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VERBESSERTE SINTERPASTE
MIT TEILWEISE OXIDIERTEN METALLPARTIKELN

Die vorliegende Erfindung betrifft eine sinterbare Mischung und ein Verfahren zum Verbin-
dung von Bauelementen, bei dem diese Mischung eingesetzt wird. Weiterhin betrifft die Er-

findung ein Verfahren zur Herstellung der sinterbaren Mischung.

Im Bereich der Leistungselektronik stellt das Verbinden von Bauelementen, wie LEDs oder
sehr diinnen Siliziumchips, die eine hohe Druck- und Temperaturempfindlichkeit aufweisen,
eine besondere Herausforderung dar. Aus diesem Grund werden solche druck- und tempe-
raturempfindlichen Bauelemente haufig durch Kleben miteinander verbunden. Die Klebe-
technik besitzt jedoch den Nachteil, dass damit Kontaktstellen zwischen den Bauelementen
geschaffen werden, die nur eine unzureichende Warmeleitfahigkeit bzw. elektrische Leitfa-
higkeit aufweisen. Um dieses Problem zu l6sen, werden die zu verbindenden Bauelemente
haufig gesintert. Die Sintertechnik stellt ein sehr einfaches Verfahren zum stabilen Verbinden

von Bauelementen dar, bei welchem Sinterpasten zum Einsatz kommen.

US-B-7,766,218 offenbart zum Beispiel die Verwendung von Sinterpasten, welche Silberpar-
tikel, die zumindest teilweise mit Fettsduren oder Fettsdurederivate beschichtet sind, und ein
flichtiges Dispersionsmittel enthalten, um die Sinterung sowie die elektrische und thermi-

sche Leitfahigkeit zu verbessern.

WO-A-2011/026624 offenbart Sinterpasten, welche Metallpartikel, Metallprecursor, L6-

sungsmittel und Sinterhilfsmittel enthalten.

Gemal} der EP-A-2425920 wird den Sinterpasten wenigstens eine aliphatische Kohlenwas-

serstoffverbindung zugegeben, um eine niedrige Sintertemperatur zu gewahrleisten.

Es hat sich jedoch herausgestellt, dass trotz der Verwendung verschiedener Sinterhilfsmittel
ein weiterer Bedarf besteht, die Sinterfahigkeit herkdbmmlicher Pasten oder Mischungen, ins-

besondere bei geringen Prozessdriicken, weiter zu verbessern.
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Sinterfahigkeit im Sinne der vorliegenden Erfindung umfasst die Diffusionsfahigkeit der Me-
tallpartikel enthaltenden Mischung sowie die Haftung der Kontakte, zu deren Verbindung die

Mischung verwendet wurde.

Es besteht weiterhin der Bedarf an sinterfahigen Mischungen, die in einem weiteren Tempe-
ratur- und Druckbereich als bisher mdglich eingesetzt werden kdnnen. Ebenfalls wiin-
schenswert waren sinterbare Mischungen, die eine verbesserte Diffusionsfahigkeit aufweisen
und deren Verwendung unter vergleichbaren Bedingungen zu einer verbesserten Haftung

der versinterten Kontakte als mit bisher tUiblichen Pasten fiihrt.

Der vorliegenden Erfindung liegt daher die Aufgabe zugrunde, eine sinterbare Mischung,
insbesondere eine Sinterpaste bereitzustellen, welche eine verbesserte Sinterfahigkeit, ins-
besondere wenn sie auf eine Kupferoberflache aufgetragen wird, besitzt. Eine weitere Auf-
gabe der vorliegenden Erfindung ist die Bereitstellung einer sinterbaren Mischung, die das
Sintern bei milderen Bedingungen, vor allem bei niedrigeren Temperaturen und geringeren
Dricken als im Stand der Technik blich erlaubt. Die Verwendung einer solchen Mischung

fuhrt somit zu einem energiesparenden Verfahren zum Verbinden von Kontakten.

Diese Aufgabe wird durch die Gegenstéande der unabhangigen Anspriiche der vorliegenden

Erfindung gelost.

Demnach ist ein Gegenstand der vorliegenden Erfindung eine Mischung enthaltend

(@) Metallpartikel und

(b)  eine organische Verbindung, die durch die Formel | dargestellt ist: R'-COR?
(1),
wobei R’ ein aliphatischer Rest mit 8 bis 32 Kohlenstoffatomen ist und R? ent-
weder die Struktur -OM oder die Struktur -X-R® aufweist, wobei M ein Kation
ist und wobei X ausgewihlt ist aus der Gruppe bestehend aus O, S, N-R*,
und wobei R® ein Wasserstoffatom oder ein aliphatischer Rest und R* ein

Wasserstoffatom oder ein aliphatischer Rest ist,

wobei das Stoffmengenverhaltnis von Kohlenstoff, der in der organischen Ver-
bindung (b) enthalten ist, zum Sauerstoff, der in den Metallpartikeln (a) enthal-

ten ist, im Bereich von 3 bis 50 liegt.

Weiterhin bezieht sich die vorliegende Erfindung auf ein Verfahren zum Verbinden von we-

nigstens zwei Bauelementen, umfassend das Bereitstellen einer Sandwichanordnung, die
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wenigstens ein erstes Bauelement, ein zweites Bauelement und die erfindungsgemale Mi-
schung aufweist, wobei sich die Mischung zwischen dem ersten und zweiten Bauelement

befindet, und das Sintern dieser Sandwichanordnung.

Die Mischungen der vorliegenden Erfindung sind sinterbar und liegen bevorzugt als Sinter-

pasten, insbesondere als druckbare Sinterpasten vor.

Die vorliegende Erfindung beruht auf der iberraschenden Erkenntnis, dass das Stoffmen-
gen-Verhaltnis von Kohlenstoff in der organischen Verbindung b) zum Sauerstoff in den Me-
tallpartikeln a) einen signifikanten Einfluss auf die Sinterfahigkeit der daraus hergestellten
Mischungen hat. Uberraschenderweise wurde herausgefunden, dass nur ein relativ enger

Verhaltnis-Bereich zu verbesserten Sintereigenschaften fihrt.

Metallpartikel (a)

Die erfindungsgemalfie Mischung enthalt Metallpartikel.

Im Rahmen der Erfindung bezieht sich der Begriff Metall auf ein Element, das im Perioden-
system der Elemente in der selben Periode wie Bor, aber links von Bor, in der selben Perio-
de wie Silicium, aber links von Silicium, in der selben Periode wie Germanium, aber links von
Germanium, und in der selben Periode wie Antimon, aber links von Antimon steht, sowie auf
alle Elemente, die eine héhere Ordnungszahl als 55 aufweisen. Unter den Begriff "Metall"

fallen erfindungsgemalf’ auch Legierungen und intermetallische Phasen.

Das Metall weist vorzugsweise eine Reinheit von wenigstens 95 Gewichtsprozent, bevorzugt
wenigstens 98 Gewichtsprozent, mehr bevorzugt wenigstens 99 Gewichtsprozent und noch

mehr bevorzugt wenigstens 99,9 Gewichtsprozent auf.

Metallpartikel im Sinne der vorliegenden Erfindung sind auch Metallpartikel, die teilweise

oxidiert, beispielsweise oberflachenoxidiert sind.

Gemal} einer bevorzugten Ausfiihrungsform ist das Metall aus der Gruppe ausgewahlt, die
aus Kupfer, Silber, Nickel und Aluminium besteht sowie Legierungen und Mischungen von

diesen. Gemal einer besonders bevorzugten Ausfiihrungsform ist das Metall Silber.

In einer bevorzugten Ausfiihrungsform ist wenigstens ein Metall der Metallpartikel (a) aus-

gewahlt aus der Gruppe bestehend aus Silber, Kupfer und Mischungen hiervon.
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Die Metalle der Metallpartikel (a) bestehen bevorzugt im Wesentlichen aus Silber oder Kup-

fer oder Mischungen von Kupfer und Silber.

Im Wesentlichen in diesem Zusammenhang bedeutet, dass die Metallpartikel (a) zu wenigs-
tens 95 Gew.-%, und speziell zu wenigstens 97.5 Gew.-% aus dem jeweiligen Metall oder

der Metallmischung bestehen.

Als Metalllegierungen werden erfindungsgemaf metallische Gemische aus wenigstens zwei

Komponenten verstanden, von denen wenigstens eine ein Metall ist.

Gemal} einer bevorzugten Ausfiihrungsform wird erfindungsgemaf als Metalllegierung eine
Legierung eingesetzt, die Kupfer, Aluminium, Nickel und/oder Edelmetalle enthalt. Die Me-
talllegierung umfasst vorzugsweise wenigstens ein Metall, das aus der Gruppe ausgewahlt
ist, die aus Kupfer, Silber, Gold, Nickel, Palladium, Platin und Aluminium besteht. Besonders
bevorzugte Metalllegierungen enthalten wenigstens zwei Metalle, die aus der Gruppe aus-
gewahlt sind, die aus Kupfer, Silber, Gold, Nickel, Palladium, Platin und Aluminium besteht.
Es kann ferner bevorzugt sein, dass der Anteil der Metalle, die aus der Gruppe ausgewahlt
sind, die aus Kupfer, Silber, Gold, Nickel, Palladium, Platin und Aluminium besteht, an der
Metalllegierung wenigstens 90 Gewichtsprozent, vorzugsweise wenigstens 95 Gewichtspro-
zent, mehr bevorzugt wenigstens 99 Gewichtsprozent und noch mehr bevorzugt 100 Ge-
wichtsprozent betragt. Bei der Legierung kann es sich beispielsweise um eine Legierung
handeln, die Kupfer und Silber, Kupfer, Silber und Gold, Kupfer und Gold, Silber und Gold,

Silber und Palladium, Platin und Palladium oder Nickel und Palladium enthalt.

Bei den Metallpartikeln im Rahmen der vorliegenden Erfindung kann es sich auch um Parti-
kel handeln, die aus mehreren Phasen bestehen. So kdnnen die Metallpartikel beispielswei-
se einen Kern aus wenigstens einer metallischen Phase umfassen, der mit wenigstens einer
weiteren metallischen Phase beschichtet ist. Beispielsweise seien hier mit Silber beschichte-
te Kupferpartikel genannt, die unter die erfindungsgemalie Definition der Metallpartikel fallen.
Weiterhin kann die Metallbeschichtung auch auf einen nicht-metallischen Kern aufgebracht
sein.

In einer alternativen Ausfiihrungsform weisen die Metallpartikel zwei oder mehr verschiedene
Metalle auf.

Bevorzugt sind auch Metallpartikel umfassend einen Metallkern aus einem unedlen Metall

und eine Beschichtung aus einem edlen Metall, z.B. mit Silber beschichtete Kupferpartikel.
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In der erfindungsgemalien Mischung kénnen als Metall ein reines Metall, mehrere Arten von
reinen Metallen, eine Art von Metalllegierung, mehrere Arten von Metalllegierungen oder
Mischungen davon enthalten sein. Das Metall liegt in der Mischung in Form von Partikeln

vor.

Die Metallpartikel kbnnen von unterschiedlicher Gestalt sein. Beispielsweise kénnen die Me-
tallpartikel in der Form von Flakes oder einer spharischen (kugelférmig) Form vorliegen.
Gemal} einer besonders bevorzugten Ausflihrungsform weisen die Metallpartikel die Form
von Flakes auf. Dies schlief3t jedoch nicht aus, dass von den eingesetzten Metallpartikeln
auch ein untergeordneter Anteil eine andere Form aufweisen kann. Es ist jedoch bevorzugt,
dass wenigstens 70 Gewichtsprozent, mehr bevorzugt wenigstens 80 Gewichtsprozent, noch
mehr bevorzugt wenigstens 90 Gewichtsprozent oder 100 Gewichtsprozent der Partikel in

der Form von Flakes vorliegen.

Die in der erfindungsgemafen Mischung enthaltenen Metallpartikel kbnnen homogen oder
heterogen hinsichtlich ihrer Zusammensetzung sein. Insbesondere kdnnen in der Mischung

Partikel aus unterschiedlichen Metallen enthalten sein.

Die erfindungsgemalle Mischung enthalt vorzugsweise 60 — 99,7 Gewichtsprozent, mehr
bevorzugt 77 - 89 Gewichtsprozent und noch mehr bevorzugt 80 - 88 Gewichtsprozent an
Metallpartikeln, bezogen auf das Gesamtgewicht der Mischung. Fiir erfindungsgemalie sin-
terbare Mischungen kann die Menge an Metallpartikeln a) im Bereich von 96 - 99,7 Ge-
wichtsprozent, vorzugsweise 96,5 — 99,5 Gewichtsprozent, weiter bevorzugt 97 — 99,3 Ge-
wichtsprozent und insbesondere im Bereich von 97,5 — 99,0 Gewichtsprozent, jeweils bezo-

gen auf das Gesamtgewicht der Metallpartikel a) und der organischen Verbindung b) liegen.

Die Metallpartikel sind bevorzugt teilweise oxidiert. Alternativ kbnnen aber auch Mischungen
aus Metallpartikeln vorliegen, wobei ein Teil der Partikel nicht oxidiert und ein Teil der Parti-

kel teilweise oder vollstandig oxidiert vorliegt.

Der Sauerstoffgehalt der Metallpartikel (a) in der erfindungsgemalfen Mischung liegt vor-
zugsweise in einem Bereich von 0,01 bis 0,15 Gewichtsprozent, insbesondere zwischen 0,05

und 0,10 Gewichtsprozent bezogen auf das Gesamtgewicht der Metallpartikel.

Die Bestimmung des Sauerstoffgehalts der Metallpartikel kann beispielsweise nach dem
Fachmann bekannten Analyseverfahren unter Verwendung der Tragergasheifextraktion auf

dem Analysator TC 436 der Firma Leco (USA) erfolgen, wobei der Sauerstoffgehalt indirekt
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durch die Umwandlung in CO, bestimmt wird, wobei das CO,-Gas von einer CO,-
Infrarotmesszelle erfasst wird. Fir die Bestimmung des Sauerstoffgehalts kann die Norm
ASTM E1019-03 als Grundlage dienen. Die Konditionierung des Gerates zur Gewahrleistung
einer reproduzierbaren Messung erfolgt iber Gaseichung an einer bekannten Menge CO,-
Gas und anhand einer Uberpriifung von zertifizierten Stahlstandards der Firma Leco, deren
Sauerstoffgehalt in etwa der Groftenordnung des zu erwartenden Sauerstoffgehalts der zu
vermessenden Probe liegt. Die Probenaufbereitung erfolgt durch die Einwaage von 100 bis
150 mg des Metallpulvers in eine Zinnkapsel der Firma Leco. Die Probe wird zusammen mit
der Zinnkapsel bei 2000 °C in einen Graphittiegel der Firma Leco eingebracht, der vorher
zweimal fur jeweils etwa 30 Sekunden bei 2500 °C ausgegast wurde. Der Sauerstoff der
Probe reagiert mit dem Kohlenstoff des Graphits zu Kohlenstoffmonoxid (CO). Dieses wird
wiederum an einer Kupferoxidsaule (Cu(l1)O) der Firma Leco zu Kohlenstoffdioxid (CO;) oxi-
diert, wobei die Saule eine geratespezifische Temperatur von ungefahr 600 °C aufweist. Das
auf diese Weise generierte CO, wird mit Hilfe einer Infrarotzelle detektiert und somit der
Sauerstoffgehalt der Probe bestimmt. Vor der eigentlichen Messung der Probe ist der Leer-
wert einer unbefiillten Zinnkapsel unter denselben Bedingungen zu bestimmen. Dieser
Blindwert wird bei der eigentlichen Messung vom Messwert (Zinnkapsel und Probe) geratein-

tern subtrahiert.
Organische Verbindung (b)

Weiterhin enthalt die Sinterpaste der vorliegenden Erfindung eine organische Verbindung,
die durch die Formel | dargestellt ist: R'-COR? (1), wobei R’ ein aliphatischer Rest mit 8 bis
32, vorzugsweise 10-24, besonders bevorzugt 12 bis 18 Kohlenstoffatomen, der verzweigt
oder unverzweigt sein kann. Zusatzlich kann R' Heteroatome enthalten. R? weist entweder
die Struktur -OM oder die Struktur -X-R® auf, wobei M ein Kation ist und wobei X ausgewahlt
ist aus der Gruppe bestehend aus O, S und N-R*, wobei R® ein Wasserstoffatom oder ein
aliphatischer Rest und R* ein Wasserstoffatom oder ein aliphatischer Rest ist. X ist dabei

bevorzugt O, N oder S, besonders bevorzugt O.

R® und/oder R* ist bevorzugt ein aliphatischer Rest mit 1 bis 32, vorzugsweise 10 bis 24 und
insbesondere 12 bis 18 Kohlenstoffatomen, wobei der Rest linear oder verzweigt sein kann.
Ferner kann der Rest zusatzlich ein oder mehrere Heteroatome umfassen. Der aliphatische
Rest kann gesattigt oder ungesattigt sein.

Bei der organischen Verbindung handelt es sich bevorzugt um eine Verbindung, die aus der
Gruppe ausgewahlt ist, die aus Fettsduren (X = O und R® = H), Fettsauresalzen (M=Kation)

und Fettsaureestern besteht.
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Die freien Fettsauren, Fettsduresalze und Fettsdureester sind vorzugsweise unverzweigt.

Ferner sind die freien Fettsduren, Fettsduresalze oder Fettsdureester vorzugsweise gesat-

tigt.

Gemal einer bevorzugten Ausfiihrungsform handelt es sich bei der organischen Verbindung

um Monofettsduren, Salze von Monofettsauren oder Monofettsaureester.

In einer bevorzugten Ausfiihrungsform ist die organische Verbindung (b) eine Cg-Cgo-

Fettsaure, weiter bevorzugt eine Cs-Cyy-Fettsdure, insbesondere eine Cq,-Cqs-Fettsaure.

Als Fettsduresalze kommen vorzugsweise Salze in Betracht, deren anionische Komponente
die deprotonierte Fettsdure darstellt, und deren kationische Komponente M aus der Gruppe
ausgewahlt ist, die aus Ammoniumionen, Monoalkylammoniumionen, Dialkylammoniumio-
nen, Trialkylammoniumionen, Lithiumionen, Natriumionen, Kaliumionen, Kupferionen und

Aluminiumionen besteht.

Bevorzugte Fettsaureester leiten sich von den entsprechenden Fettsduren ab, wobei Methyl-

, Ethyl-, Propyl- oder Butylester bevorzugt sind.

Gemal} einer bevorzugten Ausfiihrungsform ist die organische Verbindung aus der Gruppe
ausgewahlt, die aus Caprylsdure (Octansaure), Caprinsaure (Decansaure), Laurinsaure

(Dodecansaure), Myristinsaure (Tetradecansaure), Palmitinsdure (Hexadecansaure), Stea-
rinsaure (Octadecansaure), Mischungen davon, sowie den entsprechenden Estern und Sal-

zen sowie Mischungen davon, besteht.

Gemal} einer besonders bevorzugten Ausflihrungsform ist die organische Verbindung aus
der Gruppe ausgewahlt, die aus Laurinsaure (Dodecansaure), Stearinsdure (Octadecansau-
re), Natriumstearat, Kaliumstearat, Aluminiumstearat, Kupferstearat, Natriumpalmitat und

Kaliumpalmitat sowie beliebige Mischungen hiervon besteht.

Die organische Verbindung (b) ist weiter bevorzugt ausgewahlt aus der Gruppe bestehend
aus Oktansdure, Stearinsaure, Laurinsdure, Palmitinsdure und beliebigen Mischungen hier-

von.
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Eine besonders bevorzugte Mischung stellt zum Beispiel eine Mischung aus Laurinsaure und
Stearinsaure dar. Bevorzugt sind Mischungen in denen das Gewichtsverhaltnis von Stearin-

saure zu Laurinsdure oberhalb von 1:1 liegt.

Vorzugsweise liegt die organische Verbindung (b) in Form eines Coatings auf den Metallpar-

tikeln (a) vor.

Unter einem Coating von Partikeln wird eine festhaftende Schicht auf der Oberflache von
Partikeln verstanden. Unter einer festhaftenden Schicht versteht man, dass sich die Schicht

nicht bereits gravitationsbedingt von den Metallpartikeln I0st.

Die verwendeten Metallpartikel sind kommerziell erhaltlich. Die entsprechenden organischen
Verbindungen kdnnen mittels herkdmmlicher und aus dem Stand der Technik bekannter Ver-

fahren auf die Oberflache der Metallpartikel aufgetragen werden.

Beispielsweise ist es moglich, die organische Verbindung, insbesondere die vorstehend er-
wahnte Stearinsdure und/oder Laurinsaure, in Losungsmitteln aufzuschlammen und in Perl-
mihlen mit den Metallpartikeln zu vermahlen. Nach dem Mahlen werden die beschichteten

Metallpartikel getrocknet und anschliefsend entstaubt.

Vorzugsweise betragt der Anteil an organischen Verbindungen (b), insbesondere der Anteil
an Verbindungen, die aus der Gruppe ausgewahlt sind, die aus freien Fettsduren, Fettsaure-
salzen und Fettsaureestern besteht, die vorzugsweise 8 bis 24, mehr bevorzugt 10 bis 24
und noch mehr bevorzugt 12 bis 18 Kohlenstoffatome aufweisen, an dem gesamten Coating
wenigstens 60 Gewichtsprozent, mehr bevorzugt wenigstens 70 Gewichtsprozent, noch
mehr bevorzugt wenigstens 80 Gewichtsprozent, noch mehr bevorzugt wenigstens 90 Ge-
wichtsprozent, insbesondere wenigstens 95 Gewichtsprozent, wenigstens 99 Gewichtspro-

zent oder 100 Gewichtsprozent.

Gemal} einer bevorzugten Ausfilhrungsform betragt der Gehalt der organischen Verbindung
(b) 0,1 bis 4,0 Gewichtsprozent, weiter bevorzugt zwischen 0,3 und 3,0 Gew.-%, besonders

zwischen 0,4 und 2,5 Gew.-%, insbesondere zwischen 0,5 Gew.-% bis 2,2 Gew.-% und spe-
ziell zwischen 0,8 und 2,1 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Partikel (a) und der
Verbindung (b).

Der Coatinggrad, der als Verhaltnis der Masse an organischer Verbindung (b) zur Oberflache

der Metallpartikel (a) definiert ist, betragt vorzugsweise 0,003 bis 0,03 g, mehr bevorzugt
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0,007 bis 0,02 g und noch mehr bevorzugt 0,01 bis 0,015 g an organischer Verbindung pro
Quadratmeter (m?) Oberflaiche der Metallpartikel.

Gemal} einer bevorzugten Ausfiihrungsform enthalt die erfindungsgemalte Mischung 0,05
bis 3,5 Gew.-% oder 0,08 bis 2,5 Gewichtsprozent, mehr bevorzugt 0,25 bis 2,2 Gewichts-
prozent und noch mehr bevorzugt 0,5 bis 2 Gewichtsprozent der organischen Verbindung

(b), die bevorzugt aus der Gruppe ausgewahlt ist, die aus Fettsduren, Fettsauresalzen und
Fettsdureestern besteht, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der erfindungsgemalien

Mischung.

In einer bevorzugten Ausfihrungsform liegt das Stoffmengenverhaltnis von Kohlenstoff, der
in der organischen Verbindung (b) enthalten ist, zum Sauerstoff, der in den Metallpartikeln
enthalten ist, im Bereich von 4 bis 45, vorzugsweise von 5 bis 40, weiter bevorzugt von 10
bis 35, insbesondere von 12 bis 30 und im Speziellen von 15 bis 25 oder im Bereich von 12
bis 45, bevorzugt von 15 bis 40.

Es hat sich iberraschend gezeigt, dass sich durch ein bestimmtes Stoffmengenverhaltnis
von Kohlenstoff, der in der organischen Verbindung (b) enthalten ist, zum Sauerstoff, der in
den Metallpartikeln enthalten ist, die Sinterfahigkeiten der Pasten verbessern lasst, was zu
einer verbesserten Festigkeit der durch Sinterung miteinander verbundenen Bauteile zum
Ausdruck kommt. Dabei bewegt sich das Verhaltnis in einem Bereich von 3 bis 50, bevorzugt
von 4 bis 45, bei dem diese Verbesserung der Sinterfahigkeit zu beobachten ist. Liegt das
Verhaltnis aulterhalb des angegebenen Bereiches lasst sich keine Verbesserung der Sinter-
fahigkeit erzielen. Auch ein zu hoher Gehalt an der organischen Verbindung (b) wirkt sich

negativ auf die Applizierbarkeit der Mischung aus.

Der Kohlenstoffgehalt in der organischen Verbindung (b) kann iber die Menge der zugege-
benen organischen Verbindung (b) berechnet werden. Alternativ kann der Kohlenstoffgehalt
auch analytisch mittels dem Fachmann bekannter Methoden wie der Elementaranalyse, bei-
spielsweise gemalt der Norm ASTM D 529102, bestimmt werden. Die Feststellung des Koh-
lenstoffgehalts in der in der Mischung enthaltenen organischen Verbindung (b) kann bei-
spielsweise dadurch erfolgen, dass zunachst alle kohlenstoffhaltigen Verbindungen der er-
findungsgemafien Mischung mit Ausnahme der organischen Verbindung (b) aus der Mi-
schung entfernt werden und der Kohlenstoffgehalt der verbleibenden Mischung bestimmt
wird (z.B. mittels Elementaranalyse). Die Entfernung der kohlenstoffhaltigen Verbindungen

kann bspw dadurch erfolgen, dass die Mischung fiir eine hinreichende Zeit auf eine Tempe-
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ratur unterhalb des Siedepunkts der organischen Verbindung (b), aber oberhalb des Siede-

punkts der Ubrigen kohlenstoffhaltigen Verbindungen der Mischung erhitzt wird.

Es wird vermutet, dass wahrend des Sinterprozesses Kohlenmonoxid freigesetzt wird. Koh-
lenmonoxid ist ein Reduktionsmittel und als solches in der Lage, das auf der Oberflache der
Metallpartikel vorhandene Metalloxid zu reduzieren. Die Entfernung des Metalloxids gewahr-
leistet eine behinderungsfreie Diffusion und damit einhergehend eine Steigerung der Diffusi-
onsgeschwindigkeit. Bei dieser Reduktion des Metalloxids wird auf3erdem in situ reaktives
Metall erzeugt, das den Sinterprozess weiter begiinstigt. Ferner kann dieses reaktive Metall
wahrend des Sinterprozesses zwischen den Metallatomen der Metallpartikel vorhandene
Licken auffillen und so die Porositat der Kontaktstelle zwischen den zu verbindenden Bau-
elementen signifikant erniedrigen. Dadurch werden duferst stabile und warmeleitfahige so-

wie elektrisch leitfahige Kontaktstellen erzeugt.

Dispersionsmittel (c)

Die erfindungsgemalfien sinterbaren Mischungen kdnnen als Sinterpasten vorliegen und ent-
halten dann (blicherweise zusatzlich ein Dispersionsmittel (¢). Flr solche Sinterpasten

kommen die Ublicherweise fiir Metallpasten verwendeten Dispersionsmittel in Betracht.

Daher enthalt die sinterbare Mischung in einer bevorzugten Ausfiihrungsform der vorliegen-

den Erfindung zusatzlich ein Dispersionsmittel (c).

Unter Dispersionsmittel werden erfindungsgemaf Substanzen verstanden, die andere Sub-

stanzen auf physikalischem Wege zur Lésung oder Dispersion bringen kénnen.

Erfindungsgemaf kommen als Dispersionsmittel die Ublicherweise fur Metallpasten verwen-
deten Dispersionsmittel in Betracht. Vorzugsweise werden als Dispersionsmittel organische
Verbindungen verwendet, die wenigstens ein Heteroatom tragen und 6 - 24 Kohlenstoffato-
me, mehr bevorzugt 8 - 20 Kohlenstoffatome, im speziellen 8 bis 14 Kohlenstoffatome, auf-

weisen.

Diese organischen Verbindungen kdnnen verzweigt oder unverzweigt sein. Bei den Disper-
sionsmitteln (c¢) handelt es sich bevorzugt um zyklische Verbindungen, insbesondere um

cyclische und ungesattigte Verbindungen.
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Ferner kdnnen die als Dispersionsmittel verwendeten organischen Verbindungen gesattigte,

einfach ungesattigte oder mehrfach ungesattigte Verbindungen sein.

Das wenigstens eine Heteroatom, das in den organischen Verbindungen, die als Lésungs-
mittel dienen kénnen, enthalten ist, ist vorzugsweise aus der Gruppe ausgewahlt, die aus

Sauerstoffatomen und Stickstoffatomen besteht.

Das wenigstens eine Heteroatom kann Teil von wenigstens einer funktionellen Gruppe sein.

Gemal} einer besonders bevorzugten Ausflihrungsform handelt es sich bei dem verwende-

ten Dispersionsmittel um einen Alkohol.

Speziell bevorzugt sind monocyclische Monoterpen-Alkohole, wie beispielsweise Terpineol,

insbesondere a-Terpineol.

Besonders bevorzugt liegt der Siedepunkt des Dispersionsmittels unterhalb der Temperatur,
die fiir die Sinterung der Pasten verwendet wird. Speziell bevorzugt liegt die Siedetemperatur
des Dispersionsmittels unterhalb von 240 °C, weiter bevorzugt unterhalb von 230 °C, insbe-

sondere unterhalb von 220 °C.

Beispielsweise kdnnen a-Terpineol ((R)-(+)-a-Terpineol, (S)-(-)-a-Terpineol oder Racemate),
B-Terpineol, y-Terpineol, &-Terpineol, Mischungen der vorstehend genannten Terpineole, N-
Methyl-2-pyrrolidon, Ethylenglycol, Dimethylacetamid, 1-Tridecanol, 2-Tridecanol, 3-
Tridecanol, 4-Tridecanol, 5-Tridecanol, 6-Tridecanol, Isotridecanol, dibasische Ester (vor-
zugsweise Dimethylester der Glutar-, Adipin- oder Bernsteinsaure oder Mischungen davon),

Glycerin, Diethylenglycol, Triethylenglycol oder Mischungen hiervon zum Einsatz kommen.

Gemal einer bevorzugten Ausfiihrungsform werden als Dispersionsmittel vorzugsweise
aliphatische Kohlenwasserstoffverbindungen eingesetzt. Dabei kénnen die aliphatischen
Kohlenwasserstoffe aus gesattigten Verbindungen, einfach oder mehrfach ungesattigten
Verbindungen sowie Mischungen davon bestehen. Vorzugsweise bestehen die aliphatischen
Kohlenwasserstoffverbindungen aus gesattigten Kohlenwasserstoffverbindungen, wobei die-
se zyklisch oder azyklisch sein kdnnen, wie beispielsweise n-Alkane, Isoalkane, Cycloalkane
oder Mischungen davon. Die aliphatischen Kohlenwasserstoffverbindungen kdnnen bei-
spielsweise durch die Formeln C,Hyn+2, CyH2n und ChHyn» dargestellt werden, wobei n eine
ganze Zahl zwischen 5 und 32 ist. In einer besonders bevorzugten Ausfiihrungsform sind die

aliphatischen Kohlenwasserstoffverbindungen, die als Dispersionsmittel eingesetzt werden
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kénnen, ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Hexadecan, Octadecan, Isohexadeca-

nen, Isooctadecanen, Cyclohexadecanen und Cyclooctadecanen.

Das Dispersionsmittel (c) ist verschieden von der organischen Verbindung (b), insbesondere
ist das Dispersionsmittel (c) keine organische Verbindung, die unter die Definition der orga-

nischen Verbindung (b) fallt.

Das Dispersionsmittel liegt tiblicherweise in einer Menge von 6 bis 40 Gew.-%, vorzugswei-
se, 8 bis 25 Gew.-%, speziell 10 bis 20 Gew.-%, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der

erfindungsgemalfen Mischung, vor.

Durch Art und Menge des Dispersionsmittels lassen sich die FlieReigenschaften der Sinter-
pasten einstellen. Sinterpasten werden bevorzugt in Druckverfahren auf die zu versinternden

Bauteile aufgetragen.

Polymere, die Sauerstoffatome aufweisen (Komponente (d))

Es wurde weiterhin Gberraschend gefunden, dass der Zusatz von organischen Polymeren,

die Sauerstoffatome aufweisen, die Sinterfahigkeit weiter steigert.

Daher umfasst die erfindungsgemafie Mischung in einer bevorzugten Ausfiihrungsform ein
Polymer, welches Sauerstoffatome aufweist. Besonders bevorzugt ist ein Polymer, in dem
der Sauerstoff als Ether und/oder Hydroxid gebunden vorliegt. Weiterhin bevorzugt ist ein
Polymer, das Alkoxygruppen, insbesondere Ethoxylat- und/oder Methoxylatgruppen auf-

weist.

Geeignete Polymere sind beispielsweise Polysaccharide, wie beispielsweise Cellulosen, die
vorzugsweise chemisch modifiziert sind, beispielsweise alkoxyliert oder alkylcarboxyliert

wurden.

Vorzugsweise weisen die Cellulosen einen Substitutionsgrad von 2,0 bis 2,9, bevorzugt zwi-
schen 2,2 und 2,8, auf. Der Substitutionsgrad gibt die durchschnittliche Zahl der chemisch
modifizierten, insbesondere veretherten Hydroxygruppen pro Glukoseeinheit an. Speziell
bevorzugt ist Ethylcellulose. Diese weist einen Ethoxygehalt von 43,0% bis 53,0%, beson-
ders bevorzugt von 47,5% bis 50%, insbesondere von 48,0% bis 49,5%, auf, jeweils bezo-
gen auf den die Anzahl der Hydroxygruppen, wobei eine vollstandig substituierte Cellulose

einen Ethoxygehalt von 54,88% aufweisen wiirde. Vorzugsweise weist die Cellulose eine
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Viskositat von 60 bis 120 cps, bevorzugt 90 bis 115 cps, besonders bevorzugt 85 bis 110
cps, auf. Dabei wurde die Viskositat mit Hilfe einer Mischung bestimmt, die aus 80 Gew.-%
Toluol und 20 Gew.-% Ethanol bestand, gemal ASTM D914, unter Verwendung eines Hori-

zontalkapillarviskosimeters der Firma Hercules bei 25 °C.

Die Cellulose ist vorzugsweise aus der Gruppe ausgewabhlt, die aus Methylcellulose, Ethyl-
cellulose, Ethylmethylcellulose, Carboxymethylcellulose, Hydroxypropylmethylcellulose, Hyd-
roxyethylcellulose, Hydroxyethylmethylcellulose, oder Mischungen davon besteht. Eine be-

sonders bevorzugte Cellulose ist Ethylcellulose.

Durch die Gegenwart der Ethylcellulose wird die Sinterfahigkeit der Paste durch eine opti-

mierte Umwandlung der organischen Verbindung zu Kohlenmonoxid noch weiter verbessert.

Vorzugsweise enthalt die erfindungsgemafie Mischung 0,05 bis 2,0 Gewichtsprozent des
Sauerstoff enthaltenden Polymers, insbesondere der Cellulose, bezogen auf das Gesamt-
gewicht der Mischung, noch bevorzugter 0,1 bis 0,8 und besonders bevorzugt 0,2 bis 0,5

Gewichtsprozent.

Weitere Inhaltsstoffe

Darlber hinaus kénnen in der erfindungsgemafien Mischung weitere Inhaltsstoffe, wie zum
Beispiel Ubliche Tenside, Entschdumer, Bindemittel oder viskositatssteuernde Mittel, enthal-

ten sein. Bevorzugt kdnnen die Mischungen Benetzungsmittel enthalten.

Die weiteren Inhaltsstoffe werden (blicherweise in einer Menge bis zu 0,01 Gew.-%, vor-
zugsweise von 0,001 bis 0,01 Gew.-%, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der erfin-

dungsgemalien Mischung, zugesetzt.

Bevorzugt weist die erfindungsgemafie Mischung im Wesentlichen kein Glas, insbesondere
keine Glasfritte auf. Typische Bestandteile einer Glasfritte sind Glasbildner, wie Bleioxid,

Bismutoxid, Alkali- und Erdalkalioxid, Telluroxid und dergleichen.

Im Wesentlichen in diesem Zusammenhang bedeutet, dass die Mischung weniger als 2
Gew.-%, bevorzugt weniger als 1 Gew.-%, weiter bevorzugt weniger als 0,5 Gew.-%, insbe-
sondere weniger als 0,1 Gew.-%, speziell weniger als 0,05 Gew.-%, beispielsweise 0 Gew.-
%, Glas bzw. Glasfritte enthalt, wobei die Gewichtsangaben jeweils bezogen sind auf das

Gesamtgewicht der Mischung.
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In einer speziellen Ausfihrungsform sind die Metallpartikel a) der erfindungsgemafien sinter-
baren Mischung Silberpartikel. Es hat sich iberraschend gezeigt, dass eine optimale Sinter-
fahigkeit erzielt werden kann, wenn der Sauerstoffgehalt des Silbers (beispielsweise durch
Wabhl von teilweise oxidiertem Silber und/oder Mischungen von Silber und Silberoxid) zu der
organischen Verbindung (b) genau aufeinander abgestimmt werden. In einer bevorzugten
Ausfihrungsform betragt das Stoffmengenverhaltnis von Sauerstoff, der insgesamt in den
Silberpartikeln, und der organischen Verbindung (b) enthalten ist, zum Silber, etwa 1,0 bis

etwa 3,5, vorzugsweise etwa 1,2 bis etwa 3,0 und insbesondere etwa 2,0 bis etwa 2,7.

Weiter bevorzugt liegt das Stoffmengenverhaltnis von Kohlenstoff, der insgesamt in der or-
ganischen Verbindung (b) enthalten ist, zum Silber im Bereich von etwa 5 bis etwa 20, weiter

bevorzugt von etwa 7 bis etwa 16 und insbesondere von etwa 10 bis etwa 15.

Weiterhin kdnnen gute Ergebnisse hinsichtlich der Sinterfahigkeit erzielt werden, wenn die
Zusammensetzung der erfindungsgemafen Mischung so gewahlt wird, dass das Stoffmen-
genverhaltnis von Kohlenstoff, der in der organischen Verbindung (b) enthalten ist, zum
Sauerstoff, der insgesamt in den Metallpartikeln (a), insbesondere in den Silberpartikeln, und
der organischen Verbindung (b) enthalten ist, im Bereich von etwa 200 bis etwa 600, weiter
bevorzugt im Bereich von etwa 400 bis etwa 570 und insbesondere im Bereich von etwa 500

bis etwa 550 eingestellt wird.

In einer bevorzugten Ausflihrungsform enthalt die erfindungsgemale Mischung

(@) 75 bis 90 Gew.-% Metallpartikel, bevorzugt ausgewahlt aus der Gruppe bestehend
aus Silber, Kupfer, Aluminium und Nickel, insbesondere aus Silber

(b) 0,05 bis 3,0 Gew.-% der organischen Verbindung (b), die bevorzugt aus der Gruppe
ausgewahlt ist, die aus Fettsduren, Fettsduresalzen und Fettsdureestern besteht, ins-
besondere Fettsduren und die weiter bevorzugt als Coating auf den Metallpartikeln
(a) vorliegt, und

(c) 6 bis 30 Gew.-% eines Dispersionsmittel, das vorzugsweise ausgewahlt ist aus der
Gruppe der Alkohole, insbesondere der Terpineole, und

(d) gegebenenfalls 0,05 bis 1,0 Gew.-% einer Cellulose, insbesondere Ethylcellulose,
wobei das Stoffmengenverhaltnis von Kohlenstoff, der in der organischen Verbindung
(b) enthalten ist, zum Sauerstoff, der in den Metallpartikeln (a) enthalten ist, im Be-
reich von 5 bis 40 liegt, vorzugsweise im Bereich von 10 bis 35, noch bevorzugter im

Bereich von 12 bis 30 und besonders bevorzugt im Bereich 15 bis 25, wobei sich die
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Gewichtsangaben jeweils auf das Gesamtgewicht der sinterbaren Mischung bezie-

hen.

Sinterung

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung der
erfindungsgemalfen Mischung, wobei die Metallpartikel (a), die organische Verbindung (b)

sowie gegebenenfalls das Dispersionsmittel (c) gemischt werden.

In einer bevorzugten Ausgestaltung der vorliegenden Erfindung erfolgt das Vermischen der
Metallpartikel (a) mit der organischen Verbindung (b) dadurch, dass die organische Verbin-
dung (b) in Lésungsmitteln aufgeschlammt wird und in Zerkleinerungsvorrichtungen, insbe-
sondere Perlmihlen, mit den Metallpartikeln (a) vermahlen wird. Anschliefdend kénnen in

einem weiteren Schritt die beschichteten Metallpartikel getrocknet und gegebenenfalls ent-

staubt werden.

Die Herstellung der erfindungsgemalien sinterbaren Mischung kann in fir den Fachmann
gelaufigen Mischaggregaten und Riihrwerken erfolgen. In einer bevorzugten Ausgestaltung
des erfindungsgemalien Herstellungsverfahrens werden die Metallpartikel (a) in einem ers-
ten Schritt mit der organischen Verbindung (b) gecoatet.

In einem nachfolgenden Schritt werden die gecoateten Partikel mit einem Dispersionsmittel

(c) vermischt.

Die erfindungsgemaflen Pasten werden erfindungsgemal} in einem Sinterverfahren einge-

setzt.

Unter Sintern wird vorzugsweise das Verbinden von zwei oder mehr Bauelementen durch
Erhitzen unter Umgehung der flissigen Phase verstanden. Das Sintern erfolgt somit als Dif-

fusionsprozess.

Erfindungsgemaf wird unter dem Verbinden von wenigstens zwei Bauelementen das Befes-
tigen von einem ersten Bauelement auf einem zweiten Bauelement verstanden. In diesem
Zusammenhang bedeutet "auf* lediglich, dass eine Oberflache des ersten Bauelements mit

einer Oberflache des zweiten Bauelements verbunden ist, wobei es auf die relative Lage der
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beiden Bauelemente oder der Anordnung, die die wenigstens zwei Bauelemente enthalt,

nicht ankommt.

Im Rahmen der Erfindung soll der Begriff Bauelement vorzugsweise Einzelteile umfassen.

Diese Einzelteile sind vorzugsweise nicht weiter zerlegbar.

Bauelement im Sinne der vorliegenden Erfindung kann ein beliebiger Gegenstand unabhan-
gig von seiner Funktion sein. Dabei werden die Bezeichnungen Bauelement, Bauteil und

Substrat im Rahmen der vorliegenden Erfindung als Synonyme aufgefasst.

Gemal} besonderen Ausfuhrungsformen ist ein Bauelement ein Gegenstand der mindestens

eine Metalloberflache aufweist.

Gemal} besonderen Ausflihrungsformen werden als Bauelemente Teile bezeichnet, die in

der Hochleistungselektronik verwendet werden.

Demgemal} kann es sich bei den Bauelementen beispielsweise um Dioden, LEDs (light emit-
ting diodes, lichtemittierende Dioden), DCB (direct copper bonded)-Substrate, Leadframes,
Dies, IGBTs (insulated-gate bipolar transistors, Bipolartransistoren mit isolierter Gate-
Elektrode), ICs (integrated circuits, integrierte Schaltungen), Sensoren, Kiihlkorper (vor-
zugsweise Aluminium-Kihlkérper oder Kupfer-Kiihlkdrper) oder andere passive Bauelemen-
te (zum Beispiel Widerstdnde, Kondensatoren oder Spulen) handeln. Vorzugsweise kann es

sich bei den Bauelementen auch um nichtmetallische Bauelemente handeln.

Die zu verbindenden Bauelementen kdnnen gleichartige oder verschiedenartige Bauelemen-

te sein.

Unter bevorzugten Ausfihrungsformen betrifft die Erfindung die Verbindung von LED mit
Leadframe, von LED mit keramischem Substrat, von Dies, Dioden, IGBTs oder ICs mit Lead-
frames, keramischen Substraten oder DCB-Substraten, von Sensor mit Leadframe oder ke-
ramischem Substrat, von DCB oder keramischem Substrat mit Kupferoder Aluminiumkiihl-
kérper, von Leadframe mit Kiihlkérper oder von Tantalkondensatoren, vorzugsweise in un-

gehdustem Zustand, mit Leadframe.

Ebenfalls bevorzugt kbnnen mehr als zwei Bauelemente miteinander verbunden werden.
Beispielsweise konnen (i) LED oder Chip mit (ii) Leadframe und (iii) Kihlkdrper verbunden

werden, wobei sich der Leadframe vorzugsweise zwischen (i) LED oder Chip und (iii) Kihl-
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kérper befindet. Ebenso kann eine Diode mit zwei Kiihlkérpern verbunden werden, wobei

sich die Diode vorzugsweise zwischen zwei Kiihlkérpern befindet.

Gemal} einer bevorzugten Ausfiihrungsform kdnnen die Bauelemente wenigstens eine Me-
talloberflache umfassen. Diese Metalloberflache ist vorzugsweise Teil des Bauelements. Die
Metalloberflache befindet sich vorzugsweise an wenigstens einer Oberflache des Bauele-

ments.

Die Metalloberflache kann reines Metall aufweisen. So kann es bevorzugt sein, wenn die
Metalloberflache wenigstens 50 Gewichtsprozent, mehr bevorzugt wenigstens 70 Gewichts-
prozent, noch mehr bevorzugt wenigstens 90 Gewichtsprozent oder aber 100 Gewichtspro-
zent an reinem Metall aufweist. Das reine Metall ist vorzugsweise aus der Gruppe ausge-

wabhlt, die aus Aluminium, Kupfer, Silber, Gold, Palladium und Platin besteht.

Andererseits kann die Metalloberflache auch eine Legierung aufweisen. Die Legierung der
Metalloberflache enthalt vorzugsweise wenigstens ein Metall, das aus der Gruppe ausge-
wahlt ist, die aus Silber, Gold, Nickel, Palladium und Platin besteht. Es kann auch bevorzugt
sein, dass wenigstens zwei Metalle, die aus der Gruppe ausgewabhlt sind, die aus Silber,
Gold, Nickel, Palladium und Platin besteht, in der Legierung der Metalloberflache enthalten
sind. Der Anteil der Elemente, die aus der Gruppe ausgewahlt sind, die aus Silber, Gold,
Nickel, Palladium und Platin besteht, an der Legierung betragt vorzugsweise wenigstens 90
Gewichtsprozent, mehr bevorzugt wenigstens 95 Gewichtsprozent, noch mehr bevorzugt

wenigstens 99 Gewichtsprozent, so zum Beispiel 100 Gewichtsprozent.

Gemal} einer bevorzugten Ausfiihrungsform enthalt die Metalloberflaiche vorzugsweise we-
nigstens 95 Gewichtsprozent, mehr bevorzugt wenigstens 99 Gewichtsprozent und noch
mehr bevorzugt 100 Gewichtsprozent dieser Legierung. Die Metalloberflache kann auch ei-
nen mehrlagigen Aufbau aufweisen. So kann es beispielsweise bevorzugt sein, wenn we-
nigstens eine Oberflaiche der zusammenzufiigenden Bauelemente eine Metalloberflache aus
mehreren Lagen umfasst, die die vorstehend genannten reinen Metalle und/oder Legierun-

gen aufweisen.

Gemal} einer bevorzugten Ausfithrungsform umfasst wenigstens eine Metalloberflache eines
Bauelements, insbesondere eines DCB-Substrats, eine Lage aus Kupfer, auf der eine Lage
aus Nickel aufgebracht ist. Gegebenenfalls kann auf der Lage aus Nickel nochmals eine La-
ge aus Gold aufgebracht sein. Die Dicke der Lage aus Nickel betragt in diesem Fall vor-

zugsweise 1 - 2 um und die Dicke der Lage aus Gold vorzugsweise 0.05 - 0.3 ym. Anderer-
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seits kann es auch bevorzugt sein, wenn eine Metalloberflache eines Bauelements eine La-

ge aus Silber oder Gold und darlber eine Lage aus Palladium oder Platin umfasst.

Gemal} einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform enthalten die einzelnen Lagen neben
den genannten reinen Metallen oder Legierungen auch ein Glas. Es kann auch bevorzugt
sein, wenn die Lagen eine Mischung aus (i) Glas und (ii) den reinen Metallen oder Legierun-

gen darstellen.

Erfindungsgemal? werden wenigstens zwei Bauelemente durch Sintern miteinander verbun-

den.

Dazu werden zunachst die wenigstens zwei Bauelemente miteinander in Kontakt gebracht.
Das Kontaktieren erfolgt dabei tiber die erfindungsgemalle Metallpaste. Zu diesem Zweck
wird eine Anordnung bereitgestellt, bei der sich zwischen jeweils zwei der wenigstens zwei

Bauelemente Metallpaste befindet.

Sollen daher zwei Bauelemente, Bauelement 1 und Bauelement 2, miteinander verbunden
werden, so befindet sich die erfindungsgemalte Metallpaste vor dem Sintern zwischen Bau-
element 1 und Bauelement 2. Andererseits ist es denkbar, dass mehr als zwei Bauelemente
miteinander verbunden werden. Beispielsweise konnen drei Bauelemente, Bauelement 1,
Bauelement 2 und Bauelement 3, auf eine Weise miteinander verbunden werden, dass Bau-
element 2 zwischen Bauelement 1 und Bauelement 3 liegt. In diesem Fall befindet sich die
erfindungsgemalie Metallpaste sowohl zwischen Bauelement 1 und Bauelement 2 als auch
zwischen Bauelement 2 und Bauelement 3. Erfindungsgemal} vorgesehen ist, dass die ein-
zelnen Bauelemente in einer Sandwichanordnung vorliegen und miteinander verbunden

werden.

Unter Sandwichanordnung ist erfindungsgemal eine Anordnung zu verstehen, bei der sich
zwei Bauelemente (ibereinander befinden und bei der die zu verbindenden Kontakiflachen

vorzugsweise im Wesentlichen parallel zueinander sind.

Ein weiterer Aspekt der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zum Verbinden von wenigs-
tens zwei Bauelementen, das die folgenden Schritte umfasst:
- Bereitstellen einer Sandwichanordnung, die wenigstens ein erstes Bauelement, ein
zweites Bauelement und eine Mischung gemaf} der vorliegenden Erfindung aufweist,
wobei sich die Mischung zwischen dem ersten und dem zweiten Bauelement befin-
det, und
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- Sintern dieser Sandwichanordnung.

Die Anordnung aus wenigstens zwei Bauelementen und Metallpaste, wobei sich Metallpaste
zwischen zwei Bauelementen dieser Anordnung befindet, kann nach einem aus dem Stand

der Technik bekannten Verfahren hergestellt werden.

Vorzugsweise wird zunachst wenigstens eine Oberflache eines Bauelements 1 mit der erfin-
dungsgemalen Metallpaste versehen. Anschliefdend wird ein anderes Bauelement 2 mit ei-
ner seiner Oberflachen auf die Metallpaste, die auf die Oberflache des Bauelements 1 aufge-

tragen worden ist, aufgesetzt.

Es ist eine Ausfihrungsform des Verfahrens bevorzugt, in der wenigstens eines der Bauele-
mente eine Metalloberflache, vorzugsweise eine Goldoberflache, Palladiumoberfliache, Sil-
beroberflache oder Kupferoberflache besitzt, auf welche die erfindungsgemalie Mischung

aufgetragen wird.

Weiterhin bevorzugt ist eine Ausfihrungsform des Verfahrens, das die folgenden Schritte
umfasst:

a) Aufbringen einer Mischung gemal3 der vorliegenden Erfindung auf eine Bauelementober-
flache eines Bauelements,

b) Bereitstellen einer Sandwichanordnung, indem ein zweites Bauelement so angeordnet
wird, dass sich die Mischung zwischen dem ersten Bauelement und dem zweiten Bauele-
ment befindet, und

c¢) Sintern dieser Sandwichanordung.

Besonders bevorzugt ist eine Ausflihrungsform, in der wenigstens eine der Bauelementober-
flachen, auf die die Mischung aufgebracht wird, eine unedle Metalloberflache, insbesondere

Kupfer, ist.

Es hat sich iberraschend gezeigt, dass insbesondere dann wenn eine der zu verbindenden
Bauelementoberflachen eine unedle Metalloberflache, insbesondere Kupfer, aufweist, eine
erfindungsgemale Mischung vorteilhaft ist, bei der das Stoffmengenverhalinis von Kohlen-
stoff, der in der organischen Verbindung (b) enthalten ist, zum Sauerstoff, der in den Metall-
partikeln (a) enthalten ist, im Bereich von 11 bis 48, speziell 14 bis 40, liegt. Es hat sich zu-
dem gezeigt, dass insbesondere bei diesem Stoffmengenverhaltnis auch ein Sintern unter

einem geringen Prozessdruck, beispielsweise 0 MPa, mdglich ist.
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Die Auftragung der Metallpaste auf die Oberflache eines Bauelements kann mittels her-
kdmmlicher Verfahren erfolgen. Vorzugsweise erfolgt die Auftragung der Metallpaste mittels
Druckverfahren, so zum Beispiel mittels Siebdruck oder Schablonendruck. Andererseits kann
die Auftragung der Metallpaste auch mittels Dispenstechnik, mittels Spraytechnik, mittels Jet-

Technik, mittels Pintransfer oder durch Dippen erfolgen.

Im Anschluss an die Auftragung der Metallpaste wird vorzugsweise die mit der Metallpaste
versehene Oberflache dieses Bauelements mit einer Oberflache des damit zu verbindenden
Bauelements Uber die Metallpaste in Kontakt gebracht. Somit befindet sich zwischen den zu

verbindenden Bauelementen eine Schicht Metallpaste.

Die Nassschichtdicke zwischen den zu verbindenden Bauelementen liegt vorzugsweise im
Bereich von 15 - 200 um. Unter Nassschichtdicke wird der Abstand zwischen den sich ge-
geniberliegenden Oberflachen der zu verbindenden Bauelemente vor dem Sinterprozess
verstanden. Die bevorzugte Nasssichtdicke ist abhangig vom gewahlten Verfahren zum Auf-
tragen der Metallpaste. Wird die Metallpaste beispielsweise mittels Siebdruckverfahren auf-
getragen, dann kann eine Nassschichtdicke von 15 - 50 uym bevorzugt sein. Erfolgt die Auf-
tragung der Metallpaste mittels Schablonendruck, dann kann die bevorzugte Nassschichtdi-
cke im Bereich von 50 - 200 ym liegen. Gemal} einer bevorzugten Ausfihrungsform wird vor

dem Sinterprozess ein Trocknungsschritt durchgefihrt.

Unter Trocknung wird vorzugsweise eine Verringerung des Anteils des Dispersionsmediums

in der Metallpaste verstanden.

Die Trocknung kann einerseits nach der Herstellung der Anordnung, also nach der Kontak-
tierung der zu verbindenden Bauelemente erfolgen. Andererseits kann die Trocknung aber
auch unmittelbar nach dem Auftragen der Metallpaste auf die wenigstens eine Oberflache

des Bauelements und vor der Kontaktierung mit dem zu verbindenden Bauelement erfolgen.
Die Trocknungstemperatur liegt vorzugsweise im Bereich von 50 — 160 °C.

Es versteht sich, dass die Trocknungszeit abhéangig ist von der jeweiligen Zusammensetzung
der Metallpaste und der GroRe der zu sinternden Anordnung. Ubliche Trocknungszeiten lie-

gen im Bereich von 5 - 45 Minuten.

Die Anordnung aus den wenigstens zwei Bauelementen und zwischen den Bauelementen

befindlicher Metallpaste wird schlie3lich einem Sinterprozess unterzogen.
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Die Dimensionen der Bauelemente kénnen dabei vorzugsweise von etwa 0,5 mm? bis 180

cm? variieren, wobei bevorzugte Bauelemente rechteckig oder kreisférmig sind.

Die Sinterung erfolgt vorzugsweise bei einer Temperatur von 180 °C oder niedriger und 250

°C oder weniger, insbesondere bei 200 °C oder mehr und 240 °C oder weniger.

Der Prozessdruck liegt dabei vorzugsweise im Bereich von 30 MPa oder weniger und 0 MPa
oder mehr, bevorzugt im Bereich von 5 MPa oder mehr und 25 MPa oder weniger. Das Sin-
tern kann jedoch auch ohne jegliche Anwendung von Prozessdruck, also bei einem Pro-
zessdruck von 0 MPa durchgefiihrt werden. Die Sinterzeit ist abhangig vom Prozessdruck

und liegt vorzugsweise im Bereich von 2 - 60 Minuten.

Der Sinterprozess kann in einer Atmosphare erfolgen, die nicht weiter eingeschrankt ist. Vor-

zugsweise wird das Sintern jedoch in einer Atmosphare durchgefiihrt, die Sauerstoff enthalt.

Das Sintern wird in einer herkdmmlichen, zum Sintern geeigneten Vorrichtung durchgefihrt,

in der sich vorzugsweise die vorstehend beschriebenen Prozessparameter einstellen lassen.

Die Erfindung wird im Folgenden anhand der nachstehend aufgefiihrten Beispiele erlautert,

die jedoch nicht als einschrankend verstanden werden sollen.
Beispiele
Herstellung der Metallpasten

Zunachst wurden die Metallpasten 1 - 13 gemal} der in Tabelle 1 angegebenen Mengenver-

haltnisse durch Vermischen der Bestandteile hergestellt.

Als Coating wurde eine Mischung aus Stearinsaure und Laurinsaure in einem Massenver-

haltnis von 75:25 verwendet.
Als Metallpartikel kamen Silberpartikel (D50:4 um) zum Einsatz, welche teiloxidiert waren.

Als Dispersionsmittel wurde a-Terpineol oder ein 1:1-Gemisch aus a-Terpineol und Trideca-

nol verwendet.
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In den Beispielen 6, 8 und 10 wurde zusatzlich Ethylcellulose (Substitutionsgrad: 100) zur

Paste zugeflgt.

Aufbringen der Paste und Durchfiihrung der Sinterung

Das Aufbringen der Paste erfolgte mittels Schablonendruck bei 20 °C bis 25 °C, wobei die

Schablone eine Dicke von 75 ym aufwies und die bedruckte Flache 10 x 10 mm betrug. Es

wurde ein Stahlrakel mit einem Anstellwinkel von 60° verwendet. Die Druckgeschwindigkeit

betrug 50 mm/s.

Die hergestellten Metallpasten wurden zum Sintern von zwei miteinander zu verbindenden

Bauelementen verwendet.

Die Sinterfahigkeit (siehe Tabelle 2) verschiedener sinterbarer Mischungen (Tabelle 1) wurde

anhand von zwei Sinterverfahren, Drucksintern und druckfreies Sintern, bestimmt. Die Sin-

terbedingungen werden nachfolgend beschrieben:

a)

b)

Drucksintern

Das Drucksintern erfolgte nach Aufbringen der Sinterpaste auf ein Bauteil, welches
eine Gold-/Nickeloberflache, wobei die Sinterpaste mit der Goldseite in Kontakt steht,
oder eine Kupferoberflache aufweist. Anschlielend wurde die Sinterpaste mit einem
Siliziumbauteil mit einer TiNiAg-Metallisierung in Kontakt gebracht und bei dem jewei-

ligen Druck (Pressdruck) bei 240 °C fur 3 Minuten versintert.

Druckfreies Sintern

Das druckfreie Sintern erfolgte nach Aufbringen der sinterbaren Mischung auf ein
Bauteil, welches eine Gold-/Nickeloberflache (Sinterpaste steht mit der Goldseite in
Kontakt) oder eine Kupferoberflache aufweist.

Anschlief3end wurde die Sinterpaste mit einem Siliziumbauteil mit einer TiNiAg-
Metallisierung in Kontakt gebracht.

Das druckfreie Sintern erfolgt nach folgendem Aufwarmprofil: Innerhalb von 30 Minu-
ten wird die zu versinternde Kontaktstelle von 25 °C auf 160 °C kontinuierliche er-
warmt und auf 160 °C fiir 30 Minuten gehalten. Anschlie3end wird die Temperatur in-
nerhalb von 5 Minuten kontinuierlich auf die Endtemperatur 230 °C erhdht und dort
fur 60 Minuten gehalten. Anschlie3end wird die Temperatur innerhalb von 50 Minuten

kontinuierliche auf 30 °C herabgekihlt.
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Das Sintern kann in einer Schutzgasatmosphare (Stickstoff) oder an Luft erfolgen.

Bewertung der Sinterféhigkeit

Die Sinterfahigkeit wurde anhand von zwei gleich gewichteten Bewertungskriterien bestimmt:

Erstes Kriterium: Gitterschnitt-Test

Die versinterte Kontaktstelle wurde von 5 parallel verlaufenden Schnittlinien horizontal und

vertikal durchzogen. Der Abstand der Schnittlinien zueinander betrug jeweils 1 mm.

Ein sehr guter (Bewertung = 1) Gitterschnitt liegt vor, wenn sich die Sinterschicht nicht ablost
und die Schnitte sauber verlaufen.

Ein mittlerer (Bewertung = 3) Gitterschnitt liegt vor, wenn es an den Schnittlinien zu kleineren
Ausbrechungen und Abbruchstellen kommt.

Ein sehr schlechte (Bewertung = 5) Gitterschnitt liegt vor, wenn sich die Sinterschicht ablost.
Ein guter Gitterschnitt (Bewertung = 2) liegt vor, wenn der Gitterschnitt zwischen einem sehr
guten und einem mittleren Gitterschnitt liegt.

Ein schlechter (Bewertung = 4) Gitterschnitt liegt vor, wenn der Gitterschnitt zwischen einem

mittleren und einem sehr schlechten Gitterschnitt liegt.

Zweites Kriterium: Biegetest

Das mit dem Siliziumbauteil verbundene Substrat wurde wie in den Figuren 1 und 2 darge-
stellt auf einer Rolle befestigt. In Figur 1 und 2 wurde das Siliziumbauteil (3), welches iber
die Sinterschicht (4) mit dem Substrat (Nickel-/Goldbauteil oder Kupferbauteil) (1) versintert
ist, an einer Rolle (2) mit einem Durchmesser von 2 cm befestigt. Dieser Verbund wurde von
rechts nach links Uber die Rolle gebogen. Figur 1 zeigt den Verlauf eines Biegetests mit sehr
gutem (Bewertung = 1) Ergebnis, da das Siliziumbauteil (3) vollstandig an dem Substrat haf-
ten bleibt.

Figur 2 zeigt den Verlauf eines Biegetests mit sehr schlechtem (Bewertung = 5) Ergebnis, da
hier das Siliziumbauteil (3) von dem Substrat abgeschalt wird. Die Bewertungen 2-4 werden

zwischen diesen Extremen vorgenommen.
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Anschlie3end wurden die Bewertung des Gitterschnitt-Tests und des Biegetests addiert und
der Mittelwert gebildet. Der Mittelwert wird als "Sinterfahigkeit” in Tabelle 2 flr die jeweiligen
sinterfahigen Mischungen angegeben.

Die Ergebnisse bezlglich der Sinterfahigkeit der einzelnen Pasten sind in Tabelle 2 darge-
stellt.



Tabelle 1. Sinterbare Mischungen

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13
Ag-Pulver (mit Coating) 83 83 83 83 8 8 83 85 83 8 83 83 83
Coating-Gehalt 000 03 04 08 08 08 160 160 210 210 3,00 400 500
a-Terpineol 17 17 17 17 7 745 17 745 17 745 17 17 17
Tridecanol 0 0 0 0 7 7.3 0 7.3 0 7.3 0 0 0
Ethylcellulose 0 0 0 0 O 025 0 025 0 025 O 0 0
mol-Verhéltnis C : O 0 36 48 10 10 10 19 19 25 25 36 475 59

Die Werte in der Zeile "Coating-Gehalt" beziehen sich auf Gewichtsprozent der organischen Verbindung b) bezogen auf das Gesamtgewicht
von Silberpulver und organischer Verbindung b) (die als Coating auf den Silberpartikeln vorliegt).

Die Angaben flir das gecoatete Silberpulver, a-Terpineol, Tridecanol und Ethylcellulose beziehen sich jeweils auf das Gesamtgewicht der sin-
terbaren Mischung.

M4

SYOLLT/F10T OM

1688S0/+107dA/LOd



Tabelle 2. Sinterfahigkeit

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Drucksintern (240 °C, 3min)
20 MPa, Au/Ni-Oberflache, Au oben 5 3,5 2 1 1 1 1 1,5 1,5 2
10 MPa, Au/Ni-Oberflache, Au oben 5 4 3,5 3 4 1 1 1,5 1,5 2 5
10 MPa, Cu-Oberflache 5 5 5 5 5 4 1 1 1,5 25
Druckfreies Sintern (230 °C, 1h)
in Luft, Au/Ni-Oberflache, Au oben 5 5 5 5 4 3,5 3 3 3,5 3,5
unter Schutzgas, Au/Ni-Oberflache, Au oben 5 5 5 5 5 4 3 3 3,5 3,5 5
in Luft, Cu-Oberflache 5 5 5 5 5 5 35 3.5 4 4 5
unter Schutzgas, Cu Oberflache 5 5 5 5 5 5 25 25 35 3,5

Sinterfahigkeit: 1 = sehr gut, 2 = gut, 3 = mittel, 4 = schlecht, 5 = sehr schlecht

9T
SPILLL/FTIOT O

1688S0/+107dA/LOd
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Patentanspriiche

1.

Mischung enthaltend

(@) Metallpartikel und

(b)  eine organische Verbindung, die durch die Formel | dargestellt ist: R'-COR?
(1),
wobei R’ ein aliphatischer Rest mit 8 bis 32 Kohlenstoffatomen ist und R? ent-
weder die Struktur -OM oder die Struktur -X-R® aufweist, wobei M ein Kation
ist und wobei X ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus O, S, N-R*, und
wobei R® ein Wasserstoffatom oder ein aliphatischer Rest und R* ein Wasser-

stoffatom oder ein aliphatischer Rest ist,

wobei das Stoffmengenverhaltnis von Kohlenstoff, der in der organischen Ver-
bindung (b) enthalten ist, zum Sauerstoff, der in den Metallpartikeln (a) enthal-

ten ist, im Bereich von 3 bis 50 liegt.

Mischung gemal Anspruch 1, wobei wenigstens ein Metall der Metallpartikel (a) aus-
gewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus Silber, Kupfer, Nickel, Aluminium sowie

Legierungen und Mischungen von diesen.

Mischung gemal Anspruch 1 oder 2, wobei wenigstens ein Metall der Metallpartikel
(a) ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus Silber, Kupfer und Mischungen von

Kupfer und Silber.

Mischung gemaf} einem oder mehreren der vorangehenden Anspriche, wobei die
organische Verbindung (b) eine Cs—Cso- Fettsdure, bevorzugt eine Cs-C,4-Fettsaure,

weiter bevorzugt eine C4,-Cqs-Fettsaure ist.

Mischung gemaf} einem oder mehreren der vorangehenden Anspriiche, wobei die
organische Verbindung (b) ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus Oktansau-

re, Stearinsaure, Laurinsaure, Palmitinsaure und beliebigen Mischungen hiervon.

Mischung gemaf} einem oder mehreren der vorangehenden Anspriiche, wobei die

Paste zusatzlich ein Polymer, welches Sauerstoffatome aufweist, enthalt.

Mischung gemaf} einem oder mehreren der vorangehenden Anspriiche, wobei die

organische Verbindung (b) in Form eines Coatings auf den Partikeln (a) vorliegt.
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Mischung gemaf} einem der vorangehenden Anspriche, wobei die Verbindung (b) in
einer Menge von 0,1 bis 4,0 Gewichtsprozent, vorzugsweise zwischen 0,3 und 3,0

Gewichtsprozent, weiter bevorzugt zwischen 0,4 bis 2,5 Gewichtsprozent, besonders
bevorzugt zwischen 0,5 und 2,2 Gewichtsprozent, speziell zwischen 0,8 und 2,0 Ge-
wichtsprozent, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht der Partikel (a) und der Ver-

bindung (b), vorliegt.

Mischung gemaf} einem oder mehreren der vorangehenden Anspriiche, wobei die
Metallpartikel (a) einen Sauerstoffgehalt von 0,01 bis 0,15 Gewichtsprozent, vor-
zugsweise von 0,05 bis 0,10 Gewichtsprozent, jeweils bezogen auf das Gewicht der

Metallpartikel (a), aufweisen.

Mischung gemaf} einem oder mehreren der vorangehenden Anspriiche, wobei das
Stoffmengenverhaltnis von Kohlenstoff, der in der organischen Verbindung (b) enthal-
ten ist, zum Sauerstoff, der in den Metallpartikeln enthalten ist, im Bereich von 4 bis
45, vorzugsweise von 5 bis 40, weiter bevorzugt von 10 bis 35, insbesondere von 12
bis 30 und im Speziellen von 15 bis 25 oder im Bereich von 12 bis 45, bevorzugt von
15 bis 40, liegt.

Mischung gemal} einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 10, zusatzlich enthaltend

(c) ein Dispersionsmittel.

Mischung gemal Anspruch 11, wobei das Dispersionsmittel (¢) aus der Gruppe aus-
gewahlt ist, welche aus alpha-Terpineol, beta-Terpineol, gamma-Terpineol, delta-
Terpineol, Mischungen der vorstehend genannten Terpineole, N-Methyl-2-pyrrolidon,
Ethylenglycol, Dimethylacetamid, 1-Tridecanol, 2-Tridecanol, 3-Tridecanol, 4-
Tridecanol, 5-Tridecanol, 6-Tridecanol, Isotridecanol, dibasische Ester, vorzugsweise
Dimethylester der Glutar-, Adipin- oder Bernsteinsdure oder Mischungen davon, Gly-

cerin, Diethylenglycol, Triethylenglycol und Mischungen davon besteht.
Verfahren zur Herstellung einer Mischung gemaf einem oder mehreren der Anspri-
che 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, dass die Metallpartikel (a), die organische

Verbindung (b) sowie gegebenenfalls das Dispersionsmittel (¢c) gemischt werden.

Verfahren zum Verbinden von wenigstens zwei Bauelementen, umfassend
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- Bereitstellen einer Sandwichanordnung, die wenigstens ein erstes Bauelement
, ein zweites Bauelement und eine Mischung gemaf} einem oder mehreren der
Anspriche 1 bis 12 aufweist, wobei sich die Mischung zwischen dem ersten
und zweiten Bauelement befindet, und

- Sintern dieser Sandwichanordnung.

Verfahren gemaf} Anspruch 14, wobei das Sintern bei einer Temperatur von 180 °C
oder hdher und 250 °C oder niedriger, vorzugsweise bei 200°C oder héher und 240°C

oder niedriger, durchgefiihrt wird.

Verfahren gemaf einem der Anspriiche 14 oder 15, wobei das Sintern unter einem
Prozessdruck von 0 MPa oder mehr und 30 MPa oder weniger, vorzugsweise von 5

MPa oder mehr und 25 MPa oder weniger, durchgefiihrt wird.

Verfahren gemal} einem oder mehreren der Anspriiche 14 bis 16, wobei wenigstens
eines der Bauelemente eine Metalloberflache, vorzugsweise eine Goldoberflache,
Palladiumoberflache, Silberoberflache oder Kupferoberflache, besitzt, auf welche die

Mischung aufgetragen wird.

Verfahren gemaf einem oder mehreren der Anspriiche 14 bis 17, umfassend

a) Aufbringen einer Mischung gemafR einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis
12 auf eine Bauelementoberflache eines ersten Bauelements,

b) Bereitstellen einer Sandwichanordnung, indem ein zweites Bauelement so an-
geordnet wird, dass sich die Mischung zwischen dem ersten Bauelement und
dem zweiten Bauelement befindet, und

c) Sintern dieser Sandwichanordnung.

Verfahren gemal einem oder mehrerer der Anspriiche 14 bis 18, dadurch gekenn-
zeichnet, dass wenigstens eine der Bauelementoberflachen, auf die die Mischung

aufgebracht wird, eine unedle Metalloberflache, insbesondere Kupfer, ist.



