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WPLYW PRO(;P;S()W DYFUZYJNYCH NA
WYTRZYMALOSC MECHANICZNA ZY.ACZY
CERAMIKA-METAL

Wiestawa Olesinska

Wykonano badania wptywu warunkéw technologicznych spajania: temperatury i czasu
na przebieg proceséw dyfuzyjnych w warstwach przejsciowych ztaczy ceramika korun-
dowa-stop FeNi42, z réznorodnie przygotowang powierzchnia. Spajanie ztaczy wykonano
technikg lutéw aktywnych z wykorzystaniem wodorku tytanu w atmosferze azotu o
zawartosci tlenu ~ 30 ppm w temperaturze 1123 K i 1173 K. Powierzchnig stopu FeNi42
powlekano warstwami niklu, miedzi i miedzi z niklem. Dla ztaczy, w ktérych nie
wystepowata dyfuzja zelaza, miedzi i tytanu do lutu i warstwy wierzchniej ceramiki,
zaobserwowano wzrost wytrzymatosci mechaniczne;j.

1. WPROWADZENIE

Dyfuzja aktywnych sktadnikéw lutowania niezbgdna do spajania taczonych
materiatow prowadzi do silnego zdefektowania ceramiki i stopu FeNi42 [1].
Konsekwencja tych proceséw moze by¢ nieszczelnos¢ i przypadkowe, uszkodzenia
ztaczy. Brak gwarancji powtarzalnosci parametréw powoduje ograniczenia w
stosowaniu do$¢ prostej i taniej technologii spajania.

Poprawe wtasciwosci ztaczy mozna uzyskaé przez:

1. ograniczenie nat¢zenia dyfuzji sktadnikow spajania, a przez to eliminacje

defektéw mikrostruktury spajanych materiatow,

2. poprawe plastycznosci warstwy przejSciowej na ceramice.

W artykule przedstawiono wyniki pracy, ktérej celem byto badanie wptywu
warunkéw technologicznych spajania (temperatury i czasu) na przebieg proceséw
dyfuzyjnych w warstwie przejSciowej ztacza.

Zatozono, ze wytworzenie na stopie FeNi42 bariery w postaci powloki metaliczne]
z miedzi lub z niklu, spowoduje spowolnienie badZ ograniczenie proceséw dyfuzyjnych
odpowiedzialnych za zmiany w mikrostrukturze spajanych materiatéw. Oczekiwano
poprawy wiasciwosci ztaczy, przede wszystkim wzrostu wytrzymatosci mechaniczne;j.
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Wptyw proceséw dyfuzyjnych ...
2. WYKONANIE PROBEK DO BADAN

Do badan stosowano nastgpujace materiaty:

- ceramik¢ korundowa o zawartosci ~ 97.5% Al,O, w postaci ptytek i beleczek,

- stop FeNi42 w postaci ptytek o grubosci 0.25 mm.

Przed spajaniem, na powierzchni¢ ceramiki naktadano wodorek tytanu w postaci
pasty z lepikiem organicznym. Ptytki ze stopu FeNi42 (o wymiarach 4.8 x 5 mm)
wykonano metoda trawienia chemicznego. Warstwy metaliczne: miedzi, niklu i miedzi
z niklem o grubosci ~ 5 um naktadano na ptytki metodg galwaniczng. Do badan
mikroskopowych wykonano ztacza symetryczne ceramika-stop FeNi42-ceramika. Ptytki
ceramiczne z natozong warstwa TiH, spajano lutem eutektycznym AgCu28. W celu
przeprowadzenia badan wytrzymatosci mechanicznej na zginanie, wykonano probki
w postaci beleczek o wymiarach 5 x 5 x 25 mm wg Rys. 1.

Rys.1. Prébki do badan wytrzymatosci
ztaczy: 1 - ceramika, 2 - stop FeNi42, 3 - lut
AgCu28.

Fig.1. Samples for testing the mechanical
strength of the joints: 1 - ceramic, 2 - FeNi42
alloy, 3 - AgCu?28 braze.

Wszystkie ztacza spajano w atmosferze azotu o zawartosci tlenu ~ 30 ppm
w temperaturach 1123 K (850 °C) i 1173 K (900 °C). Czas spajania wynosit 5, 15
145 minut.

3. BADANIA MIKROSTRUKTURY WARSTW PRZEJSCIOWYCH

Mikrostrukture warstw przejsciowych badano za pomoca mikroskopu skaningowego
OPTON i sondy elektronowej SEI. Dla wszystkich probek wykonano mapy rozktadu
stezen zelaza i tytanu. Zaobserwowano, ze migracja zelaza ze stopu FeNi42 do
powierzchni ceramiki zalezy od sposobu przygotowania powierzchni stopu FeNi42
oraz od temperatury i czasu spajania.

W przypadku stopu FeNi42 bez warstw powierzchniowych, przenikanie zelaza
do warstwy lutu obserwuje si¢ juz po 5 min spajania w temperaturze 1123 K (850 °C).
Ze wzrostem temperatury i wydtuzeniem czasu spajania proces ten ulega znacznej
intensyfikacji (Rys. 2 i 3) Warstwa niklu na powierzchni stopu FeNi42 intensyfikuje
proces przenikania zelaza do lutu i ceramiki (Rys. 4 i 5).

W przypadku warstwy miedzi, natozonej na stop FeNi42 obserwuje si¢ znacznie
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Fig. 4. Maps of
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trations in: the
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AgCu28 braze-
Ni-plated FeNi42
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Fig. 5. Maps of
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Fig. 8. Maps of
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mniejsza migracj¢ zelaza ze stopu do ceramiki . Wydaje sig, ze zelazo rozpuszcza si¢
w miedzi i nie migruje dalej do ceramiki nawet w temperaturze 1173 K i przy
dtugich czasach wygrzewania (Rys. 6 i 7). Przenikanie zelaza do lutu w ztaczach ze
stopem FeNi42 z natozonymi warstwami miedzi i niklu (Rys. 8 i 9) jest poréwnywalne
podobnie, jak w przypadku ztaczy ze stopem FeNi42 pokrytym warstwg niklu.

Mapy stezen zelaza, tytanu i niklu pokrywaja si¢. Wydzielenia tych pierwiastkow
w warstwie lutu uktadaja si¢ w ciaglta warstwe (~ 2 um), ktéra ze wzrostem czasu
i temperatury przemieszcza si¢ do ceramiki (Rys. 10).

4 Rys. 10. Mikrostruktura ztgcza
it ceramika- lut- stop FeNid2, spajanego

| w temperaturze 1173K (900 °C) przez
45 min, sonda SEI 900x.

Fig. 10. Microstructure of a ceramic-
@ braze-FeNi42 alloy joint brazed at a
: @ temperature of 1173K (900 °C) for
45 min, SEI microprobe, 900x.

dyfuzyjne stop FeNi42
wydzielenia metaliczne

<
—
=
<
—
o
Q

lutowie

Obserwuje si¢ rowniez pewng segregacje¢ sktadnikow lutowia od strony stopu
FeNi42 lut jest bogaty w srebro, a od strony ceramiki w miedz.

4. BADANIA WYTRZYMALOSCI MECHANICZNE]J ZLACZY

Badanie wykonano metodg tréjpunktowg na maszynie wytrzymatosciowej firmy
Zwick typ 1450. Rozstaw podpor podczas badai wynosit 36 mm, szybkos¢ obcigzenia
0.1 mm/min. Wyniki podane w Tabeli 1 sa warto$ciami srednimi z pigciu pomiaréw
ztaczy spajanych przez 5 min w atmosferze azotu o zawartosci tlenu ~ 30 ppm.

Wspotczynnik K, wyliczono wg ASTM 399-90. Wytrzymatos¢ na zginanie o,
oraz wspofczynnik intensywnosci naprezen K, zaleza zar6wno od rodzaju warstwy
wierzchniej na stopie FeNi42, jak réwniez od temperatury spajania. W temperaturze
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Tabela 1. Wytrzymatosé mechaniczna ztaczy.
Table 1. Mechanical strength of the joints.

Wptyw procesow dyfuzyjnych ...

Temperatura spajania
1123K (850 °C) 1173K (900 °C)
Sposob Wytrzy.ma{f)s'é Wspé{czynr}ilf Wytrzy.mah_)s'c' ‘Wspéiczynn’ilf
przygotowania | NaZginanie mtensyw.n(?sm na zginanie mtensywngscn
powierzchni naprezen naprezen
stopu 8y [MPa] | Ki.[MPam'’] | 8 [MPa] | K [MPam']
FeNi42 68.1 2.94 79.9 3.19
FeNi42/Ni 64.9 2.71 91.0 4.14
FeNi42/Cu 90.0 3.90 79.7 3.01
FeNi42/Cu, Ni 47.7 2.13 59.2 2.53

1123K (850C) najwyzszy wytrzymatos¢ mechaniczng majg ztgcza spajane ze stopem
FeNi42 z natozong warstwa miedzi. Wytrzymatos$¢ tych ztaczy jest ~30% wyzsza
niz ztaczy ze stopem FeNi42 i stopem FeNi42 z warstwg Ni i ~ 50% wyzsza, niz ze
stopem FeNi42 z warstwami miedzi i niklu. Ze wzrostem temperatury, przy zachowaniu
czasu spajania 5 min, wytrzymato$¢ mechaniczna ztaczy wzrasta ~ 15% z wyjatkiem
zlaczy spajanych ze stopem FeNi42 z natozong warstwa miedzi. W tym przypadku
nastgpuje obnizenie wytrzymatosci ~ 12%. Wydtuzenie czasu spajania do 15 miin,
powoduje duzy spadek wytrzymatosci mechanicznej. Srednie z trzech prébek spajanych
w temperaturze 1173K (900 C) sa nastepujace: stop FeNi42 - 68.5 MPa, stop FeNi42/Ni
- 45.3 MPa, stop FeNi42/Cu - 59.7 MPa.

WNIOSKI

1. Mikrostruktura warstwy przejsciowej w ztaczach ceramika-stop FeNi42 zalezy
od sposobu przygotowania powierzchni stopu FeNi42, temperatury spajania oraz
czasu procesu. Najmniejsza ilos¢ wydzielen dyfuzyjnych zelaza ze stopu FeNi42
do warstwy lutu, obserwuje si¢ dla nizszej temperatury spajania, tj. 1123K,
krotkiego czasu spajania - 5 min oraz warstwy buforowej z miedzi natozonej na
powierzchnig¢ stopu FeNi42.

2. Podwyzszenie temperatury i wydtuzenie czasu spajania powoduje wzrost stezenia
zelaza w warstwie lutu i na powierzchni ceramiki. Dla warstwy buforowe;j
wykonanej z miedzi, dyfuzj¢ zelaza do warstwy lutu obserwuje si¢ tylko w wysokiej
temperaturze (1173K) przy dtugich czasach spajania, tzn. 15 i 45 minutach.
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(9%

Intensywnos$¢ tych wydzielen jest jednak znacznie mniejsza niz w przypadku stopu
FeNi42, bez warstw powierzchniowych, badZ z warstwami niklu i miedzi z niklem.

. Stwierdzono, ze wytrzymatos¢ mechaniczna ztaczy zalezy od mikrostruktury

warstwy przejsciowej lutu oraz warstwy powierzchniowej ceramiki. Najwyzsze
wytrzymatosci mechaniczne posiadaja ztacza, w ktdrych w warstwie przejsciowe;j
nie stwierdzono intensywnych wydzielen zelaza na powierzchni ceramiki. Sa to
przypadki:

ztacze stopu FeNi42 bez warstw wierzchnich w temperaturze spajania 1173K,
zfacze stopu FeNi42 z warstwa Ni w temperaturze spajania 1173K,

zfacze stopu FeNi42 z warstwa Cu w temperaturze spajania 1123K.

. Rentgenowskie badania identyfikacyjne wydzielen do warstwy lutu [1] wykazaty,

ze moga to by¢ zwiazki metaliczne y-FeNi (taenit), Ni,Ti, AlFe.

. Dyfuzja zelaza i tytanu do powierzchni ceramiki powoduje znaczny spadek

wytrzymatosci ztaczy. Moze to by¢ wywotane degradacja korundu przez tytan,
poniewaz na powierzchni ceramiki zidentyfikowano zwiazek AlFe [1]. Obserwacje
mikrostruktury powierzchni ceramiki po zerwaniu ztacza spajanego ze stopem
FeNi42 potwierdzaja rozpuszczanie ziaren korundu (Rys.11a).

Rys. 11. Mikrostruktura powierzchni ceramiki po zerwaniu ztgcza ceramika-FeNi42 lutowanego
w prozni lutem CBI1 (a) i ceramika-miedZ spajanego w atmosferze azotu (b), OPTON, SEM,
2000x.

Fig. 11. Post-failure microstructure of the ceramic surface in a ceramic-FeNi42 joint brazed in
vacuum using the CB1 braze (a) and in a ceramic-/copper joint brazed in a nitrogen atmosphere
(b) -OPTON, SEM, 2000x.

6.

Dyfuzja miedzi do warstwy wierzchniej ceramiki ze wzrostem temperatury
prowadzi do wytworzenia kruchych warstw tlenkowych CuALO, i Cu,TiO, [1].
Mikrostrukturg ztacza ceramika-lut-FeNi42/miedZ spajanego w temperaturze
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1173K (900 °C) przez 5 min przedstawiono na Rys. 12. Na powierzchni ceramiki
widoczna jest warstwa Cu,TiO, o grubosci ~ 2 pum.

Obserwacje mikrostruktury powierzchni ceramiki po zerwaniu jej ztacza z miedzia
wykazuja znaczng porowatos¢ ceramiki, co rowniez moze powodowac obnizenie
jej wytrzymatosci (Rys. 11b).

ceramika

tlenkowe

lutowie

dyfuzyjne wydzielenia

Rys. 12. Mikrostruktura zlacza
ceramika-lut-stop FeNi42/Cu spaja-
nego w temperaturze 1173K (900 °C)
przez 5 min.

Fig. 12. Microstructure of a ceramic-
braze-FeNi42/Cu joint brazed at a
temperature of 1173K (900 °C) for
5 min.

stop FeNi42/Cu

Tabela 2. Wiasciwosci zwiazkéw typu M X z uktadu Ti-Cu-O [2] oraz ceramiki korun-

dowej, stopu FeNi42 i miedzi.

Table 2. Property volues of the M X type compounds in the Ti-Cu-O system [2], and
property of the ALO,, FeNi42, Cu.

Lp Wiasciwosci Ti4CU20 Ti}CU3O A1203 FeNi42 Cu
|
Wspotczynnik
12.8+0.2 | 15.120.3 6.5+8.1 7 17.7
rozszerzalnos$ci
cieplnej (x10°K™)
2 | Modut Younga (GPa) 18442 177+4 350 214 130
3 Stata Poissona 0.284 0.306 0.25 0.24 0.37
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7. Korzystne dla ograniczenia syntezy ztozonych zwigzkéw tlenkowych moze by¢
obnizenie zawartosci tlenu w atmosferze spajania. G. Kelker i inni [2] badajac
uktad Cu, Ti i O w atmosferze o niskiej zawartosci tlenu zidentyfikowali zwiazki
typu M X (Cu,Ti O, Cu,Ti,O) o budowie metalicznej i wysokich wtasciwosciach
plastycznych (Tabela 2 ).

5. PODSUMOWANIE

Uzyskano wyniki potwierdzajace wptyw wiasciwosci warstwy przejsciowej na
wytrzymatos$¢é ziaczy ceramika-metal. Najwyzsza wytrzymatos$¢ ztaczy stwierdzono
dla przypadkéw, w ktérych mikrostruktura warstwy lutu pozostata nie zmieniona
poprzez wydzielenia dyfuzyjne ze stopu FeNi42. Na podstawie tych wynikdw nalezy
przyjaé, ze czynnikami decydujacymi o wytrzymatosci ztaczy ceramika-metal jest
plastycznos¢ warstwy lutu oraz zmiany skiadu fazowego na powierzchni ceramiki
wywotane dyfuzja zelaza, miedzi i tytanu.
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EFFECT OF DIFFUSION PROCESSES UPON THE PROPERTIES OF THE
ALUMINA CERAMICS-FeNi42 JOINTS

Summary

The effect of the brazing process parameters, such as the temperature and time,
upon the course of the diffusion processes that take place in the transition layers of
alumina ceramic-FeNi4?2 alloy joints with differently prepared FeNi42 surface was
examined.

The joints were bonded by active brazing with the use of titanium hydride. The
process was carried out at temperatures of 1123 and 1173K in a nitrogen atmosphere
with about 30 ppm of oxygen. The FeNi42 alloy surface was precovered with a
nickel, copper or copper+nickel layer.

An increased mechanical strength was obtained in the joints in which the diffusion
of iron, copper and titanium into the braze and the ceramic surface was least intensive.
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