atom-% Cu analysiert
werden.

Es folgt eine stengelige Schicht mit 53 Atom-% Ti, 29 Atom-% Si und 16 Atom-% Cu,
anschlie3end ein TiSi-Band sowie ein SiTiCuFe-Band unterschiedlicher Zusammen-
setzung. Im Gegensatz zu den Loétproben mit 1 h Haltezeit bleibt das Lotgefiige er-
halten. Es enthalt jedoch eingelagerte kantige Partikel der ¢ (CusSi)-Phase und einer
intermetallischen SiTiFe-Verbindung.
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Band enthéalt 2 Phasen:

79% Fe helle Phase:  dunkle Phase:
21% Si 89% Ag 91% Cu
1% Ti 7% Cu 6% Fe

4% Fe 2% Ag

1% Si

Fe 510

AgCu27

,,,,,

SiC mit
eindiffundierten
Lotbestandteilen

SiC vom Loten
unbeeinfluf3t

Bild 7.11: Diffusion von Keramik-, Metallisierungs- und Lotbestandteilen in den Stahl Fe 510
bei sehr langer Haltezeit (1 h)

Diese Untersuchungen bestatigen die Ergebnisse der thermodynamischen Simulati-
onsstudien. Die festgestellten komplexen Phasen kénnen zur Zeit noch nicht durch
numerische Simulationen der Reaktionsenthalpien berechnet werden, da zum einen
die zu ihrer Bildung erforderlichen Reaktionsmechanismen nicht bekannt sind und
zum anderen die zur Berechnung erforderlichen thermodynamischen Daten fehlen.
Es wird jedoch davon ausgegangen, dal} die in den vorangegangenen Abschnitten
berechneten bindren Phasen Ausgangsstoffe der nachgewiesenen komplexen Pha-
sen sind.
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Bild 7.12: Reaktionszonen der Létverbindung SiC+;-AgCu28-Fe510 (830°C, 10 min)

Tisi, 16% Cu

7.4 Folgerungen

Beim Loten von Ti-metallisiertem SiC, aber auch beim Aktividten von SiC entstehen
Titansilizide und Titankarbide in der Reaktionszone. Diese lassen sich sowohl nume-
risch als auch experimentell bestimmen. Im Bereich der Fligezone vorhandener Sau-
erstoff reagiert mit dem Aktivmetall und beeintrachtigt dessen Wirkung. Deshalb ist
die Anwesenheit von Sauerstoff in der Figezone mdglichst zu vermeiden, z.B. durch
Loten im Vakuum.

Fur einfache Systeme ermoglichen thermodynamische Berechnungen die Vorhersa-
ge von Reaktionsprodukten chemischer Reaktionen in Abhangigkeit von den Reakti-
onspartnern, den Temperatur- und den Druckverhaltnissen. Diese Modelle lassen
sich auch auf Létverbindungen anwenden, jedoch fehlen fir die meisten komplexen
Phasen die zur Berechnung erforderlichen thermodynamischen Daten. Es ist davon
auszugehen, dal} die berechneten und experimentell bestatigten Reaktionsprodukte
TiC bzw. TiN, Ti-Silizide und Ti-Oxide Ausgangsprodukte der gegenwartig nicht zu
berechnenden, aber experimentell nachgewiesenen komplexen Phasen sind.
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Eine Vorhersage der Bildung komplexer Phasen wird erst moglich sein, wenn die
entsprechenden Reaktionsgleichungen zur Verfugung stehen und die fir die Ermitt-
lung der Anderung der freien Enthalpien der Reaktionen AG erforderlichen thermo-
dynamischen GrofRen bestimmt wurden. Als Grundlage dient die Gleichung /80/

AG=AH-TAS. (7.9)

Die Anderung der molaren Enthalpie AH der Reaktion wird kalorimetrisch erfaft. Sie
entspricht der Warmemenge, die durch die Reaktion aufgenommen oder abgegeben
wird, je nachdem, ob sie endotherm oder exotherm verlauft. Aus der molaren Enthal-
pie ergibt sich die molare Entropie AS der Reaktion /43/

AS=AHIT. (7.10)

Die molare Entropie der Reaktion ist ein Mal fur die Wahrscheinlichkeit der Konfigu-
ration des Systems bzw. ein Mal} fur die Zahl der Realisierungsmoglichkeiten des
thermodynamischen Zustandes /81/.

Wenn diese Werte bekannt sind, kann numerisch vorhergesagt werden, welche Re-
aktionsprodukte entstehen und welche Dicke die einzelnen Schichten der Reaktions-
zone besitzen. Diese Daten konnen dann als Eingabegrof3en einer numerischen Si-
mulation der thermisch induzierten Eigenspannungen in der Lotverbindung dienen,
wenn vorausgesetzt wird, daf} die erforderlichen Werkstoffkenngro3en dieser Phasen
bekannt sind.

Die Zusammensetzung und die Dicke der Reaktionszone beeinflul3t in starkem Malde
die Eigenschaften der Lotverbindung, insbesondere deren Festigkeit. So ist z.B. be-
kannt, da® die Bildung von Reaktionsprodukten mit geringer Festigkeit, wie z.B.
TisSiz auch zu einer Reduzierung der Festigkeit der gesamten Loétverbindung fahrt.
Die Reaktionsprodukte besitzen auch haufig einen im Vergleich zur Keramik hohen
Warmeausdehnungskoeffizienten (z.B. aric=8.2-10° K, asic=3.8:10° K™), wodurch
thermische Eigenspannungen an der Grenzflache zwischen dem Lot und der Kera-
mik induziert werden, die mit wachsender Reaktionszonendicke ansteigen.

Die Methode der finiten Elemente gestattet eine feine Diskretisierung des mechani-
schen Modells der Lotverbindung und eine Zuordnung der Eigenschaften der Phasen
der Reaktionszonen zu den entsprechenden finiten Elementen. Dazu sind zum einen
die Kenntnis des Geflugeaufbaus der Lotzone erforderlich und zum anderen die me-
chanischen Eigenschaften der einzelnen Gefugebestandteile. Es gibt bereits erste
Forschungsansatze zur Bestimmung der erforderlichen Materialeigenschaften /83/,
jedoch stehen die Daten noch nicht in ausreichendem Malde zur Verfugung, so daf®
in den FEM-Simulationen des folgenden Abschnitts die Lotzone mittels Kontinuum-
sansatzen mit gemittelten Materialeigenschaften abgebildet wird.
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8 Numerische Simulation der Eigenspannungen in Metall-Keramik-
Verbindungen

8.1 Parameteranalyse

Die Dimensionierung von Bauteilen sowie die Beurteilung ihrer Zuverlassigkeit erfor-
dert eine rechnerische Spannungsanalyse. Dabei missen fiir isotrope Materialien im
allgemeinen die Elastizitatsmoduli und die Querdehnzahlen bekannt sein. Bei Werk-
stoffen mit einer niedrigen Streckgrenze - wie z.B. Loten - ist auch die Beschreibung
des Materialverhaltens im plastischen Bereich erforderlich. Zu diesem Zweck wird die
Spannungs-Dehnungs-Kurve aufgenommen, die charakteristisch flr das Materialver-
halten ist.

Spannungsanalysen unter Berlcksichtigung von Erwarmungs- und Abklhlvorgangen
erfordern auRerdem die Kenntnis der thermischen Ausdehnungskoeffizienten der
beteiligten Materialien. Wird dabei ein grolder Temperaturbereich tberspannt, mus-
sen auch die Temperaturabhangigkeit der Elastizitdtsmoduli, der Tangentenmoduli,
der Streckgrenzen und der Querdehnzahlen bertcksichtigt werden. Diese Daten ste-
hen fUr viele industriell eingesetzte Stahle und Keramiken zur Verfigung /z.B. 7, 8,
11-13/.

8.2 Berechnungsmodelle
8.2.1 Analytischer Ansatz

Die LoOsungsansatze zur analytischen Berechnung der Spannungen in Metall-
Keramik-Verbindungen beruhen auf der Theorie der elastischen Durchbiegung eines
beheizten Bimetallstreifens nach Timoshenko /15/. Die Erweiterung auf die Berech-
nung der Spannungen und Verformungen in einem Létverbund mit einer beliebigen
Anzahl von Schichten erfolgte durch lancu /16/.
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Bild 8.1: Koordinatensysteme und MaRe am Plattenverbund

Unter der Voraussetzung, dal® im Plattenverbund ein zweiachsiger thermischer Ei-
genspannungszustand vorliegt, ergeben sich die Eigenspannungen in jeder Schicht i
der Lotverbindung zu
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oi(z,) = fvi (s? +%—(xiATj . (8.1)

0
& ...

Gesamtdehnung in der Mittelebene der Komponente i
R...  Krummungsradius der Biegeebene des Plattenverbundes

Die Lésungen fir &’ und R ergeben sich aus Kompatibilitits- und Gleichgewichtsbe-
trachtungen. Damit 1aR3t sich (8.1) ausdrlcken als
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Diese Gleichungen gestatten die Bestimmung der in Metall-Keramik-Verbindungen
bei der Abkihlung von der Lét- auf die Raumtemperatur entstehenden thermischen
Eigenspannungen. Voraussetzungen sind elastisches Materialverhalten und Tempe-
raturunabhangigkeit der verwendeten Materialparameter. In /16/ ist auch eine Erwei-
terung auf elastisch-idealplastisches Materialverhalten enthalten.

8.2.2 FEM-Modelle

Die Methode der finiten Elemente ist eine leistungsfahige numerische Lésungsme-
thode fur vielfaltige Problemstellungen. Bei der mechanischen Strukturanalyse mit
der FEM wird das zu untersuchende Bauteil in einfache Teilgebiete zerlegt, die so-
genannten finiten Elemente. Fir die gesuchten Funktionen wird in jedem Element ein
moglichst einfacher, dem Problem angepaliter Polynomansatz gewahlt, der die
Randbedingungen erfullt.
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Der Verlauf der gesuchten Funktionen im Element wird durch Funktionswerte in den
Knotenpunkten des Elements ausgedrickt. Mit diesen Knotenvariablen wird die An-
satzfunktion als Linearkombination sogenannter Formfunktionen dargestellt.

Der Ansatz der gesuchten Funktion im ganzen Bauteil setzt sich stiickweise zusam-
men aus den Ansatzen der einzelnen Elemente. Dabei mul} die Stetigkeit der Funkti-
on beim Ubergang von einem Element zum benachbarten gewéahrleistet sein, auRer-
dem auch die Stetigkeit der partiellen Ableitungen in Richtung der Kordinaten des
Modells. Die Losung ergibt sich aus den Gleichgewichtsbedingungen.

Damit diese erfullt sind, muf® die potentielle Energie minimal werden. Der Ausdruck
fur die potentielle Energie setzt sich aus den Anteilen der einzelnen finiten Elemente
zusammen und enthalt die gesuchte Funktion, bei Strukturanalysen im allgemeinen
die Knotenverschiebungen u.

Aus der Forderung nach dem Minimum der potentiellen Energie I1

on_, (8.3)
ou

ergibt sich das Gleichungssystem zur Berechnung der gesuchten Funktion
Ku=F. (8.4)

Die Steifigkeitsmatrix K setzt sich im wesentlichen aus den Material- und Geometrie-
daten zusammen. Der Lastvektor F ergibt sich aus den duferen Lasten. Uber die
programmierten Materialgesetze werden aus den Knotenverschiebungen u die
Spannungen an den einzelnen Knoten berechnet

c=DBu (8.9)
D: Materialmatrix B: Ableitungen der Ansatzfunktionen

FEM-Simulationen der thermischen Eigenspannungen in Metall-Keramik-
Verbindungen gestatten die Berucksichtigung plastischen Materialverhaltens und der
Temperaturabhangigkeit der Materialparameter. Im Gegensatz zu analytischen Mo-
dellen kdnnen beliebig gestaltete Bauteilgeometrien berechnet werden. Mit FEM-
Modellen kénnen die Auswirkungen verschiedener Parameteranderungen auf die
Spannungsverteilung im Bauteil untersucht werden. Damit ladt sich der Ver-
suchsaufwand betrachtlich reduzieren.

8.3 Simulationsstudien
8.3.1 Analytisches Modell nach lancu

Mit dem analytischen Modell nach lancu wurden die Auswirkungen des Einflgens
einer Wolframschicht auf die thermisch induzierten Eigenspannungen, die bei der
Abkuhlung einer Metall-Keramik-Lotverbindung zwischen SiC und Fe 510 D1 (nach
DIN EN 10025) von 600 auf 20°C entstehen, untersucht. Das Modell erfordert die
Vorgabe der Elastizitatsmoduli, der Querdehnzahlen, der Warmeausdehnungskoeffi-
zienten und der Dicken der Flgepartner sowie der Differenz zwischen der L6t- und
der Raumtemperatur. Tabelle 8.1 enthalt die fur die Simulationen verwendeten Mate-
rialwerte.
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Tabelle 8.1: Materialwerte fiir das lancu-Modell

Material |E [N/mm?] [v o [10° K™
SiC 480000 [0.19 4.2
Fe510 195000 |0.30 13
W 380000 |0.28 4.3
AgCu28 67000 |0.30 20

1000 - 1000

500 /_‘\

-500 -

500 -

-500 -

Maximalspannungen [MPa]
(&)
Maximalspannungen [MPa]

-1000 - -+ max. Druckspannungen [MPa] -1000 -

- max. Druckspannungen [MPa]

-=max. Zugspannungen [MPa]

-1500 - -1500 -
Zwischenschichtdicke [mm]

-=max. Zugspannungen [MPa]

Zwischenschichtdicke [mm]

a) W-Schicht reduziert Stahldicke Kera- b) W-Schicht reduziert Keramikdicke
mikdicke konstant 5mm Stahldicke konstant 5 mm

Bild 8.2: EinfluB einer W-Zwischenschicht auf die Spannungen einer Létverbindung SiC-Fe 510
mit einer Gesamtdicke von 10 mm

Da die auBeren Bauteilabmessungen im allgemeinen vorgegeben sind, bestehen
zwei Mdglichkeiten zum Einfligen einer Zwischenschicht. Zum einen kann die Stahl-
dicke reduziert werden, zum anderen die Keramikdicke. In Bild 8.2 sind fur 20 ver-
schiedene Proben die maximalen Zug- und Druckspannungen in der Keramik darge-
stellt, die in einer Lotverbindung mit einer Gesamtdicke von 10 mm und einer Wolf-
ramzwischenschichtdicke bis zu 4 mm entstehen. Die Schichtdicke der Keramik (Bild
a) bzw. des Stahls (Bild b) wurde mit jeweils 5 mm konstant gehalten.

Bei einer geringen Schichtdicke unterscheiden sich die fir die Keramik kritischen
Zugspannungsmaxima kaum. Erst bei Schichtdicken ab 3 mm wirkt sich eine Redu-
zierung der Stahldicke gunstiger auf die Zugspannungen in der Keramik aus als eine
Reduzierung der Keramikdicke, bei der die Zwischenschicht kaum zu einer Span-
nungsreduzierung fuhrt. Eine geringe Zwischenschichtdicke bis 1.8 mm flhrt jedoch
bei einer Reduzierung der Stahldicke zu einer leichten Erhdhung der fur die Keramik
besonders kritischen Zugspannungen.

Dagegen werden durch die Zwischenschicht die Druckspannungsmaxima in der Ke-
ramik bei einer Reduzierung der Keramikschichtdicke starker verringert als bei einer
Reduzierung der Stahldicke. Ab einer Schichtdicke von 3.2 mm erfolgt jedoch eine
Verschiebung der Spannungen an der Grenzflache der Keramik zum Lot vom Druck-
in den fur die Keramik ungunstigen Zugbereich. Deshalb ist es fur die untersuchte
Geometrie gunstig, eine mdglichst dicke Zwischenschicht durch Reduzierung der
Stahldicke einzufugen.
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8.3.2 FEM-Modelle

Auch mit der Methode der finiten Elemente wurden die Auswirkungen verschiedener
Parameteranderungen auf die thermisch induzierten Eigenspannungen in Metall-
Keramik-Lotverbindungen am Beispiel SiC-Fe 510 D1 (nach DIN EN 10025) unter-
sucht. Die folgenden Simulationsergebnisse beruhen auf Modellen, die elastisches
Materialverhalten fur die Keramik und elastisch-plastisches Materialverhalten mit Ver-
festigung fur die metallischen Flgepartner und die Lote berlcksichtigen. Dabei wird
ein Tangentenmodul von 4000 N/mm? vorgegeben. Auferdem werden die Material-
parameter in ihrer Abhangigkeit von der Temperatur vorgegeben (Bild 8.3).
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c) Warmeausdehnungskoeffizient

Bild 8.3: Materialdaten der FEM-Simulationen

Es wird angenommen, dal} bei 600°C ein spannungsfreier Zustand herrscht. Die
Spannungen entstehen wahrend der Abkuhlung von 600°C auf 20°C aufgrund der
unterschiedlichen Warmedehnung der beteiligten Fugepartner. Die Abkuhlrate ist so
gering, dal® keine Temperaturgradienten auftreten.

Die in den Modellen verwendeten dreidimensionalen Elemente besitzen 8 Knoten mit
je drei Freiheitsgraden pro Knoten. Unter Ausnutzung der Symmetrie der Proben
wurde nur ein Viertel modelliert und Symmetrierandbedingungen aufgebracht. Die
Modelle besitzen 2700 bis 6600 Elemente.

Einflull des Verhaltnisses Lange/ Breite

Das analytische Modell nach lancu vernachlassigt die Breite der Lotverbindung. Die-
se mul} aber einen Einflul® auf die Spannungen haben, weil mit zunehmender Breite
auch die Verformungsbehinderung an der Grenzflache der Keramik zunimmt. Daraus
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resultieren hohere Spannungen. Zur Untersuchung dieser Problematik wurden die
Spannungen in SiC-Fe 510-Létverbindungen mit einer Lange von 50 mm und einer
Dicke von 10 mm bei einer Keramikschichtdicke von 5 mm berechnet. Die Breite der
Loétverbindungen betragt 5, 10 und 50 mm.

Wie zu erwarten ist, entstehen bei breiteren Lotverbindungen auch hohere Spannun-
gen in der Keramikschicht (Bild 8.4). Der Unterschied zwischen den Proben mit dem
Langen-Breiten-Verhaltnis 10:1 bzw. 1:1 betragt 22% bei der maximalen Zugspan-
nuNg (6zmax1=679 MPa, c,;max3=828 MPa). Bei der maximalen Druckspannung an der
Grenzflache der Keramik zum Lot gibt es dagegen kaum Unterschiede (cqmax1=-1146
MPa, c4max3=-1174 MPa).

1000

OBreite 5 mm
500 +— OBreite 10 mm
M Breite 50 mm
o |

-500 -

Maximalspannungen [MPa]

-1000 -

-1500

Bild 8.4: EinfluB der Breite der Létverbindung auf die Maximalspannungen

Einflul der Keramikschichtdicke

Der Einflul der Schichtdicke der Keramik auf die Spannungen von SiC-Fe510-
Lotverbindungen wurde an 2 Geometrien untersucht. Die Lange der Lotverbindungen
betragt 50 mm, die Breite 5 mm und die Gesamtdicke 5 mm bzw. 10 mm. Die Kera-
mikdicke wurde bei der Gesamtdicke 5 mm von 1 bis 2 mm variiert sowie bei der Ge-
samtdicke 10 mm von 3 bis 5 mm.
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Bild 8.5: EinfluBR der Keramikschichtdicke auf die Maximalspannungen
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b) Keramikdicke 3 mm

Bild 8.6: EinfluR der Keramikschichtdicke auf die Spannungen o, der SiC-Schicht einer SiC-
Fe510-Lotverbindung mit 10 mm Gesamtdicke

Je geringer die Keramikschichtdicke ist, desto geringer sind auch die Spannungen in
dieser Schicht. In Bild 8.5 sind die Maximalspannungen aller untersuchten Varianten,
in Bild 8.6 exemplarisch die Verlaufe der Biegespannungen in Langsrichtung oy in
den Keramikschichten der Lotverbindungen mit 10 mm Gesamthohe dargestellt. Das
Bild zeigt —wie auch die folgenden FEM-Ergebnisbilder- nur ein Viertel des kerami-
schen Fugepartners, so dal sich ein Blick in das Innere der Probe ergibt.

Es entstehen bei 3 mm Keramikdicke deutlich geringere Spannungen als in der Lot-
verbindung mit einer 5 mm dicken Keramikschicht. Die Dicke der Keramik sollte also
immer so gering wie moglich festgelegt werden.

Einflul eines warmedehnungsangepaldten Stahls

Die thermisch induzierten Eigenspannungen in Metall-Keramik-Lotverbindungen ent-
stehen durch die unterschiedliche Warmedehnung des metallischen und des kerami-
schen Fugepartners. Wenn der Stahl durch eine Legierung mit einem geringeren Un-
terschied des Warmeausdehnungskoeffizienten zur Keramik ersetzt wird, sind auch
geringere Eigenspannungen zu erwarten.

Siliziumkarbid besitzt bei Raumtemperatur einen Warmeausdehnungskoeffizienten
von asic=3.8-10° K, der Stahl Fe510 von ag=12.3-10° K. Der Warmeausdeh-
nungskoeffizient der nickelhaltigen Legierung FeNi64 betragt dagegen a,=1.9-10° K™
bei Raumtemperatur (Bild 8.3). Damit verbunden ist ein deutlich geringerer Unter-
schied der Warmedehnungen bzw. —schrumpfungen zwischen Metall und Keramik
als bei Verwendung von Fe510, der sich auch bei den Spannungen auswirken muf3.
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Bei einer Temperatur von etwa 350°C setzt jedoch eine Umwandlung in der Legie-
rung FeNi64 ein, die ein vollig verandertes Warmeausdehnungsverhalten zur Folge
hat. Der Warmeausdehnungskoeffizient liegt dann hoher als der von Fe510 bei
®=20...21-10° K™,

Es ist deshalb zu untersuchen, ob der Ersatz von Fe510 durch FeNi64 zur Reduzie-
rung der Eigenspannungen in Hartlétverbindungen geeignet ist. Die Analyse muf® mit
temperaturabhangigen Materialwerten erfolgen, wie in Bild 8.3 angegeben. Berech-
net wurden die Spannungen in einer Lotverbindung zwischen SiC und Fe510 mit den
Abmessungen 50 mm Lange, 5 mm Breite und 10 mm Gesamtdicke bei einer Kera-
mikschichtdicke von 5 mm und 0.2 mm Lotfoliendicke.
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Bild 8.7: EinfluR eines warmedehnungsangepaBten Stahls auf die Maximalspannungen der
Lotverbindung

Aus Bild 8.7 ist zu erkennen, dal® sowohl die maximalen Druckspannungen als auch
die fur die Keramiken kritischen Zugspannungen mit dem Ersatz von Fe510 durch
FeNi64 deutlich reduziert werden konnen. Der Maximalwert der kritischen Zugspan-
nungen auf der AulRenseite der Keramik sinkt von 681 MPa auf 434 MPa. Ebenso
sinkt das Druckspannungsmaximum in der Keramik nahe der Flugezone von -1148
MPa auf -735 MPa. Auch im metallischen Flgepartner wird eine Spannungsreduzie-
rung erzielt. In Bild 8.8 ist der Verlauf der Spannungskomponente oy in der Keramik
in Langsrichtung dargestelit.
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a) Metallischer Flgepartner Fe510
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b) Metallischer Fligepartner FeNi64
Bild 8.8: EinfluR des metallischen Fiigepartners auf die Eigenspannungen oy in der SiC-Schicht

Einflul} von Zwischenschichten

Eine weitere Moglichkeit, die thermisch induzierten Eigenspannungen in Metall-
Keramik-Verbindungen zu reduzieren, ist die Entkopplung der Warmedehnungen der
Fugepartner durch duktile (Cu, Ni, Al) oder in der thermischen Dehnung an die Ke-
ramik angepalte (Mo, Nb, W) Zwischenschichten.
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Bild 8.9: Spannungsreduzierung durch Einsatz einer 2 mm Cu-Zwischenschicht

Zwischenschichten aus einem duktilen Material sind in der Lage, die Spannungen in
Metall-Keramik-Lotverbindungen zu reduzieren. Kupfer besitzt eine sehr niedrige
Streckgrenze bei hoher Verfestigung (Bild 8.3) und ist somit gut als Zwischen-
schichtwerkstoff geeignet.

Durch Einflgen einer 2 mm dicken Cu-Schicht in einer SiC-Fe510-Lotverbindung mit
50 mm Lange, 5 mm Breite und einer Gesamtdicke von 10 mm lassen sich die Ei-
genspannungen deutlich reduzieren (Bild 8.9). Dabei wirkt sich eine Verringerung der
Keramikdicke von 5 auf 3 mm deutlich glnstiger auf die Spannungsverteilung in der
Keramik aus (Bild 8.10) als eine Verringerung der Stahldicke (Bild 8.11), weil sich die
Wirkungen der in Bild 8.5 dargestellten Reduzierung der Keramikdicke und der Dukti-
litat der Zwischenschicht Uberlagern. Der Verlauf der Spannung ox ohne Zwischen-
schicht ist in Bild 8.8a dargestellt.
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Bild 8.10: Reduzierung der Spannung oy in der SiC-Schicht durch den Einsatz einer 2mm Cu-
Zwischenschicht, Verringerung der Keramikdicke zur Einpassung der Zwischen-
schicht
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Bild 8.11: Reduzierung der Spannung oy in der SiC-Schicht durch den Einsatz einer 2mm Cu-
Zwischenschicht, Verringerung der Stahldicke zur Einpassung der Zwischen-
schicht

Zwischenschichten sind jedoch nicht in jedem Fall gunstig. Bei bestimmten Geomet-
rieverhaltnissen kdnnen sie auch zu einer Spannungserhéhung fihren. Ein Beispiel
ist in Bild 8.12 dargestellt. Die Abmessungen der Lotverbindungen betragen 50 mm x
5 mm x 5 mm bei einer Keramikschichtdicke von 1 mm. Das Einflgen einer Zwi-
schenschicht fuhrt zwar zu einer Reduzierung der Druckspannungen an der Grenz-
flache der Keramik zum Lot, aber auch zu einer Erh6éhung der Zugspannungen an
der gegenuberliegenden AulRenflache der Keramik.
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Bild 8.12: Zugspannungserhéhung durch falschen Einsatz einer Cu-Zwischenschicht
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Ebenso wie die beschriebene Anpassung der Warmedehnung des metallischen FuU-
gepartners an die Keramik zu einer Reduzierung der Eigenspannung fuhrt, kann
auch der Einsatz einer Zwischenschicht aus einem warmedehnungsangepafiten Ma-
terial sinnvoll sein. Die Warmeausdehnungskoeffizienten von SiC und Wolfram sind
nahezu gleich (Bild 8.3). Deshalb kann durch den Einsatz einer W-Schicht eine er-
hebliche Spannungsreduzierung erzielt werden, insbesondere an der Grenzflache
der Keramik zum Lot (Bild 8.13).
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Bild 8.13: Spannungsreduzierung durch Einsatz einer W-Zwischenschicht

Die Abmessungen der Proben betragen 50 mm Lange, 5 mm Breite und 10 mm Ge-
samtdicke. Bei der in Bild 8.13a untersuchten Variante erfolgte zum Einfligen der
Zwischenschicht und der zusatzlich erforderlichen Lotfolie eine Reduzierung der
Stahldicke von 5 mm auf 3 mm bei einer konstanten Keramikdicke von 5 mm. Dage-
gen wurde bei der in Bild 8.13b untersuchten Variante die Stahldicke mit 5 mm kon-
stant gehalten und die Keramikdicke von 5 mm auf 3 mm reduziert.

Der direkte Vergleich beider Varianten zum Einsatz einer 2 mm dicken W-
Zwischenschicht zeigt, da® im Gegensatz zu der Probe mit Cu-Zwischenschicht die
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Reduzierung der Stahldicke gunstiger ist als die Reduzierung der Keramikdicke. Wird
die Stahldicke reduziert, ergibt sich an der Grenzflache der Keramik zum Lot eine
Verringerung des Druckspannungsmaximums von —1148 MPa auf —503 MPa. Das
Zugspannungsmaximum nahe der gegenuberliegenden Keramikflache sinkt von 681
MPa auf 506 MPa (siehe auch Bild 8.14 im Vergleich mit 8.8a).

Bei Verringerung der Keramikdicke zur Einpassung der W-Zwischenschicht sinkt das
Druckspannungsmaximum auf —451 und das Zugspannungsmaximum auf 611 MPa.
Damit ist die besonders kritische Zugspannung deutlich gréer als bei einer Reduzie-
rung der Stahldicke.
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Bild 8.14: Reduzierung der Spannung o, in der SiC-Schicht durch den Einsatz einer 2 mm
W-Zwischenschicht, Verringerung der Stahldicke zur Einpassung der Zwischen-
schicht

Aufgrund der gleichen Geometrie kdnnen die Spannungen beim Einsatz einer Cu-
Zwischenschicht in Bild 8.9b direkt mit den Spannungen bei Verwendung einer W-
Schicht in Bild 8.13b verglichen werden (Bild 8.15). Fur die untersuchte Geometrie
ergibt sich mit einer Wolframzwischenschicht eine starkere Reduzierung der Druck-
spannungen an der Grenzflache der Keramik zum Lot als mit einer Kupferschicht.
Die Zugspannungen auf der gegenuberliegenden Keramikseite werden dagegen von
einer Kupferschicht besser abgebaut.

Aber auch Wolframschichten kdnnen - ebenso wie Kupferschichten - bei ungunstiger
Bauteilgeometrie zu einer Erhéhung der fur die Keramik kritischen Zugspannungen
fuhren. Bei gleicher Bauteilgeometrie wie in Bild 8.12 (50 mm x 5 mm x § mm bei
einer Keramikschichtdicke von 1 mm) ergibt sich eine Erhéhung des Maximums der
Zugspannungen von 135 MPa ohne Zwischenschicht auf 631 MPa mit einer 2 mm
dicken W-Schicht (Bild 8.16). Das Druckspannungsmaximum wird dagegen von —881
MPa auf -85 MPa erheblich reduziert.

Es zeigt sich der gleiche Trend wie in Bild 8.15, da® Kupferzwischenschichten die
Zugspannungen in Keramiken besser abbauen als Wolframzwischenschichten. Da-
gegen werden die Druckspannungen an der Grenzflache der Keramik zum Lot durch
Wolframschichten besser reduziert.
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Neben der Anwendung von Zwischenschichten lassen sich auch durch beanspru-
chungsgerechte Auslegung die Spannungen in Metall-Keramik-Verbindungen redu-
zieren. Keramiken sind sehr zugspannungsempfindlich, sie kénnen jedoch grol3e
Druckbelastungen ertragen. Deshalb ist es glnstig, wenn die Spannungen in der Ke-
ramik vom Zug- in den Druckbereich verlagert werden. Bei der Bauteilauslegung ist
die Uberlagerung der thermisch induzierten Eigenspannungen mit den Lastspannun-
gen zu beachten. Dabei kdnnen mit Hilfe der FEM rationell verschiedene Bauteilent-
wurfe bezuglich der Spannungen berechnet und miteinander verglichen werden.
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8.3.3 Experimentelle Verifikation

Die Verifizierung von FEM-Modellen erfolgt haufig durch Spannungsmessungen. Bei
der Spannungsoptik wird an einem Modell des Bauteils aus einem transparenten und
unter Last optisch doppelbrechenden Material (z.B. Epoxidharz, Glas) der Effekt der
Doppelbrechung ausgenutzt. Aus den Interferenzstreifen, die in der spannungsopti-
schen Apparatur auf dem Modell entstehen, wird auf die Differenz der Hauptspan-
nungen geschlossen.

Anwendungen auf dem Gebiet der Lottechnik sind aus der Literatur nicht bekannt. Da
jedoch verschiedene Glasarten sowohl zum Léten als auch flir spannungsoptische
Untersuchungen geeignet sind, ist die Anwendung dieser Methode prinzipiell mog-
lich. Aus den Untersuchungen an einem Glasmodell ist jedoch nur ein qualitativer
Uberblick tGber die Spannungsverteilung im Bauteil zu erwarten. Eine Quantifizierung
ist aufgrund der wahrend des Abkulhlens von der L6t- auf die Raumtemperatur auftre-
tenden plastischen Verformungen in Metall-Keramik-Verbindungen nicht maglich.

Auch das Aufbringen einer doppelbrechenden Schicht auf die Bauteiloberflache von
Hartldétverbindungen ist mit Schwierigkeiten verbunden. Denn dabei muf die Schicht
im unbelasteten Zustand stoffschlissig mit der Oberflache verbunden werden (d.h.
bei Lottemperatur). AuBerdem muld sie das gleiche Warmeausdehnungsverhalten
wie der zu untersuchende Fugepartner sowie eine ausreichende Festigkeit und Tem-
peraturbestandigkeit aufweisen. Auch werden die hohen Spannungsgradienten in der
Nahe der Fugezone eine hohe Isochromatendichte zur Folge haben, wodurch deren
Auswertung und damit die Ermittlung der Spannungen erschwert wird.

Das Moiréverfahren beruht auf Moiréstreifen, die sich bei der Uberlagerung eines
unverformten Bezugsgitters und eines verformten Gitters, das auf der beanspruchten
Bauteiloberflache befestigt wird, ergeben. Die Moiréstreifen verbinden alle Punkte mit
dem gleichen Betrag der untersuchten Verschiebungskomponente. Damit kdnnen die
Deformationen der Bauteiloberflache erfal3t und mit dem entsprechenden Material-
gesetz in Spannungen umgerechnet werden.

Auch die laserinterferometrischen Verfahren stellen wie die Spannungsoptik und die
Moirétechnik optische Feldmel3verfahren dar. Bei der Holografie wird koharentes
Licht in einen Objekt- und einen Referenzstrahl aufgespalten. Das vom Objekt kom-
mende Licht wird mit hoher Aufldsung fotografisch aufgenommen und mit dem Refe-
renzstrahl Uberlagert. Dabei entsteht durch die Koharenz beider Strahlen ein Interfe-
renzmuster. Verformungen des Objekts fiihren zu einer Anderung der Weglange des
Objektstrahls zwischen Objekt und Speicherplatte und damit zu einem veranderten
Interferenzmuster. Aus der Uberlagerung der Interferenzmuster zweier Objektzu-
stande kénnen die Verschiebungen der Bauteiloberflache zwischen beiden Objektzu-
standen ermittelt werden.

Bei der Speckleinterferometrie wird die Bauteiloberflache mit koharentem Licht be-
strahlt. Es wird reflektiert und in einer Ebene vor dem Bauteil erfal3t. Die vom Bauteil
reflektierten Lichtwellen legen aufgrund der Rauhigkeit der Bauteiloberflache unter-
schiedliche Wege zurilck, so dal} sich in einer Ebene vor dem Bauteil als Interferenz-
erscheinung ein fir die Oberflache und ihren Belastungszustand typisches Flecken-
muster (speckles) ergibt. Durch Uberlagerung der Specklemuster verschiedener Be-
lastungszustande konnen die Verschiebungen der einzelnen Punkte der Bauteilober-
flache bestimmt werden.
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Das Verfahren der Grauwertkorrelation erfordert dagegen kein koharentes Licht. Die
Intensitats- bzw. Grauwertverteilung des vom unbelasteten Bauteil reflektierten Lichts
wird in einer Ebene vor dem Bauteil erfal3t und digital mit der Intensitatsverteilung
des belasteten Bauteils Uberlagert. Eine Auswertesoftware sucht auf den Bildern bei-
der Belastungszustande charakteristische Punkte der Bauteiloberflache, ordnet sie
zu und bestimmt die Verschiebungen dieser Punkte.

Sehr haufig werden auch DehnungsmeRstreifen zur Ermittlung von Spannungen ein-
gesetzt. Deren Funktionsprinzip beruht auf der Anderung des elektrischen Wider-
standes eines dunnen Drahtes infolge einer Dehnung.

Auch die Verfahren zur Messung von Eigenspannungen beruhen ebenso wie die bis-
her beschriebenen Verfahren auf der Messung von Deformationen. So werden beim
Zerlegeverfahren schrittweise Schichten einer eigenspannungsbelasteten Struktur
abgetragen. Dadurch kommt es zu einer Umlagerung der Eigenspannungen, die in
Verformungen resultieren. Aus diesen Verformungen kann auf die Spannungen ge-
folgert werden. Analog werden beim Bohrloch- und beim Ringkernverfahren die Deh-
nungen erfaldt, die sich infolge des Einbringens einer Bohrung in ein Bauteil mit Ei-
genspannungen ergeben.

Die rontgenografische und die neutronografische Spannungsmessung sind dagegen
zerstorungsfreie Prufverfahren. Aber auch dabei werden keine Spannungen gemes-
sen, sondern es werden die Verzerrungen des Kristallgitters bestimmt, welche unter
der Annahme linearelastischen Materialverhaltens in Spannungen umgerechnet wer-
den.

Die Methode der finiten Elemente gestattet die Berechnung von Spannungen unter
Verwendung materialspezifischer Werkstoffgesetze, also z.B. fir Metall-Keramik-
Verbindungen unter Berucksichtigung elastisch-plastischen Materialverhaltens. Au-
Rerdem werden als primare Unbekannte die Knotenverschiebungen berechnet und
daraus durch Differentiation die Verzerrungen sowie uber das Materialgesetz die
Spannungen bestimmt.

Deshalb erfolgt die Verifikation der FEM-Modelle hier nicht durch die experimentell
und numerisch Uber unterschiedliche Materialgesetze abgeleitete GroRe Spannung,
sondern durch Messung der Verformungen der AulRenflache des Stahls infolge der
unterschiedlichen Warmedehnungen bzw. —schrumpfungen der Fugepartner. Die
experimentelle Verformungsanalyse erfordert auch einen weit geringeren Aufwand
als eine rontgenografische ,Spannungsmessung®.

Dabei ergibt sich eine gute Ubereinstimmung zwischen den experimentell ermittelten
und den numerisch berechneten Verlaufen. In Bild 8.17 sind die Daten exemplarisch
fur drei Proben dargestellt. Die Messungen erfolgten mit einem Profilometer, das
auch fur Rauhigkeitsmessungen verwendet wird. Die MeRlange betrug 35 bis 40 mm.

In den Diagrammen ist jeweils nur eine Halfte der Mef3strecke x ausgehend von dem
tiefsten Punkt dargestellt, da bei der FEM-Modellierung die Bauteilsymmetrie ausge-
nutzt wurde und somit die Verformungen und Spannungen nur in diesem Bereich
berechnet wurden.

An jeder Probe wurden drei parallele Profillinien gemessen, die gut Ubereinstimmen.
Da die Verformungen u symmetrisch sind, ergeben sich die in den Diagrammen dar-
gestellten Linien aus dem mit den FEM-Ergebnissen skalierten Mittelwert der drei
Profillinienabschnitte vom tiefsten Punkt zum Endpunkt der Messung und den an der
Achse x=0 gespiegelten Abschnitten vom Anfangspunkt der Messung zum tiefsten
Punkt der Probe jeweils abzuglich der Profillinie im unverformten Zustand. Daraus
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ergibt sich fur die mittlere Profillinie eine Glattung der ortlichen Rauhigkeiten der Pro-
benoberflache, so dal die hier interessierende Verformung der Flache deutlicher er-
kennbar wird.
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Bild 8.17: Vergleich gemessener und berechneter Verformungen u infolge thermisch induzier-
ter Eigenspannungen in Metall-Meramik-Verbindungen SiC-Fe510

8.4 Simulation von Temperaturfeldern

Neben der Berechnung von Verformungen und Spannungen eignet sich die Methode
der finiten Elemente auch sehr gut fur die Berechnung von Temperaturfeldern. Wah-
rend des Lotens entstehen Temperaturgradienten im Bauteil, weil die Erwarmung
bzw. Abkuhlung von aullen erfolgt und die Werkstoffe dem Transport thermischer
Energie einen Widerstand entgegensetzen, also mit einer gewissen Tragheit auf An-
derungen der Umgebungstemperatur reagieren.

Zur Erzielung einer zuverlassigen Loétverbindung ist es erforderlich, dal die
Temperatur in der Flgezone innerhalb eines bestimmten Intervalls liegt. Bei zu
niedriger Temperatur schmilzt das Lot nicht auf und es entsteht eine Kaltlotstelle,
eine zu hohe Temperatur fuhrt unter Umstanden zu unerwinschten
Diffusionserscheinungen bzw. zu einem Anschmelzen des Grundwerkstoffs. Das flr
das Loten erforderliche Temperaturintervall muld entlang der gesamten Flgezone
bzw. an Bauteilen mit vielen Fugestellen an allen Flgestellen eingehalten werden.

Deshalb erfolgt der Lotzyklus im allgemeinen nach Bild 8.18. Zunachst wird auf die
Durchwarmtemperatur unterhalb der Schmelztemperatur des Lotes geheizt, um das
Bauteil gleichmaliig durchzuwarmen. Nach einer gewissen Zeit wird die Temperatur
weiter erhdht, bis die Lottemperatur erreicht ist. Wenn die Haltezeit abgelaufen ist,
wird das Bauteil abgekuhilt.
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Bild 8.18: Lotzyklus

Dieser Zyklus muf® an die entsprechende Flugeaufgabe angepaldt werden. Er ist ab-
hangig von den Schmelzintervallen des Lotes und des FluBmittels, den Warmeleitfa-
higkeiten und Warmekapazitaten der Fugepartner, deren Geometrie, Anzahl und An-
ordnung im Ofenraum, den Konvektions- und Strahlungsverhaltnissen im Ofen und
der Ofenleistung. Die Anpassung des Lotzyklus erfolgt im allgemeinen durch auf-
wendige Versuchsreihen, die einen erheblichen Material- und Zeitaufwand erfordern.
Dabei ist man aus 6konomischen Grunden bestrebt, den Lotzyklus moglichst kurz zu
halten, andererseits mussen die Flgestellen ausreichend durchgewarmt werden.

Wahrend des Lotens wird die Temperaturverteilung mit Thermoelementen gesteuert,
die an den Fugestellen angebracht werden. Oft besteht das Problem, dal} sehr viele
Flgestellen vorhanden bzw. die Fugestellen ganz oder teilweise nicht zuganglich
sind. In diesen Fallen wird der Temperaturzyklus haufig nach der trial-and-error-
Methode festgelegt, wobei die Fugestellen nach der Fertigstellung der Lotverbindung
durch ein zerstdrendes Prufverfahren untersucht werden. Der damit verbundene
Aufwand lat sich durch Berechnungen mit der Methode der finiten Elemente stark
reduzieren.

Haufig wird in den Lotprozel® auch eine Warmebehandlung integriert. Dabei kommt
es darauf an, in allen Bauteilbereichen einen bestimmten Temperatur-Zeit-Zyklus
innerhalb enger Grenzen einzuhalten. Auch dabei ist die FEM eine geeignete Metho-
de zur Reduzierung des Versuchsaufwandes.

Beispiel Ofenloten

Eine Létverbindung zwischen Ti-metallisiertem SiC der Abmessungen 50 mm x 5 mm
x 5 mm und Fe510 mit den gleichen Abmessungen wird durch einen Lotzyklus nach
Bild 8.19 hergestellt. Es erfolgt Aufheizen mit einer Heizrate von 20 K/min von der
Raumtemperatur auf die Durchwarmtemperatur von 770°C, 5 Minuten Halten und
weiteres Heizen auf die Lottemperatur von 830°C. Nach 5 Minuten Haltezeit wird ab-
gekuhlt. Hier werden 2 Abkuhlvarianten untersucht:

e Abkuhlen im Vakuum mit einer mittleren AbkUhlrate der Umgebung von 20 K/min
und

e Fast Cooling unter Schutzgas ab 350°C mit einer mittleren Abkuhlrate der Umge-
bung von 100 K/min.
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Bild 8.19: Lotzyklus SiCt-AgCu28-Fe510

Tabelle 8.2: Materialparameter der Temperaturfeldsimulationen

Material | [W/(m K)] |c [J/(kg K)] |p [kg/m?]

SiC 150 700 3200

Feb510 15 500 7900

Die fur die Simulation erforderlichen Materialwerte kdnnen Tabelle 8.2 enthommen
werden. Das Lot AgCu28 wird in Form einer 0.1 mm dicken Folie eingelegt. Im Vaku-
um ergibt sich unmittelbar nach Erreichen der Léttemperatur die in Bild 8.20 darge-
stellte Temperaturverteilung. Die Lotzone und die Keramik sind bereits gleichmalig
auf 830°C durchgewarmt. Nur das Innere des Stahls ist infolge der geringeren War-
meleitfahigkeit noch etwas kuhler.

Die Bilder stellen ein Viertel der Gesamtprobe dar, da das Modell aufgrund der zwei-
fachen Symmetrie senkrecht zur Lotebene an den Symmetrieebenen geschnitten
werden kann. Dadurch ergibt sich ein Blick in das Innere der Lotverbindung.



Simulation von Létprozessen beim Metall-Keramik-Loten 75

TIK]

1090
1091
1093
1094
1096
1097
10949
1100
1102
1103

EEOOEOOEN

Bild 8.20: Temperaturverteilung bei Erreichen der Lottemperatur 830°C (1103 K)

Nach 24 Minuten Abkuhlung im Vakuum betragt die Temperatur der Umgebung der
Probe 350°C (623 K). In der Probe ergibt sich die in Bild 8.21 dargestellte Tempera-
tur von etwa 650 K (377°C). Aufgrund der langsamen Abkuhlung sind die Tempera-
turgradienten gering.

TIK]

48,791
6458 .5887
642,383
£49.079
649,175
649.271
40,367
649,463
£49.559
£49.655

IE0ORRONN

Bild 8.21: Temperaturverteilung nach 24 Minuten

Bei der weiteren Abkuhlung im Vakuum wirkt ausschlieBlich Strahlung, beim Fast
Cooling unter Schutzgas dominiert Konvektion das Abkuhlverhalten. Dabei wird ein
Konvektionskoeffizient von 30 W/m2K angenommen.

Nach etwas mehr als 3 Minuten besitzt die Umgebung der unter Schutzgas
abgekuhlten Probe eine Temperatur von 293 K (20°C) auf. Die Temperaturverteilung
in der Probe betragt 473...478 K (Bild 8.22a). Das entspricht 200...205°C. Im Gegen-
satz dazu ergibt sich zu dieser Zeit fur die im Vakuum abgeklhlte Probe die Tempe-
ratur 591...592 K (Bild 8.22b). Das entspricht 318...319°C.

Da im Vakuum die Warmeubertragung an die Umgebung ausschlielich durch Strah-
lung erfolgt, mul} die Probentemperatur hoher sein. Bei der Abkuhlung unter Schutz-
gas wirkt zusatzlich die Konvektion, so dal von der Probe pro Zeiteinheit eine groflie-
re Warmemenge abgegeben wird. Daraus resultieren aber auch groliere Tempera-
turgradienten, die zu zusatzlichen Spannungen fiuhren. In Bild 8.23 sind die Span-
nungen dargestellt, die sich aus der Uberlagerung der Spannungen infolge der unter-
schiedlichen Warmeausdehnungskoeffizienten und der Temperaturgradienten erge-
ben.
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Bild 8.23: Spannungsverteilung nach 27 Minuten

Im Vakuum dauert die Abkihlung der Umgebung auf die Raumtemperatur ca. 40 Mi-
nuten. In der Probe betragt die Temperatur nach dieser Zeit 398 K (Bild 8.24b). Unter
Schutzgas ist die Probe zu diesem Zeitpunkt nahezu vollstandig auf 300 K (27°C)
abgekuhlt (Bild 8.24a), die Probe im Vakuum dagegen erst nach ca. 90 Minuten.
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Bild 8.24: Temperaturverteilung nach 40.5 Minuten

8.5 Folgerungen

Das analytische Modell nach lancu eignet sich zur Abschatzung der Spannungen, die
in Metall-Keramik-Verbindungen einfacher Geometrie wahrend der Abkuhlung von
der Lo6t- auf die Raumtemperatur entstehen. Die Starke des Modells besteht darin,
dal} es mit geringem Aufwand programmiert werden kann und sehr niedrige Rechen-
zeiten erfordert (<<1 s pro Modell). Dadurch kann man in sehr kurzer Zeit die Span-
nungen fur zahlreiche Geometrievarianten abschatzen und die optimale Geometrie
auswahlen. Denkbar ist auch die Kopplung mit einem Optimierungsalgorithmus, so
dald der Nutzer des Berechnungsprogramms nur die Materialdaten und die Schran-
ken, in denen die Geometrie variiert werden darf, vorgibt und das Programm die op-
timale Geometrie berechnet.

Dabei bleibt jedoch die Bauteilbreite unberlcksichtigt. Ihr Einfluf} ist bei balkenartigen
Lotverbindungen auch tatsachlich vernachlassigbar. Wenn jedoch aufgrund der Bau-
teilabmessungen die thermischen Dehnungen in Querrichtung nicht vernachlassigbar
sind, wirken sich diese auch signifikant auf die Spannungen aus.

Eine weitere Voraussetzung fur eine exakte Loésung mit dem lancu-Modell ist die Be-
dingung, dal die Spannungen unterhalb der Fliel3grenze der beteiligten Fugepartner
liegen. Ubersteigen die Spannungen in einem oder mehreren Fiigepartnern die
Flie3grenze, werden zu hohe Spannungen berechnet, weil das Modell nur elasti-
sches Materialverhalten berlcksichtigt und der Einflu} plastischer Verformungen un-
berlcksichtigt bleibt.

Liegen bei Uberschreitung der FlieRgrenze die Spannungen etwa in der GréRenord-
nung der FlieRgrenzen der Flugepartner, ist das lancu-Modell dennoch fur rasche
qualitative Abschatzungen der Auswirkungen von Zwischenschichten geeignet (z.B.
W-Zwischenschichten bei der in Abschnitt 8.2 untersuchten Geometrie). Soll die
Spannungsreduzierung jedoch durch die plastische Verformung einer duktilen Zwi-
schenschicht (z.B. Cu) erzielt werden, ist die Anwendung des lancu-Modells nicht
sinnvoll.
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In /53/ wird zwar auch eine Erweiterung des Modells auf linearelastisch-
idealplastisches Materialverhalten beschrieben, der Programmieraufwand erscheint
jedoch im Vergleich zu FEM-Modellen und wegen der Beschrankung des Modells auf
plattenartige Lotverbindungen und der Vernachlassigung von Verfestigungserschei-
nungen relativ hoch. Deshalb wurde dieser Losungsansatz hier nicht weiter unter-
sucht.

Die FEM-Modelle verlangen bei relativ einfachen Geometrien fur die Modellerstellung
etwa den gleichen zeitlichen Aufwand wie das lancu-Modell, die Rechenzeiten liegen
jedoch deutlich hoher (einige Minuten bis Stunden). FEM-Programme enthalten im
allgemeinen ein Optimierungstool, das automatisch optimale Geometrievarianten
unter Berucksichtigung vorgegebener Schranken bestimmt. Sie gestatten die Be-
rucksichtigung elastisch-plastischen Materialverhaltens und der Temperaturabhan-
gigkeit der Materialdaten und liefern daher bei Uberschreitung der FlieRgrenze ge-
nauere Ergebnisse als die analytischen Modelle. Auerdem ist die Methode der fini-
ten Elemente auf beliebige Bauteilgeometrien anwendbar und damit im Gegensatz
zu analytischen Lésungen nicht auf spezielle einfache Geometrien beschrankt.

Der beschriebene Effekt der Spannungserhohung durch falschen Einsatz von Zwi-
schenschichten ist zwar durch eine eingehende Analyse der Gleichungen (8.1) und
(8.2) verstandlich, da die Spannungen in jeder einzelnen Schicht von den Materialpa-
rametern und Abmessungen der anderen Schichten abhangen. Der Zusammenhang
ist aber zu komplex, um daraus einfache Konstruktionsrichtlinien ableiten zu kdnnen.
Deshalb ist vor der Anwendung von Zwischenschichten in Metall-Keramik-
Lotverbindungen eine analytische oder FEM-Analyse der resultierenden Eigenspan-
nungen erforderlich, um die optimalen Dicken der Fugepartner und der Zwischen-
schicht festlegen zu kdnnen.

1000 1000

500 - 500 -

0

-500

-500

-1000 4 -1000
>

Maximalspannungen [MPa]
Maximalspannungen [MPa]

-1500

T T T -1500 T T T
0 0.5 1 15 2 0 0.5 1 1.5 2
W-Zwischenschichtdicke [mm] W-Zwischenschichtdicke [mm]

—#— max. Zugspannung FEM  —e— max. Druckspannung FEM
——max. Zugspannung lancu —e—max. Druckspannung lancu

—&— max. Zugspannung FEM  —e— max. Druckspannung FEM
—=—max. Zugspannung lancu —e—max. Druckspannung lancu

a) Zwischenschicht reduziert Stahldicke  b) Zwischenschicht reduziert Keramik-
von 5 mm auf 3 mm dicke von 5 mm auf 3 mm

Bild 8.25: Vergleich zwischen FEM- und analytischen Ergebnissen unter Beriicksichtigung
elastisch-plastischen Materialverhaltens bei den FEM-Simulationen

Der direkte Vergleich beider Berechnungsmethoden an einem konkreten Beispiel
einer SiC-Fe510-Lotverbindung mit den Abmessungen 50 mm Lange, 5 mm Breite
und 5 mm Dicke zeigt eine gute qualitative Ubereinstimmung (Bild 8.25). Erwar-
tungsgemal werden mit dem Verfahren nach lancu zu hohe Spannungen berechnet,
weil nur rein elastisches Materialverhalten vorgegeben werden kann.

Die mit der Methode der finiten Elemente berechneten Spannungen sind niedriger,
weil dieses Verfahren die Vorgabe elastisch-plastischen Materialverhaltens fir die
metallischen Fugepartner gestattet. Das entspricht ihrem Verhalten wahrend des Ab-
kihlens von der Lo6t- auf die Raumtemperatur.
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Die Qualitat von FEM-Modellen kann und sollte durch analytische Losungen uber-
pruft werden. Gibt man fur die FEM-Simulation rein elastisches Materialverhalten vor,
mussen mit beiden Verfahren die gleichen Ergebnisse berechnet werden. In Bild 8.26
ist das Ergebnis der FEM-Simulation der Spannungskomponente oy unter der Vorga-
be rein elastischen Materialverhaltens dargestellt. Diese Spannungskomponente ent-
spricht den mit dem lancu-Modell berechneten Spannungen.
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Bild 8.26: Thermisch induzierte Eigenspannungen o, [MPa] einer Keramik-Stahi-
Loétverbindung SiC-Fe 510 bei rein elastischer FEM-Analyse

Der Vergleich der Maximalwerte des FEM-Ergebnisses mit den nach lancu analytisch
berechneten Maximalspannungen bei der Schichtdicke 0 mm (Bild 8.25) zeigt eine
sehr gute Ubereinstimmung. Mit der Methode der finiten Elemente wird eine maxima-
le Druckspannung an der Grenzflache der Keramik zum Lot von —1294 MPa berech-
net, nach lancu ergibt sich —1358 MPa. Das entspricht einer Abweichung von 4.7%.
Als Zugspannungsmaximum wird mit der FEM 840 MPa berechnet, nach lancu 827
MPa. Die Abweichung betragt 1.5%.

Neben der Berechnung von Verformungen und Spannungen eignet sich die Methode
der finiten Elemente auch sehr gut fur die Berechnung von Temperaturfeldern. Wah-
rend des Lotens entstehen Temperaturgradienten im Bauteil, weil die Erwarmung
bzw. Abkuhlung von aul3en erfolgt und die Werkstoffe dem Transport thermischer
Energie einen Widerstand entgegensetzen, also mit einer gewissen Tragheit auf An-
derungen der Umgebungstemperatur reagieren.

Das fur das Loten erforderliche Temperaturintervall muld aber entlang der gesamten
Flgezone bzw. an Bauteilen mit vielen Fugestellen an allen Flgestellen eingehalten
werden. Der damit verbundene Versuchsaufwand lafdt sich durch Berechnungen mit
der Methode der finiten Elemente stark reduzieren.
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9 Folgerungen und Ausblick

Das Loten ermdoglicht vakuumdichte und hochtemperaturbestandige Metall-Keramik-
Verbindungen hoher Festigkeit. Es zeichnet sich insbesondere durch seine gute Eig-
nung fur die Fertigung von Massenteilen bzw. Teilen mit vielen und schwer zugangli-
chen Fugestellen aus.

Durch den Einsatz aktiver Elemente besteht die Mdglichkeit, Keramikoberflachen
derart umzuwandeln, dal} sie gelotet werden kdnnen. Eine Grundvoraussetzung fur
die gezielte Optimierung des Lotprozesses ist das Verstandnis der dabei ablaufen-
den physikalischen und chemischen Prozesse und des Einflusses der Lotparameter
auf die Eigenschaften der Lotverbindung. Numerische Modelle sind geeignet, diese
Voraussetzung zu schaffen und die Anzahl zeit- und kostenaufwendiger Lotversuche
zu reduzieren.

Mit Hilfe der verwendeten Simulationsmodelle fur Benetzungsvorgange lassen sich
das Benetzungs- und das Spaltflllvermégen von Loten auf metallisierter Keramik
vorhersagen. Die numerischen Untersuchungen werden durch die Ergebnisse von
Benetzungs- und Lotversuchen gestutzt.

Silber-Kupfer-Lote benetzen Ti-metallisierte Keramiken sehr gut und zeigen ein gutes
Ausbreitungs- und Spaltfillungsvermdgen. Sie kdnnen in einem Lotdepot in der Nahe
des Lotspaltes appliziert werden. Bei Spaltbreiten von 50...200 ym werden sie durch
die Kapillarwirkung in den Spalt gezogen. Das Aktivelement muf} erst im Lot geldst
werden, ehe Reaktionen zwischen dem Lot und dem Grundwerkstoff ablaufen kon-
nen. Die daftir erforderliche Zeit ist ausreichend, um den Létspalt zu flllen.

Aktivlote zeigen trotz ahnlicher physikalischer Eigenschaften ein vollig anderes Aus-
breitungsverhalten als konventionelle Lote auf metallisierten Keramiken. Sie besitzen
kein gutes FlieRvermdgen und mussen vor dem Loten auf der Fugeflache appliziert
werden. Die Kapillarwirkung reicht nicht aus, Aktivlote in den Lotspalt zu ziehen, weil
sich infolge der Reaktionen des im Lot enthaltenen Aktivelements mit der Keramik
die Viskositat des Lotes an der Benetzungsfront stark erhéht und somit kaum FlieRen
ermoglicht.

Die Dicke der Reaktionszone besitzt einen entscheidenden Einflu auf die Festigkeit
der Lotverbindung. Zur Simulation des Reaktionszonenwachstums wird bisher ein
Ansatz ohne Berucksichtigung des Temperaturzyklus verwendet. Dieser Ansatz ist
fur Lotprozesse wenig brauchbar, da insbesondere beim Keramikloten langsames
Aufheizen und Abkulhlen erfolgt und die Haltezeit im Vergleich dazu gering ist.

Aufheizen und Abkuhlen oberhalb der Schmelztemperatur des Lotes tragen jedoch
auch zum Reaktionszonenwachstum bei. Fir definierte Aufheiz- und Abkihlraten ist
dieser Anteil konstant und kann berechnet werden.

Die entsprechende Gleichung gilt jedoch nur fir eine konstante Lottemperatur, da
der Wachstumskoeffizient exponentiell von der Temperatur abhangig ist und somit
sensibel auf Temperaturschwankungen reagiert. Diese lassen sich jedoch beim L6-
ten nicht vermeiden, so dal} insbesondere bei kurzen Haltezeiten der exakte Tempe-
raturzyklus berucksichtigt werden sollte. Damit wird es moglich, die Reaktionszonen-
dicken beliebiger Temperaturzyklen vorherzusagen.

Mit dem hier entwickelten Modell kann in-situ in die Steuerung des Lotprozesses ein-
gegriffen werden, falls Ist- und Sollkurve stark voneinander abweichen. Dabei laft
sich in Echtzeit ein aquivalenter Létzyklus berechnen, der die gleichen Diffusionspro-
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zesse bewirkt, wie der urspringlich vorgesehene. Das Modell kann somit dazu bei-
tragen, Ausschuld zu vermeiden.

Im Gegensatz zum Loten von Ti-metallisiertem SiC bildet sich beim Aktiviéten von
SiC nur eine sehr diinne Reaktionsschicht aus, die durch metallografische Analysen
nicht feststellbar ist. Dennoch mul} diese Reaktionszone existieren, da anderenfalls
aufgrund der unterschiedlichen Atombindung von Keramik und Lot keine Lotverbin-
dung entstehen kann.

Neben der Berechnung der Dicke der Reaktionszonen in Metall-Keramik-
Verbindungen ist es auch madglich, mittels thermodynamischer Berechnungen auf die
darin enthaltenen Reaktionsprodukte zu schlieRen. Die vorausberechneten binaren
Phasen konnen auch experimentell nachgewiesen werden.

Daneben lassen sich auch komplexe Phasen analysieren, die gegenwartig nume-
risch noch nicht vorhergesagt werden konnen. Eine Vorhersage der Bildung dieser
Phasen ist erst moglich, wenn die entsprechenden Reaktionsgleichungen aufgestellt
werden kénnen und die fir die Berechnung der Anderung der freien Enthalpien der
Reaktionen erforderlichen thermodynamischen GrofRen bestimmt wurden.

Das wurde den Rahmen dieser Arbeit sprengen, stellt jedoch einen Ansatz fur zu-
kinftige Forschungsarbeiten dar. Denn wenn diese Werte zur Verfligung stehen,
kann numerisch vorhergesagt werden, welche Reaktionsprodukte entstehen und
welche Dicke die einzelnen Schichten der Reaktionszone besitzen.

Diese Daten konnen dann als Eingabeparameter einer numerischen Simulation der
thermisch induzierten Eigenspannungen in der Létverbindung dienen, falls die fur die
Spannungssimulation erforderlichen Werkstoffkennwerte bekannt sind. Damit
schliel3t sich die Lucke einer durchgehenden numerischen Simulation von Metall-
Keramik-Lotverbindungen zwischen der Reaktionszonenausbildung und der Span-
nungsanalyse.

Die Schlieflung dieser Lucke ist notwendig, weil die Zusammensetzung und die Di-
cke der Reaktionszone in starkem Male die Eigenschaften der Létverbindung beein-
flussen, insbesondere deren Festigkeit. Reaktionsprodukte mit einer geringen Festig-
keit, wie z.B. TisSis reduzieren die Festigkeit der gesamten Létverbindung. Daneben
beeinflussen die unterschiedlichen Werkstoffeigenschaften der Reaktionsphasen
stark die Spannungen in der Lotverbindung. Diese Spannungen mussen bei der Bau-
teilauslegung berucksichtigt werden.

Die Methode der finiten Elemente gestattet eine feine Diskretisierung des Modells der
Lotverbindung und eine Zuordnung der Eigenschaften der Reaktionsphasen zu den
entsprechenden finiten Elementen. Dazu sind zum einen die Kenntnis des Geflige-
aufbaus der Lotzone erforderlich und zum anderen die mechanischen Eigenschaften
der einzelnen Gefligebestandteile. Es gibt bereits erste Forschungsansatze zur Be-
stimmung der erforderlichen Materialeigenschaften, jedoch stehen die Daten noch
nicht in ausreichendem Umfang zur Verfligung, so daf} die Létzone bisher als Konti-
nuum mit gemittelten Materialeigenschaften modelliert wird.

Durch die unterschiedliche Warmedehnung der beteiligten Flgepartner entstehen in
Metall-Keramik-Verbindungen wahrend des Abkuhlens von der L6t- auf die Raum-
temperatur thermisch induzierte Eigenspannungen, die die Festigkeit der Lotverbin-
dungen beeintrachtigen.

Das analytische Modell nach lancu eignet sich zur Abschatzung dieser Eigenspan-
nungen, die in Metall-Keramik-Verbindungen einfacher Geometrie entstehen. Dabei
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bleibt die Bauteilbreite unbericksichtigt. Wenn jedoch aufgrund der Bauteilabmes-
sungen die thermischen Dehnungen in Querrichtung nicht vernachlassigbar sind,
wirken sich diese auch signifikant auf die Spannungen aus.

Eine weitere Voraussetzung fur eine exakte Losung mit dem lancu-Modell ist die Be-
dingung, dal® die Spannungen unterhalb der Flie3grenze der beteiligten Flugepartner
liegen. Ubersteigen die Spannungen in einem oder mehreren Fligepartnern die
FlieRgrenze, werden zu hohe Spannungen berechnet, weil das Modell nur elasti-
sches Materialverhalten berlcksichtigt und der Einfluld plastischer Verformungen un-
berucksichtigt bleibt.

Liegen bei Uberschreitung der FlieRgrenze die Spannungen etwa in der GréRenord-
nung der FlieBgrenzen der Fugepartner, ist das lancu-Modell dennoch fur rasche
qualitative Abschatzungen der Auswirkungen von Zwischenschichten geeignet. Soll
die Spannungsreduzierung jedoch durch die plastische Verformung einer duktilen
Zwischenschicht (z.B. Cu) erzielt werden, ist die Anwendung des lancu-Modells nicht
sinnvoll.

Die FEM-Modelle verlangen bei relativ einfachen Geometrien fur die Modellerstellung
etwa den gleichen zeitlichen Aufwand wie das lancu-Modell, die Rechenzeiten liegen
jedoch deutlich héher. Sie gestatten die Berticksichtigung elastisch-plastischen Mate-
rialverhaltens und der Temperaturabhangigkeit der Materialdaten und liefern daher
bei Uberschreitung der FlieRgrenze genauere Ergebnisse als die analytischen Model-
le. AuRerdem ist die Methode der finiten Elemente auf beliebige Bauteilgeometrien
anwendbar und damit im Gegensatz zu analytischen Lésungen nicht auf spezielle
einfache Geometrien beschrankt.

Vor der Anwendung von Zwischenschichten in Metall-Keramik-Létverbindungen st
eine analytische oder FEM-Analyse der resultierenden Eigenspannungen erforder-
lich, da das Einbringen einer Zwischenschicht nicht notwendig zu einer Spannungs-
reduzierung fuhrt. Bei ungunstigen Geometrieverhaltnissen kann eine Zwischen-
schicht sogar eine Spannungserhéhung bewirken. Der Zusammenhang ist jedoch zu
komplex, um allgemeine Konstruktionsrichtlinien ableiten zu kdnnen.

Neben der Berechnung von Verformungen und Spannungen eignet sich die Methode
der finiten Elemente auch sehr gut fur die Berechnung von Temperaturfeldern. Wah-
rend des Lotens entstehen Temperaturgradienten im Bauteil, weil die Erwarmung
bzw. Abkuhlung von aullen erfolgt und die Werkstoffe dem Transport thermischer
Energie einen Widerstand entgegensetzen, also mit einer gewissen Tragheit auf An-
derungen der Umgebungstemperatur reagieren.

Das fur das Loten erforderliche Temperaturintervall mufd aber entlang der gesamten
Flgezone bzw. an Bauteilen mit vielen Fugestellen an allen Fugestellen eingehalten
werden. Der damit verbundene Versuchsaufwand Iat sich durch Berechnungen mit
der Methode der finiten Elemente stark reduzieren.

Im Gegensatz zu schweil3technischen Aufgabenstellungen wird bisher in der Lot-
technik bei numerischen Simulationen der Einflul® von Temperaturgradienten im Bau-
teil nicht bertcksichtigt, obwohl bekannt ist, dal} wahrend des Lotprozesses Tempe-
raturgradienten im Bauteil entstehen. Daraus resultieren im Bauteil unterschiedliche
thermische Dehnungen. Aufgrund dieser Dehnungsunterschiede entstehen Span-
nungen im Bauteil, die sich den durch die Differenz der Ausdehnungskoeffizienten
der beteiligten Materialien verursachten thermischen Eigenspannungen Uberlagern.
Uberschreiten die resultierenden Spannungen die ertragbaren Spannungen eines
Materials, kommt es zum Versagen des Bauteils.
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FEM-Simulationen gestatten die Berechnung der wahrend des Lotzyklus im Lotver-
bund resultierenden Spannungen unter Berlcksichtigung von Temperaturgradienten.
Damit ist es moglich, den Einfluld unterschiedlicher Abkuhlraten auf die Bauteilspan-
nungen zu untersuchen, um zum einen moglichst kurze Durchlaufzeiten zu erreichen
und zum anderen die ertragbaren Spannungen des Bauteils wahrend des Lotprozes-
ses sowie des spateren Einsatzes nicht zu Uberschreiten.

AuRerdem ermoglichen numerische Simulationen die Optimierung der Aufheizphase,
um abzusichern, dal} die Fugeflachen des Bauteils gleichmaRig durchgewarmt wer-
den. Dies ist bisher insbesondere bei der Einfuhrung relativ grol3er Bauteile in die
Produktion mit einem hohen Versuchsaufwand verbunden, der durch entsprechende
Simulationen reduziert werden kann.

Die Moglichkeiten der Simulationstechnik sind nicht nur auf einzelne Bauteile be-
schrankt, sondern kdnnen auch auf ganze Ofenchargen angewendet werden. Dieser
Ansatzpunkt sollte in zuklnftigen Forschungsvorhaben berlcksichtigt werden. Ein
numerisches Modell zur Steuerung der Temperaturfihrung in L6tofen in Abhangigkeit
von der Anordnung der Bauteile, der Heizelemente und der Strahlungsschilde, der
Heizleistung, der Lotatmosphare und den Stromungsverhaltnissen im Ofen ist von
groliem praktischen Interesse, insbesondere fur klein- und mittelstandische Unter-
nehmen, da ein solches Modell zu einem stark reduzierten Versuchsaufwand fuhrt.

10 Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit umfalt die Simulation von Lotprozessen am Beispiel einer
Metall-Keramik-Lotverbindung zwischen Fe510 und SiC. Eine Grundvoraussetzung
fur die gezielte Optimierung des Lotprozesses ist das Verstandnis der dabei ablau-
fenden physikalischen und chemischen Prozesse und des Einflusses der Lotparame-
ter auf die Eigenschaften der Lotverbindung.

Bisher erfolgt die Optimierung der Fertigung von Létverbindungen durch umfangrei-
che Versuchsreihen, wobei die Prozel3parameter ausgehend von den vorhandenen
Kenntnissen im trial-and-error Verfahren variiert werden, um eine optimale Létverbin-
dung zu erzielen. Das ist mit einem hohen experimentellen Aufwand verbunden.

Der Zeit- und Materialaufwand numerischer Simulationen ist jedoch im Vergleich zu
Experimenten meist deutlich geringer, so dal} die Simulationsverfahren ein grofl3es
Potential zur Verringerung der Entwicklungszeiten und Entwicklungskosten bieten.

Die hier dargestellten Untersuchungen am Beispiel einer Loétverbindung zwischen Ti-
metallisiertem SiC und dem Stahl Fe510 mit dem Lot AgCu28 geben einen Einblick
in die beim Loéten ablaufenden chemischen und physikalischen Prozesse und die
Wirkung der wesentlichen Parameter des Lotprozesses. Dabei kommen durchgangig
numerische Simulationsverfahren zum Einsatz.

Die Hauptprobleme beim Keramikloten bestehen in der Benetzung der Keramik
durch das Lot als Grundvoraussetzung zur Erzeugung einer Lotverbindung und in
den Spannungen, die sich infolge der unterschiedlichen Warmeausdehnungskoeffi-
zienten der beteiligten Fugepartner ausbilden. Die Entstehung einer Loétverbindung
wird im wesentlichen durch diffusionsgesteuerte Reaktionsmechanismen beeinfluf3t.
Dabei wird die Oberflache der Keramik derart umgewandelt, dal sie vom Lot benetzt
werden kann. Demzufolge werden die Benetzung der Keramik durch das Lot, die dif-
fusionsgesteuerten Reaktionsmechanismen und die Spannungen in der Lotverbin-
dung numerisch untersucht und mit experimentellen Ergebnissen verglichen.
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