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Diffusionsbasiertes Fugen von
Aluminium-Kupfer-Misch-
verbindungen durch kontrollierte
Bildung eines Eutektikums
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Mit zunehmendem Erfolg werden Verfahren aus dem Bereich der PressschweiBver-
fahren fiir das Fiigen von Aluminium-Kupfer-Kontakten eingesetzt. Da die Verbin-
dungsfestigkeit der Kontakte maBgeblich von der GroBe der erzielten Fiigeflache
und den entstehenden intermetallischen Phasen beeinflusst wird, soll untersucht
werden, ob sich die Verbindungsgiite der PressschweiBverbindungen durch die
kontrollierte Bildung eines niedrigschmelzenden Eutektikums verbessern lésst.

ie Automobilindustrie kimpft
seit Jahren mit einem hohen
Kostendruck und den Zielen
der Bundesregierung, den
Emissionsausstof8 von Kraftfahrzeugen zu
senken und die Elektromobilitat voranzu-
treiben. Ein entscheidender Meilenstein
zur Bewiltigung dieser Ziele besteht in
der Entwicklung von Batterien mit hoher
Kapazitit und geringer Ladedauer.
Fir die Fugetechnologien stellen vor
allem die Zellverbinder der Lithium-
Ionen-Akkumulatoren eine grofle Her-
ausforderung dar, da die resultierende
Mischverbindung aus Aluminium und
Kupfer aufgrund von passivierenden
Oxidschichten und unterschiedlichen
physikalischen =~ Werkstoffeigenschaften
der Kontaktmaterialen hohe Anforde-
rungen bei der Kontaktierung im bereits

verbauten Zustand an das Schweifverfah-
ren stellt.

Motivation der Untersuchung

Um das Anwendungsgebiet der Press-
schweifiverfahren fiir den Bereich der
Aluminium-Kupfer-Mischverbindungen
zu erweitern, ist es notwendig, die Pro-
zesssicherheit zu erhohen. Ziel ist es durch
die Anhebung der Fligetemperaturen, auf
oberhalb der eutektischen Temperatur
von 548 °C, die kontrollierte Bildung eines
niedrigschmelzenden Eutektikums zu
ermoglichen. Damit kann eine Vergrofle-
rung der Fugefliche, vor allem bei Draht-
und Litzenverbindungen, erreicht werden
und somit die mechanischen Festigkeiten
und der Ubergangswiderstand der Kon-
taktierung verbessert werden.

Ts, Eutektikum (548,2°C) < T <Ts, auminium (660,5° C)

Bild 1: Konzeption der Fiigevorrichtung

Grundlegende Untersuchungen zu den
Entstehungsbedingungen, der Gefiige-
struktur und den physikalischen Eigen-
schaften des erstarrten Eutektikums
erfolgten in Anlehnung an das Transient
Liquid Phase Bonding (TLPB), indem die
Entstehung der niedrigschmelzenden Pha-
se durch Diffusionsschweiflen oberhalb
der eutektischen Temperatur provoziert
wird. Die einzelnen Prozessstadien sollen
separiert und das bestehende Modell von
Calvo et. al zum Diffusionsschweiflen von
Kupfer-Aluminium-Mischverbindungen
[1] um die Stadien der eutektischen Auf-
schmelzung und Erstarrung erweitert
werden.

Stand der Technik

Bei den meisten Pressschweifiverfahren
kommt es im Prozesstemperaturbereich
von etwa 300 °C bis 500 °C zur Entstehung
der sprod - harten intermetallischen Pha-
sen 6 (AL, Cu) -, (AICu) -y, (Al,Cu,) [2,3,
4, 5], in der aufgefithrten Reihenfolge vom
Aluminium zum Kupfer, deren Auftreten
es zu vermeiden gilt.

Die Eigenschaften des Transient Liquid
Phase Bonding dhneln denen des Fest-
phasen-Diffusionsschweiflens, jedoch
kommt es hier im Gegensatz zum Dif-
fusionsschweiflen zur Entstehung einer
fliissigen Phase, die tiblicherweise durch
Zugabe eines Interlayers erzeugt wird [6].
Die Herstellung eines homogenen Gefii-
ges, dessen Schmelzpunkt dem des Subs-
trats sehr nahe kommt und entsprechend
positive Werkstoffeigenschaften in Bezug
auf Hirte und Zugfestigkeit aufweist,
kann unter bestimmten Bedingungen mit
langen Homogenisierungszeiten erreicht
werden [7].

Zentrum des TLPB-Prozesses ist dabei
die eutektische Reaktion im Aluminium-
Kupfer-System. Bei Temperaturen iiber
548 °C nimmt der Anteil gelsten Kupfers
im a-Aluminium ab, anstatt weiter anzu-
steigen. Es kommt zur ersten Aufschmel-
zung und ein Teil der bis dahin festen Dif-
fusionszone wird fliissig. Auflerhalb des
a-Mischkristalls kommt es zur Mischungs-
licke zwischen Aluminium und Kupfer
und somit zundchst zu einem instabilen
Zweiphasenfeld aus den Phasen a+6. Das
tiberschiissige Kupfer scheidet sich aus der
tibersittigten Losung in Form mikrosko-
pischkleiner 8-Kristalle mitder chemischen
Stoffzusammensetzung Al ,Cu aus. [8]
Liegt die eutektische Konzentration c, mit
33 Gew.-% Kupfer vor, kommt es beim
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Bild 2: Stadien der Aufschmelzung

Abkiihlen zur eutektischen Reaktion, dem
direkten Ubergang der Schmelze L in zwei
feste kristalline Phasen ohne Aufspaltung.
Am eutektischen Punkt sind demnach die
drei Phasen L, a und 6 im Gleichgewicht.
Um Diffusionswege klein zu halten, wach-
sen neue Phasen héufig als Lamellenpaket
nebeneinander in die Schmelze hinein.
Die Diffusionsgeschwindigkeit im Fliissi-
gen betragt dabei das 100- bis 1000-fache
der Diffusionsgeschwindigkeit im Festen
und Atome werden entsprechend schnell
gelost [9].

Experimentelle Durchfiihrung

Fir die Versuche wurden zylindrische
Proben mit 4 mm Breite und 20 mm
Durchmesser aus den Materialen Al99,5
(AW1050) und sauerstofffreiem Kupfer
(CWO004A) hergestellt. Zur Entfernung von
Oxidschichten wurden die Proben vor Ver-
suchsbeginn mit Salpetersdure (CW004A)
bzw. FPL-Beize (AW1050) gebeizt. Die
Durchfithrung der Fligeversuche erfolgte
im Vakuum. Die Fiigevorrichtung wurde
dazu innerhalb eines Widerstandsheizele-
mentes mit 40 mm Durchmesser positio-
niert, so dass die Warme mittels eines Gra-
phitblocks nach oben, zuerst in das Kupfer
und dann zum Aluminium, geleitet wird,
vgl. Bild 1. Die Aufzeichnung der Tempera-
tur erfolgte mit Hilfe von Thermoelemen-
ten des Typs K.

Als Prozessparameter wurden Fiigetem-
peraturen von 550, 555 und 560 °C, 30 s
bis 30 min Haltezeit und ein Druck von
4 N/mm” (bis 520 °C) gewdhlt. Ab 520 °C
wurde der Druck nahezu vollstandig redu-
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ziert, um die Verformung des Aluminiums
zu minimieren.

Ergebnisse und Diskussion

Versuche mit niedriger Flgetemperatur
zeigen, dass es unterhalb 548 °C zur reinen
Festphasen-Diffusion, ohne Aufschmel-
zung im Fagespalt, kommt. Bei Tempe-
raturen ab etwa 300 °C entsteht zuerst
die 0-Phase auf der Aluminiumseite der
Fiigeebene und bestitigt die Aussagen von
[2, 10, 11]. Bei ldngeren Haltezeiten folgt
auf der gegeniiberliegenden Kupferseite
die y-Phase. Beide Phasen wachsen zu
durchgingigen Schichten, wihrend sich in
der Mitte die dritte intermetallische Phase
AlCu (n,) ausbildet. Der fiir die Festpha-
sen-Diffusion typische Diffusionssaum
mit drei Schichten intermetallischer Pha-
sen entsteht.

Wird die Probe weiter erhitzt und die
eutektische Temperatur und Konzentra-
tion erreicht, beginnt die Aufschmelzung.
Der allmihliche Ubergang von Diffusion
zur Aufschmelzung ist in Bild 2 a) und b)
erkennbar. Die zuvor parallele und flache

Diffusionszone beginnt sich aluminium-
seitig ungleichmiflig auszubreiten und
erstarrt wellenformig.

Das fliissige Zwischenmedium erhéht die
effektive Verbindungsfliche und gleich-
zeitig die Wirmetibertragungsfiahigkeit
vom heiflen Kupfer ins kiltere Alumi-
nium. Der Fiigespalt wird aufgeweitet
und die 0-Ausscheidungen erfahren eine
Formdnderung hin zu linglichen Struktu-
ren, vgl. Bild 2 ¢) und d). Inkohérentes 0
vermengt sich mit a-Aluminium zu einer
Gefiigestruktur mit unterschiedlich gro-
Ben und vom unteren Diffusionssaum
gelosten Ausscheidungen im iibersittigten
Mischkristall. Die Orientierung der eutek-
tisch erstarrenden Phasen ist nicht durch
gerichtete, sondern von einer 6rtlich wech-
selnden Erstarrung vorgegeben.

Mit Zunahme der Haltezeit wichst die
Erstarrungszone bis auf 164 pm bei 30
Minuten Haltezeit an. Zunehmend wird
die Schmelze jedoch vorwiegend seitlich
aus dem Fiigespalt herausgedriickt und
die Spaltaufweitung verlangsamt sich,
wihrend sich die Probe zeitgleich senkt,
vgl. Bild 3.

Versuche mit langen Haltezeiten und
hoheren Fiigetemperaturen fithren zu
einem feinstrukturierten Eutektikum mit
langen Lamellenpaketen in der erstarrten
Schmelzzone, Bild 4. Die durchschnittliche
Konzentration der eutektischen Schmelz-
zone betrigt etwa 70 : 30 Gew.-% (Alumi-
nium : Kupfer). Am unteren Rand bleiben
grofie Sektionen aus 0 weiterhin bestehen.
Die Vickershirte im Lamellenpaket iiber-
steigt mit 227 + 12 HV den Wert der
ungeordneten und dazwischenliegenden
Erstarrungszone mit 200 + 15 HV. Der
geschlossene 0-Phasensaum im unteren,
kupferhaltigen Bereich der Erstarrungs-
zone hat eine gesteigerte Harte von 622 +
17 HV. Die hochste Hirte wurde an den
durch Diffusionsschweiflen entstandenen,
nicht aufgeschmolzenen Phasen n, und y,
registriert. Mit den ermittelten Werten von
1057 + 44 bzw. 960 + 46 HV ist die Hérte

Schmelzfluss

Entstehungder
Aufschmelzung

Absenken der
Probe

o5 '"l"Ausweitung des
............ - Fugespalts

Bild 3: Spaltaufweitung, Schmelzfluss und Probenabsenkung
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Bild 4: Strukturierte Erstarrung mit groBen Lamel-
lenpaketen. (T, = 560 °C, t, = 30 min)

der Phasen um ein Vielfaches hoher als die
Hirte der dartber liegenden Bereiche und
der Grundwerkstoffe anzunehmen.

Zusammenfassung und Ausblick

Sobald es bei der Fligetemperatur von min-
destens 550 °C zur Aufschmelzung kommt,
entsteht die 6-Phase und ein a-Aluminium
Mischkristall. Die in der Literatur erziel-
ten Breiten der Fiigezone von Diffusi-
onsschweifiverbindungen werden um ein
Vielfaches tiberstiegen. Die Phasen y, und
n, sind jedoch nicht von der Aufschmel-
zung betroffen und verbleiben in diinnen

Schichten mit kaum verdnderter Breite am
Kupferrand der Fiigezone. Aufgrund der
schnellen Schmelzausbreitung im gesam-
ten Fiigespalt entsteht innerhalb weniger
Sekunden eine weitgehend geschlossene
Verbindungszone.

Die Initialphase (Interdiffusion wihrend
der Aufheizphase) und die ersten zwei
Teilschritte vom TLPB (Aufschmelzung
des Interlayers und Ausweitung der fliissi-
gen Phase) beschreiben das diffusionsba-
sierte Fiigen von Aluminium mit Kupfer
mit kontrollierter Bildung eines niedrig
schmelzenden Eutektikums. Die Teil-
schritte drei und vier (isotherme Erstar-
rung und Homogenisierung) aus dem
Modell von McDonald [12] konnten auf-
grund der Fiigepartnerwahl ohne Interlay-
er nicht realisiert werden.

Zur besseren Beschreibung der Vorginge
im Aluminium-Kupfersystem wurde das
Modell von Calvo [1] zum Diffusions-
schweilen von Aluminium-Kupfer her-
angezogen und um die Stadien der Auf-
schmelzung erweitert, Bild 5. Sie beschrei-
ben die Aufweitung des Fiigespalts bis hin
zur Ausbildung von Lamellenpaketen.
Die Aufschmelzung ist ab 550 °C Prozess-
temperatur im Kupfer zwischen 10 bis
30 Minuten Haltezeit moglich, sichere
Aufschmelzung findet bei 560 °C bereits
nach 30 Sekunden statt. Die Schmelze
breitet sich, dhnlich dem TLPB, innerhalb
weniger Sekunden im gesamten Fiigespalt
aus und resultiert in einer geschlossenen
Flgezone.

EDX-Analysen haben in der eutektischen
Erstarrungszone aus oa-Aluminium und
0-Phase eine Elementkonzentration von 70
Gew.-% Aluminium zu 30 Gew.-% Kupfer
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Bild 5: Erweitertes Modell nach Calvo [1] mit Stadien der Aufschmelzung im Fiigespalt

bei T, = 560 °C.

festgestellt, in der die durchschnittliche
Hirte 181 + 10 HV betradgt. Die hochste
Hérte um 1000 HV wurde mit der Nanoin-
dentation in den Diffusionsphasen y, und
n, registriert.
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