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MaRgeschneiderte reaktive Multischichtsysteme
zum Fiigen von Kunststoff- und Hybridverbindungen
Tailored reactive multilayer systems for plastic and

hybrid joints

Dipl.-Ing. Erik Pflug, Dr. J6rg Bretschneider, Prof. Andreas Leson, Fraunhofer Institut Werkstoff- und Strahltechnik, Dresden

Kurzfassung

Der Einsatz von reaktiven Multischichtsystemen (RMS) als Warmequelle
zum Verbinden thermoplastischer Kunststoffe untereinander und mit Me-
tallen gestattet es, die Grenzen herkdmmlicher Fiigeverfahren, wie Kleben
und SchweiBen, ganz oder teilweise zu iiberwinden. Durch die innerhalb von
Millisekunden direkt an der Fiigestelle ablaufende und an die Kunststoffei-
genschaften angepasste Energiefreisetzung werden unerwiinschte Verén-
derungen der Werkstoffstruktur vermieden. Die erreichten Verbindungsfes-
tigkeiten sind vergleichbar mit denen kommerziell eingesetzter Fiigeverfah-
ren und liegen im Bereich von 30 bis 40% der Grundwerkstofffestigkeit. Ein
besonderer Vorteil besteht darin, dass keine aufwandigen Vor- und Nach-
behandlungen erforderlich sind. Zudem erreichen RMS-Verbindungen eine
hohe Langzeitstabilitat fiir thermoplastische Kunststoffe, die selbst nur in
geringem MaBe alterungsanfallig sind.

1. Einleitung

Im Zuge des stetig zunehmenden
Einsatzes leichter Werkstoffe und
Bauweisen sowie immer weiterer
Miniaturisierung wachsen die An-
forderungen an die Verbindungs-
technologien. Neben leichten Me-
tallen, pordsen Strukturen und Ver- ¥
bundwerkstoffen wird vor allem in
der Kunststoffanwendung ein gro-
Bes Potenzial zur Gewichtseinspa-
rung gesehen. Dabei missen nicht
nur Verbindungen von Kunststoffen
untereinander, sondern auch Hybrid-
verbindungen mit Werkstoffen aus
anderen Klassen hergestellt wer-
den. Neben der Forderung nach aus-
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Abstract

The utilisation of reactive multilayer systems (RMSs) as a heat source for the
joining of thermoplastics with each other and with metals makes it possi-
ble to overcome all or some of the limits of conventional joining procedures
such as adhesive bonding and welding. Any undesired changes in the mate-
rial structure are avoided by releasing the energy in a way which takes place
directly at the joint within milliseconds and is adjusted to the properties of
the plastics. The achieved joint strengths are comparable with those of com-
mercially utilised joining procedures and are in the range of 30 - 40% of the
base material strength. One particular advantage is that no complicated pre-
treatments or post-treatments are necessary. Moreover, RMS joints achieve
high long-time stabilities for thermoplastics which are themselves suscepti-
ble to ageing to only a small extent.

ture not only joints between plas-
tics but also hybrid joints with ma-
terials from other classes. Apart
from the demand for sufficiently
strong joints, there are often fur-
ther needs such as joints which are
hermetic or exhibit long-time sta-
bilities [1, 2].

Conventional joining process-
es such as brazing/soldering and
welding mostly produce a high
heat input which, beyond the rel-
evant joint, may exert effects on
other regions of a component. This
may lead to changes in the materi-
al microstructure and to undesired
property degradations. Moreover,

reichend festen Verbindungen beste-
hen oft weitere Anspriiche, wie die
Herstellung hermetischer oder lang-
zeitstabiler Fligungen [1, 2].

Konventionelle Fiigeprozesse wie
Loten und SchweiBen erzeugen
meist einen hohen Warmeeintrag,
der iiber die relevante Fiigestelle hi-
naus auf andere Bereiche eines Bau-
teils einwirken kann. Dadurch kon-
nen Veranderungen der Werkstoff-
mikrostruktur und unerwiinschte
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Eigenschaftsdegradationen entste-
hen. Klebverbindungen kénnen zu-
dem alterungsanfallig sein und er-
fordern aufgrund teilweise notwen-
diger Vor- und Nachbehandlungen
langere Prozesszeiten, die mit hohe-
ren Kosten verbunden sind.

Das Fligen mit reaktiven Multi-
schichtsystemen (RMS) ist eine Mog-
lichkeit, die Grenzen der herkdmm-
lichen  Verbindungstechnologien
ganz oder teilweise zu (iberwinden.

JOINING PLASTICS 13 (2019) No. 2

1. Introduction

The constantly increasing use of
light materials and designs as well
as ever further miniaturisation are
leading to growing requirements
on the joining technologies. In
addition to light metals, porous
structures and composite mate-
rials, a great potential for weight
saving is seen, above all, in the
application of plastics. In this re-
spect, it is necessary to manufac-

adhesive-bonded joints may be
susceptible to ageing and, since
pretreatments and post-treat-
ments are necessary in part, re-
quire longer process times which
are associated with higher costs.

Joining with reactive multilay-
er systems (RMSs) is one possi-
bility to overcome all or some of
the limits of the conventional join-
ing technologies. In this respect,
RMSs serve as internal heat sourc-
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Die RMS dienen dabei als interne
Waérmequellen, die fir den Anwen-
dungsfall ,maBgeschneidert” wer-
den kdnnen, um schadigungsarme
Verbindungen in sehr kurzen Pro-
zesszeiten herzustellen.

2. Reaktive Multischichtsysteme
RMS bestehen aus zwei chemischen
— meist metallischen — Elementen,
die exotherm miteinander reagie-
ren kénnen. Diese Elemente sind la-
genweise abwechselnd in mehreren
hundert diinnen Schichten angeord-
net, wobei die Einzelschichtdicken
im Nanometerbereich liegen. Wird
in dieses System durch einen Ziind-
impuls eine Aktivierungsenergie
eingebracht, entsteht eine selbst-
fortschreitende exotherme Reakti-
on, infolge der das RMS innerhalb
von Sekundenbruchteilen (typisch
1/100 s) zu einer Mischphase der
beiden Elemente reagiert und sei-
ne Bindungsenthalpie gréBtenteils
in Form von Warme abgibt (Bild 1).
Ein MaBschneidern auf den Anwen-
dungsfall ist Giber die gezielte Anpas-
sung spezieller RMS-Eigenschaften
wie Reaktionstemperatur, Reakti-
onsgeschwindigkeit und freigesetz-
te Energie mdglich. Diese Einstel-
lungen werden (iber die Wahl des
Elementsystems (Tabelle 1) und des
Schichtdesigns realisiert, wobei bei
letzterem die Schichtanzahl, die Pe-
riodendicke und das Verhaltnis der
Elementgehalte einstellbar sind. So
werden beispielsweise fir das Ni-
ckel-Aluminium-System, ausgehend
von einer 50%:50%-Zusammenset-
zung (Teilchenzahlanteil), durch eine
Verschiebung zu einem aluminium-
reicheren System die Energiefrei-
setzung und die Reaktionstempera-
tur verringert. Ein Ni/Al-RMS mit ei-

Ausbreitung der Reaktionsfront
Prapagation of the reaction front

Zinedirnputs
Igniting puiie
\ AB-Mischphase
nach der Reaktion
AR miced phase

after the reaction

Multischichistaps!

wor der Reaktion
Muiltilayper stack
before the reaction

Reaktiondrone
Reaction zone

Bild 1: Aufbau
und Reakti-
onsschema ei-
nes reaktiven
Multischicht-
systems (RMS)

Fig. 1:
Structure

and reaction
diagram of a
reactive mul-
tilayer system
(RMS)

nem Teilchenanzahlverhéltnis Ni:Al
von 20%:80% besitzt nur etwa die
Hélfte der maximalen Energie und
der maximalen Reaktionstempera-
tur, die bei der 50%:50%-Zusam-
mensetzung erreicht werden. Durch
derartige Energieanpassungen kann
die gewlinschte Minimierung der
Werkstoffschadigungen beim Fi-
gen erreicht werden, was vor allem
beim Einsatz von thermoplastischen
Kunststoffen bedeutsam ist.

3. Fiigeprozesse mit RMS

3.1 Ablauf des Fiigeprozesses
RMS kénnen sowohl als freistehen-
de Folien als auch als Schichtsystem
direkt auf Bauteilen Gber Magnet-
ron-Sputter-Prozesse abgeschieden
werden [3, 4]. Bei der Verwendung
freistehender Folien wird das RMS
direkt in die Fligezone zwischen den
Bauteilen platziert und nach Auf-
bringen eines Fligedrucks geziindet.
Dies kann zum Beispiel {iber einen
elektrischen Funken, Wérme oder
einen Laserimpuls erfolgen. Nach
der Ziindung fihrt die Freisetzung
der Bindungsenthalpie einerseits
zum Anschmelzen der Fiigepart-
ner, andererseits wird die RMS-Folie
durch die erzeugte, flissige Kunst-
stoffphase in Kombination mit dem

Tabelle 2: Untersuchte thermoplastische Kunststoffe mit Verbindungsfestigkeiten
Table 2: Investigated thermoplastics with joint strengths

thermoplastischer Kunststoff Kurzzeichen
Thermoplastic Code
Polypropylen Polypropylene PP
Polycarbonat Polycarbonate PC
Polyamid 6 Polyamide 6 PAG
Polybutylenterephthalat PRT
Polybutylene terephthalate

Polyphenylensulfid PPS
Polyphenylene sulphide

Schmelztemperatur [°C]
Melting temperature [°C]

162
220

220

223

280

es which can be "tailored” for the
application in order to manufacture
low-damage joints in very short pro-
cess times.

2. Reactive multilayer systems

RMSs consist of two chemical (most-
ly metallic) elements which may re-
act with each other exothermically.
These elements are alternately ar-
ranged in several hundred thin lay-
ers. In this respect, the individual
layer thicknesses are in the nano-
metre range. If an activation ener-
gy is introduced into this system by
an igniting pulse, a self-progressing
exothermic reaction is generated.
As a consequence, the RMS reacts
within fractions of a second (typical-
ly 1/100 s), forms a mixed phase with
both elements and emits its enthalpy
of bonding largely in the form of
heat (Fig. 1). It can be tailored to the
application by adjusting special RMS
properties such as the reaction tem-
perature, the reaction speed and the
released energy in a targeted way.
These settings are realised by choos-
ing the element system (Table 1) and
the layer design. The number of lay-
ers, the period thickness and the ra-
tio of the element contents are ad-
justable in the latter case. For exam-

Zugscherfestigkeit [MPa]
Tensile shear strength [MPa]

14
26

25

20

32
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ple for the nickel/aluminium system
starting from a 50%:50% composi-
tion (particle number proportion),
the energy release and the reac-
tion temperature are decreased by a
shift to an aluminium-richer system.
An Ni/Al-RMS with an Ni:Al particle
number ratio of 20%:80% contains
just approximately half of the maxi-
mum energy and the maximum reac-
tion temperature which are achieved
with the 50%:50% composition. The
desired minimisation of the materi-
al damage during the joining can
be achieved by these energy adjust-
ments. This is significant, above all,
when thermoplastics are utilised.

3. Joining processes with RMSs
3.1 Sequence of the joining
process

Using magnetron sputtering pro-
cesses, RMSs can be deposited di-
rectly on components not only as
freestanding foils but also as a coat-
ing system [3, 4]. When freestand-
ing foils are used, the RMS is placed
directly in the joining zone between
the components and is ignited after
the application of a joining pressure.
This can be carried out, for example,
using an electric spark, heat or a la-
ser pulse. After the ignition, the re-
lease of the enthalpy of bonding not
only leads to the partial melting of
the joining members but the RMS
layer is also fragmented by the pro-
duced, liquid plastic phase in combi-
nation with the applied joining pres-
sure [5]. Some fragments of the lay-
er are dispelled from the joining re-
gion while others remain in the joint
(Fig. 2). For joints between ther-
moplastics, a material-locking joint
is generated between the joining
members after the resolidification
in those positions in which no RMS
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Bild 2: RMS-Fiigen von Kunststoffen (schema-
tisch): a) Anordnung der Kunststoff-Fiigepartner
und des RMS vor dem Ziinden, b) Vorgange
wahrend des Fiigevorgangs: umgewandelte,
fragmentierte und teilweise ausgetriebene
Mischphase (grau); angeschmolzener Kunststoff
an den Fiigeflachen (blau); Kraft F zur Aufbrin-
gung des Fiigedrucks, c) Zustand nach dem
Fiigen mit wiedererstarrter Schmelze

Fig. 2: RMS joining of plastics (schematic): a)
arrangement of the plastic joining member and
the RMS before the ignition, b) processes during
the joining process: transformed, fragmented
and partially dispelled mixed phase (grey);
partially melted plastic on the joining faces
(blue); force F for the application of the joining
pressure, ) condition after the joining with

i

Bild 3: RMS gefiigte Kunststoffverbin-
dung aus Polyamid 6

aufgebrachten Fligedruck fragmen-
tiert [5]. Einige Bruchstiicke der Fo-
lie werden aus dem Fiigebereich
ausgetrieben, andere verbleiben in
der Fiigestelle (Bild 2). Firr Verbin-
dungen thermoplastischer Kunst-
stoffe kommt es bei geeigneter
Wahl der RMS- und Fiigeparameter
an den Stellen, an denen sich nach
der Reaktion keine RMS-Reste befin-
den, nach Wiedererstarren zu einer
stoffschliissigen Verbindung der Fi-
gepartner. Blickt man auf die Geo-
metrie einer derartigen Fiigestelle,
scheinen feste Verbindungen vor al-
lem dann mdglich, wenn ein hoher
Anteil an RMS-Resten ausgetrieben
wird. Genauere Analysen zeigen,
dass dieses Bild verfeinert werden
muss, ebenso wie eine gesonder-
te Betrachtung der Anbindungsvor-
gange bei Hybridverbindungen er-
forderlich ist (Kapitel 3.3 und 3.4).
Fiir spezielle Anwendungen kann
sich das Verbleiben der intermetal-
lischen RMS-Reste in der Fligestelle
als nachteilig erweisen.
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Fig. 3: RMS-joined plastic (Polyamide 6)

3.2 Eigenschaften von Ver-
bindungen thermoplastischer
Kunststoffe

Die Entwicklung der RMS-Fligetech-
nologie fiir Kunststoffverbindungen
wurde im Fraunhofer IWS Dresden zu-
néchst fir die finf nicht faserverstérk-
ten thermoplastischen Kunststoffe PP,
PC, PAG, PBT und PPS durchgefiihrt
(Tabelle 2). Diese Auswahl umfasst
sowohl amorphe als auch teilkristal-
line Kunststoffe und deckt einen brei-
ten Bereich von Schmelztemperatu-
ren ab. Eine derartige Technologie-
entwicklung beinhaltet neben der
bereits erwahnten Auswahl und An-
passung des RMS-Typs Untersuchun-
gen zum Einfluss verschiedener Para-
meter, beispielsweise des Fligedrucks
und der Oberflachenrauigkeit, auf die
erreichbaren Festigkeiten. Dariiber hi-
naus wurde betrachtet, welchen Ein-
fluss das Bauteil- bzw. Probendesign
und die Fiigestellengeometrie auf die
Verbindungseigenschaften haben.
Zur Vergleichbarkeit mit anderen Fi-
geverfahren wurden die Zugscher-
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residues remain after the reaction, if
suitable RMS and joining parameters
are chosen. In view of the geometry
of such a joint, strong joints seem
to be possible, above all, whenever
a high proportion of RMS residues
is dispelled. More precise analyses
show not only that this picture must
be refined but also that the bonding
processes must be considered sep-
arately in the case of hybrid joints
(Chapters 3.3 and 3.4). For special
applications, it may prove to be dis-
advantageous if the intermetallic
RMS residues remain in the joint.

3.2 Properties of joints be-
tween thermoplastics

The RMS joining technology for
plastic joints was developed in the
Fraunhofer Institute for Material and
Beam Technology (IWS) in Dresden,
initially for the five following non-fi-
bre-reinforced thermoplastics: PP,
PC, PAG, PBT and PPS (Table 2). This
selection encompasses both amor-
phous and semi-crystalline plastics
and covers a wide range of melting
temperatures. Such a technological
development involves not only the
already mentioned selection and
adjustment of the RMS type but also
investigations into the influences of
various parameters (e.g. the joining
pressure and the surface roughness)
on the attainable strengths. Further-
more, it was considered which influ-
ences the component or specimen
design and the joint geometry have
on the joint properties.

For comparability with other join-
ing procedures, the tensile shear
tests were carried out according
to DIN EN 1465 in order to deter-

resolidified melt

mine the strengths of the plastic
RMS joints. The established maxi-
mum tensile shear strengths of the
RMS joints for the five thermoplas-
tics under consideration are com-
piled in Table 2. These constitute
values which were established for
overlapping specimens with joining
areas of 12 mm x 5 mm after the
optimisation of the following influ-
encing variables: RMS type, joining
pressure and surface roughness. For
RMS joints with the high-temper-
ature-resistant and high-strength
thermoplastic polyphenylene sul-
phide (PPS), the highest value can
be achieved with a tensile shear
strength of 32 MPa. For the polypro-
pylene (PP) with a low load-bearing
capacity, the RMS joint also shows
the lowest tensile shear strength at
14 MPa. For all the investigated plas-
tics, tensile shear strengths between
30% and 40% of the strengths of
the base materials are achieved for
RMS joints. With these values, RMS
joints between thermoplastics offer
such high strengths that they can be
utilised for a large number of appli-
cations (Fig. 3).

The strengths for RMS joints and
the established joining procedures
(adhesive bonding and laser beam
welding) for untreated surfaces of
joining members made of Polyam-
ide 6 are compared on Fig. 4. The
low strength of the adhesive-bond-
ed joint is conspicuous at first
glance. In this respect, consider-
ation must be given to the lack of
surface pretreatments which would
be necessary in the case of adhesive
bonding in order to achieve higher
strengths. One decisive advantage



versuche zur Bestimmung der Fes-
tigkeiten der Kunststoff-RMS-Ver-
bindungen nach DIN EN 1465
durchgefiihrt. In Tabelle 2 sind die
ermittelten maximalen Zugscherfes-
tigkeiten der RMS-Fiigungen fiir die
betrachteten fiinf thermoplastischen
Kunststoffe zusammengestellt. Es
handelt sich dabei um Werte, die
nach Optimierung der Einflussgro-
Ben RMS-Typ, Fiigedruck und Ober-
flachenrauigkeit fiir Uberlappproben
mit Fligeflachen von 12 mm x 5 mm
ermittelt wurden. Fir RMS-Verbin-
dungen mit dem hochtemperatur-
bestdndigen und hochfesten ther-
moplastischen Kunststoff Polyphe-
nylensulfid (PPS) kann mit einer
Zugscherfestigkeit von 32 MPa der
hochste Wert erzielt werden. Fiir
das gering belastbare Polypropylen
(PP) weist auch die RMS-Verbindung
mit 14 MPa die geringste Zugscher-
festigkeit auf. Fir alle untersuchten
Kunststoffe werden fiir RMS-Fiigun-
gen Zugscherfestigkeiten erzielt, die
zwischen 30 und 40% der Festig-
keiten der Grundwerkstoffe liegen.
Mit diesen Werten bieten RMS-Ver-
bindungen von thermoplastischen
Kunststoffen so hohe Festigkeiten,
dass sie fir eine Vielzahl von An-
wendungen einsetzbar sind (Bild 3).
In Bild 4 sind die Festigkeiten fiir
RMS-Verbindungen und die etab-
lierten Fiigeverfahren Kleben und
LaserstrahlschweiBen fiir unbehan-
delte Oberflichen von Fiigepart-
nern aus Polyamid 6 vergleichend
gegenlibergestellt. Auf den ersten
Blick fallt die geringe Festigkeit der
Klebverbindung auf, wobei hier das
Fehlen von Oberflachenvorbehand-
lungen in Betracht gezogen werden
muss, die beim Kleben zum Errei-
chen hoherer Festigkeiten erforder-
lich wéren. Hier offenbart sich ein
entscheidender Vorteil der RMS-Fii-
getechnologie, bei der beim Einsatz
fiir thermoplastische Kunststoffe auf
Vorbehandlungen verzichtet werden
kann. Unter diesen Bedingungen
werden fiir RMS-Verbindungen we-
sentlich héhere Festigkeiten als beim
Kleben und ahnlich hohe Festigkei-
ten wie beim Laserstrahlschweilen,
fiir das ebenfalls keine Vorbehand-
lung erforderlich ist, erzielt [6].

Im Vergleich zu anderen Werkstof-
fen fiihren Alterungsmechanismen
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bei Kunststoffen und Kunststoffver-
bindungen zu besonders stark aus-
gepragten Effekten. Um RMS-Ver-
bindungen in industriellen Anwen-
dungen einsetzen zu kdnnen, ist es
erforderlich, das Alterungsverhal-
ten von mit dieser Technologie her-
gestellten Kunststoff-Fiigestellen zu
kennen. Zu diesem Zweck wurde
die Langzeitfestigkeit, die meist die
wichtigste KenngroBe zur Charak-
terisierung von Eigenschaftsdegra-
dationen ist, fir die in der Tabelle 2
aufgefiihrten Kunststoffe nach Tem-
peraturwechseltests (TW), Feuch-
te-Warme-Auslagerungen (FW) und
Salzspriihtests (SST) ermittelt. Bei
diesen Tests handelt es sich um zeit-
geraffte Versuche, die unter Bedin-
gungen durchgefiihrt werden, die im
Vergleich zu den (blichen Umwelt-
belastungen verscharft sind.

In Bild 5 ist fiir RMS-Verbindungen
von PA6, PC und PPS die relative
Anderung der Festigkeit gezeigt, die
bei den genannten Tests zur Lang-
zeitstabilitat zu verzeichnen ist. Ver-
gleichend ist der Festigkeitsverlust
der  Kunststoff-Grundwerkstoffe
dargestellt. Fiir die hier betrachte-
ten Kunststoffe lassen sich die Alte-
rungseffekte in drei Klassen eintei-
len. In einer ersten Klasse, in Bild
5 mit dem Vertreter PA6, wird eine
erhebliche Abnahme der Festigkeit
beobachtet, vor allem bei den Tests
in feuchter Umgebung (FW und
SST). Dieser Festigkeitsverlust der
RMS-Verbindung wird wesentlich
durch die ausgepragte thermooxi-
dative Alterung von PA6 bedingt.
Es handelt sich damit um eine durch
die Alterung des Grundwerkstoffs
bedingte Eigenschaftsdegradation.
Ahnlich verhélt sich auch PBT, bei
dem Anderungen der Polymerstruk-
tur durch Hydrolyse stattfinden. Bei
einer zweiten Klasse von Kunststof-
fen (PC in Bild 5, &hnlich auch PP)
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Bild 4: Vergleich der erreichten Festig-
keiten von Fiigeverbindungen ohne
Oberflachenvorbehandlung an der
Fiigestelle am Beispiel von PA6

of the RMS joining technology (i.e.
that no pretreatments are required
when thermoplastics are utilised) is
revealed here. In these conditions,
substantially higher strengths than
in the case of adhesive bonding are
achieved for RMS joints and similarly
high strengths as in the case of laser
beam welding for which no pretreat-
ment is required either [6].

In comparison with other mate-
rials, ageing mechanisms lead to
particularly distinct effects in the
case of plastics and plastic joints.
In order to be able to utilise RMS
joints in industrial applications, it
is necessary to be familiar with the
ageing behaviour of plastic joints
generated with this technology.
For this purpose, the long-term
strengths which, in most cases,
are the most important parameter
for the characterisation of proper-
ty degradations are established for
the plastics listed in Table 2 after

Fig. 4: Comparison of the achieved
strengths of joints without any surface
pretreatment at the joint using the
example of PA6

thermocyclic tests (TTs), moisture/
heat ageing processes (MHAPs)
and salt spray tests (SSTs). These
tests constitute accelerated tests
carried out in conditions which are
more stringent than the customary
environmental impacts.

For RMS joints between PA6, PC
and PPS, the relative changes in
the strengths which can be record-
ed during the specified tests relat-
ing to the long-term stabilities are
shown on Fig. 5. The strength loss-
es of the plastic based materials
are portrayed as a comparison. For
the plastics considered here, the
ageing effects can be divided into
three classes. In a first class (on
Fig. 5, represented by PA6), a sub-
stantial decrease in the strength is
observed, above all during the tests
in a moist environment (MHAPs
and SSTs). This strength loss of the
RMS joint is essentially caused by
the pronounced thermooxidative

Tabelle 1: Eigenschaften verschiedener reaktiver Multischichtsysteme; Bindungsenthalpien und Reaktionstemperaturen jeweils fiir
50%:50%-Zusammensetzungen (Teilchenzahlanteil)
Table 1: Properties of various reactive multilayer systems; enthalpies of bonding and reaction temperatures, in each case for
50%:50% compositions (particle number proportion)

RMS-Elementsystem
RMS element system

Ti/Al -36
Ni/Al =59
Zr/Si 72

freiwerdende Bindungsenthalpie (kJ/mol)
Released enthalpy of bonding (kJ/mol)

adiabatische Reaktionstemperatur (°C)
Adiabatic reaction temperature (°C)

1227
1639

2250
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Bild 5: Relative Anderung der
Festigkeit von RMS-Verbin-
dungen von PA6, PC und PPS;
jeweils im Vergleich zum
Grundwerkstoff (GW). Ergeb-
nisse fiir Salzspriihtest SST
(1000 h nach VDA 621-415);
Temperaturwechseltests TW
(—40°C bis 125°C; 330 Zyklen
fiir 1000 h) und Feuchte-War-
me-Auslagerungen FW (85°C
bei 85% Luftfeuchtigkeit fiir
1500 h)

Fig. 5: Relative changes in
the strengths of RMS joints
between PA6, PC and PPS;
in each case, in comparison
with the base material (BM).
Results for salt spray tests
SSTs (1,000 h according to
VDA 621-415); thermocyclic
tests TTs (-40°C to 125°C;
330 cycles for 1,000 h) and
moisture/heat ageing pro-
cesses MHAPs (85°C at 85%
air humidity for 1,500 h)
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entsteht bei den Tests zur Langzeit-
stabilitat der RMS-Verbindungen ein
Festigkeitsverlust von 20 bis 30%.
Dieser ist offensichtlich nicht durch
eine Alterung des Kunststoffs be-
dingt, sondern es handelt sich um ei-
nen Fiigestelleneffekt. Die dritte und
hinsichtlich der Langzeitstabilitat fiir
industrielle Anwendungen am besten
geeignete Klasse (PPS in Bild 5) zeich-
net sich dadurch aus, dass die hohe
Bestandigkeit des Grundwerkstoffs
bei Temperaturwechseltests und bei
Feuchte-Warme-Auslagerungen
auch fiir RMS-Verbindungen erhalten
bleibt. Bei dem hier untersuchten PPS
kommt es allerdings im Salzspriihtest
zu einem Festigkeitsverlust.

3.3 Herausforderung Hybridver-
bindungen

Fir Hybridverbindungen — Fiigestel-
len, die aus Werkstoffen verschie-
dener Klassen bestehen — ist der
bei Kunststoffen wirksame einfache
Anbindungsmechanismus auf Basis
des gezielten Anschmelzens der Fi-
gepartner nicht wirksam. Die Ener-
giefreisetzung der RMS und die War-
meiibertragung zu dem zu fiigenden
hoherschmelzenden Werkstoff sind
fir eine Anschmelzung, beispiels-
weise von Metallen, meist zu gering.
Fir einen Einsatz der RMS-Techno-
logie miissen deshalb andere Anbin-
dungsprozesse genutzt werden.

Bei Fligungen von thermoplasti-
schen Kunststoffen mit Metallen
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wurden zunachst zwei Lésungsan-
satze verfolgt. Zum einen wurde
ein Haftvermittler auf thermoplas-
tischer Basis auf die Fligestelle der
Metallseite aufgetragen, was beim
RMS-Flgen wieder zu einer Kunst-
stoff-Kunststoff-Verbindung  fihrt.
Zum anderen wurden Strukturierun-
gen der Metallseite mit dem Ziel ge-
testet, mechanische Verklammerun-
gen mit dem nach dem RMS-Prozess
erstarrten Kunststoff zu erreichen.
Beim Einsatz eines Haftvermittlers
auf glatten Metalloberflachen wur-
den fiir Verbindungen von PA6 mit
Stahl (1.4301), Kupfer (DHP) und
Aluminium (AIMgSi1) Zugscherfes-
tigkeiten von bis zu 12 MPa erreicht.
Die Festigkeit hangt bei geeigneter
Wahl des Haftvermittlers im We-
sentlichen weder vom verwendeten
thermoplastischen Kunststoff noch
vom gewahlten Metall ab. Wichtigs-
te Voraussetzung fiir das Erreichen
der genannten Festigkeit ist eine
sehr gute Anbindung des Haftver-
mittlers an der Metalloberflache.
Von groBerem Interesse, sowohl
von Seiten potenzieller Anwender
als auch aus Sicht des grundsatzli-
chen Prozessverstandnisses fiir das
RMS-Fiigen, sind Verbindungen, die
ohne Haftvermittler hergestellt wer-
den. Hier wurde der auch fiir andere
Flgeverfahren genutzte Ansatz ge-
testet, mittels Laserstrahlstrukturie-
rung Graben in Metalloberflachen
einzubringen, so dass Hinterschnit-
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ageing of PA6. This is constitutes
a property degradation caused by
the ageing of the base material. PBT
with which changes in the polymer
structure are induced by hydroly-
sis exhibits similar behaviour. In the
case of a second class of plastics
(PC on Fig. 5, similar to PP as well),
a strength loss of 20 - 30% arises
during the tests relating to the long-
term stabilities of the RMS joints.
This is obviously not caused by the
ageing of the plastic but is due to
a joint effect. The third class which
is most suitable with regard to the
long-term stabilities for industrial
applications (PPS on Fig. 5) is char-
acterised by the fact that the high
resistance of the base material dur-
ing thermocyclic tests and moisture/
heat ageing processes is maintained
for RMS joints too. However, in the
case of the PPS investigated here, a
strength loss occurs in the salt spray
test.

3.3 Challenge of hybrid joints

For hybrid joints (consisting of materi-
als from different classes), the simple
bonding mechanism effective in the
case of plastics is not effective on the
basis of the targeted partial melting of
the joining members. The energy re-
lease of the RMSs and the heat trans-
mission to the higher-melting material
to be joined are mostly too low for the
partial melting, for example, of met-
als. For the utilisation of the RMS tech-

nology, itis therefore necessary to use
other bonding processes.
In the case of joints between thermo-
plastics and metals, two solution ap-
proaches were pursued first of all. On
the one hand, a primer on a thermo-
plastic basis was applied to the joint
on the metal side. In the case of the
RMS joining, this once again leads
to a plastic/plastic joint. On the oth-
er hand, structuring processes on the
metal side were tested with the objec-
tive of achieving mechanical interlock-
ing phenomena with the plastic solid-
ified after the RMS process.
When a primer was utilised on smooth
metal surfaces, tensile shear strengths
of up to 12 MPa were achieved for
joints between PA6 and steel (1.4301),
copper (DHP) and aluminium (AlMg-
Si1). When a suitable primer is chosen,
the strength essentially depends nei-
ther on the utilised thermoplastic nor
on the chosen metal. The most im-
portant prerequisite for achieving the
specified strength is very good bond-
ing of the primer to the metal surface.
Joints which are manufactured with-
out any primers are of greater inter-
est, not only to potential users but
also from the viewpoint of the fun-
damental understanding of the RMS
joining process. The approach also
used for other joining procedures
that is, incorporating excavations
into metal surfaces by means of laser
beam structuring and thus resulting
in undercuts into which the plastic
melt is pressed and to which it bonds
after the solidification was tested
here. For the joints manufactured
in the tests carried out until now, it
was possible to achieve tensile shear
strengths of merely max. 4 MPa. In
most cases, this is not sufficient for
applications. The main problem is
that only little plastic melt flows into
the recesses of the metal surface. In
turn, this may mainly be attributed
to the fact that too many RMS resi-
dues remain in the joining zone and
thus hinder the melt flow. For the
success of the RMS application of
plastic/metal joints with this solu-
tion approach, there is a need for
further research in order to obtain a
more comprehensive understanding
of the effective mechanisms and, on
this basis, to produce strong joints
with long-term stabilities.
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te entstehen, in die die Kunststoff-
schmelze eingepresst wird und nach
dem Erstarren anbindet. Fiir die in
den bisher durchgefiihrten Versu-
chen hergestellten Verbindungen
konnten lediglich Zugscherfestigkei-
ten von maximal 4 MPa erreicht wer-
den, was fiir Anwendungen meist
nicht ausreichend ist. Das Hauptpro-
blem besteht darin, dass nur wenig
Kunststoffschmelze in die Vertiefun-
gen der Metalloberflache einflieBt.
Dies wiederum ist hauptsachlich da-
rauf zuriickzufiihren, dass zu viele
RMS-Reste in der Fiigezone verblei-
ben, wodurch der Schmelzfluss be-
hindert wird. Fiir eine Beherrschung
des RMS-Fiigens von Kunststoff-Me-
tall-Verbindungen mit diesem Lo-
sungsansatz besteht weiterer For-
schungsbedarf, um zu einem um-
fassenderen Verstandnis der Wirk-
mechanismen zu gelangen und auf
dieser Basis feste und langzeitstabile
Verbindungen zu erzeugen.

3.4 Anbindemechanismen

Die Frage nach den Anbindungs-
mechanismen, die fiir die Festigkeit
der Fligeverbindung verantwortlich
sind, ist einerseits fiir ein grundle-
gendes Verstandnis des RMS-Fiige-
prozesses zu stellen. Andererseits
wiirde es eine Beantwortung dieser
Frage gestatten, gewiinschte Effek-
te, zum Beispiel Festigkeitssteige-
rungen, durch gezielte Parameteran-
derungen zu erreichen.

Wesentliche Hinweise zu den festig-
keitsbestimmenden Mechanismen
konnen aus mikroskopischen Unter-
suchungen der RMS-Kunststoffver-
bindungen gewonnen werden. Im
Ergebnis der Charakterisierung von
Fligestellen aller finf untersuchten
thermoplastischen Kunststoffe lasst
sich auf die Wirkung von zwei An-
bindungsmechanismen  schlieBen.
Zum einen wirkt das bereits be-
schriebene Verschmelzen der Flige-
partner an Stellen, an denen sich
nach der Reaktion keine RMS-Reste
mehr an der Fiigestelle befinden und
an denen die lokal erreichte Tempe-
ratur und der Fiigedruck in einem
solchen Bereich waren, dass ein An-
schmelzen und Wiedererstarren der
Flgeflachen erfolgt. In Bild 6a ist
eine Stelle abgebildet, an der dies
fiir Giber die Halfte des dargestell-

ten Bereichs erfolgt ist. Zum zwei-
ten wird ein Teil der Festigkeit der
Fligeverbindung (iber mechanische
Verklammerungen an der Grenzfla-
che zwischen den RMS-Resten und
den an geschmolzenen Oberflachen
der Fligepartner erzielt. In Bild 6b ist
zu erkennen, dass die Oberflachen
der RMS-Reste Risse aufweisen, in
denen unter dem Fiigedruck Kunst-
stoffschmelze eingedrungen ist. Be-
sonders bei Scherbelastungen tragt
die dariiber erreichte mechanische
Verklammerung wesentlich zur Fes-
tigkeit der Verbindung bei. Fiir ei-
nen groBen Beitrag dieses Prozes-
ses zur Gesamtfestigkeit miissen
der RMS-Typ und der Fligedruck so
gewahlt werden, dass ein weitver-
zweigtes AufreiBen der Oberflachen
der RMS-Reste eintritt. Dass diese
beiden  Anbindungsmechanismen
tatséchlich wirksam sind, lasst sich
durch eine quantitative Analyse der
Abhéngigkeit der Zugscherfestig-
keit vom Anteil der ausgetriebenen
RMS-Reste nachweisen (Bild 7). Ord-
net man in erster Naherung den bei-
den genannten Anbindungsmecha-
nismen mittlere lokale Festigkeiten
zu, so lasst sich die Festigkeit der ge-
samten Verbindung R mit dem Fla-
chenanteil der in der Fligestelle ver-
bliebenen RMS-Reste f, ausdriicken
als mit: ,R* — mittlere lokale Festig-
keit erstarrter Kunststoffschmelze
und R, — mittlere lokale Festigkeit
der Anbindung an der Grenzflache”.
In Bild 7 ist dieser Zusammenhang
durch die beiden mittleren Geraden

durch die Messpunkte dargestellt,
wobei sichtbar wird, dass die Gera-
denparameter und damit die mittle-
ren lokalen Festigkeiten R* und R

3.4 Bonding mechanisms

On the one hand, the question about
the bonding mechanisms which are
responsible for the strength of the
joint must be asked for a fundamen-
tal understanding of the RMS join-
ing process. On the other hand, an
answer to this question would make
it possible to achieve desired effects
(e.g. increases in strength) due to
targeted parameter changes.

Essential indications about the
strength-determining mechanisms
can be obtained from microscop-
ic investigations of the RMS plastic
joints. As a result of the character-
isation of joints between all five in-
vestigated thermoplastics, conclu-
sions can be made about the effects
of two bonding mechanisms. First-
ly, the already described fusion of
the joining members takes effect in
positions where there are no longer
any RMS residues at the joint after
the reaction and the locally achieved
temperature and the joining pres-
sure were in such a range that the
joining faces melt partially and reso-
lidify. A position where this has hap-
pened for over half of the portrayed
region is illustrated on Fig. 6a. Sec-
ondly, a proportion of the strength
of the joint is achieved by mechan-
ical interlocking phenomena at the
interface between the RMS residues
and the partially melted surfaces of
the joining members. On Fig. 6b, it
can be recognised that the surfaces
of the RMS residues exhibit cracks
into which plastic melt has penetrat-
ed under the joining pressure. Above
allin the case of shear loads, the me-
chanical interlocking achieved in this
way makes an essential contribution
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to the strength of the joint. For a
great contribution of this process to
the total strength, the RMS type and
the joining pressure must be chosen
in such a way that the surfaces of
the RMS residues begin to tear open
in wide branches. The fact that both
these bonding mechanisms are ac-
tually effective can be proven by a
quantitative analysis of the depend-
ence of the tensile shear strength
on the proportion of the dispelled
RMS residues (Fig. 7). If mean local
strengths are assigned to both the
specified bonding mechanisms in an
initial approximation, the strength of
the overall joint R can be expressed
with the area proportion of the RMS
residues remaining in the joint f, as
with: “R* - mean local strength of
solidified plastic meltand R . - mean
local strength of the bond at the in-
terface”. In Fig. 7, this connection
is shown by both the mean straight
lines through the measured points.
This illustrates that the straight-line
parameters and thus the mean local
strengths R* and R, depend on the
utilised RMS type. For the Ni/Al RMS
with a composition of 20%:80%,
the local strength R* of the solidi-
fied plastic melt is 29 MPa and the
strength existing at the interface
R, is 5 MPa. The following values
were established for joints with the
higher-energy 30%:70% RMS type:
R* =14 MPa and R, = 8 MPa.

4. Concluding remarks

In this article, it was demonstrated
that strong thermoplastic joints with
long-term stabilities can be generat-
ed using an RMS as an internal heat
source directly incorporated into the

Bild 6: Schnitt durch eine RMS-Verbindung
von PA6; materialografisch praparierter
Schliff, lichtmikroskopische Aufnahmen:
RMS-Reaktionsprodukte (hell) im Fiigebe-
reich der Kunststoffverbindung: a) Ubersicht
mit breiten Bereichen des verschmolzenen
Kunststoffs, b) Detail mit Bereichen der An-
bindung von RMS-Resten an den Kunststoff
und Markierung der lokalen Festigkeiten R*
und R Details im Text

Fig. 6: Section through an RMS joint between
PA6; materialographically prepared section,
optical micrographs: RMS reaction products
(light) in the joining region of the plastic
joint: a) overview with wide regions of the
molten plastic, b) detail with regions of the
bonding of RMS residues to the plastic and
marking of the local strengths R* and R ;
details in the text
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vom eingesetzten RMS-Typ abhan-
gen. Fir Ni/Al-RMS mit einer Zusam-
mensetzung von 20%:80% betragt
die lokale Festigkeit R* der erstarr-
ten Kunststoffschmelze 29 MPa und
die an der Grenzflache vorhandene
Festigkeit R, 5 MPa. Fiir Verbindun-
gen mit dem hdherenergetischen
30%:70% RMS-Typ wurden R*= 14
MPa und R, = 8 MPa ermittelt.

4. Schlussbemerkung

In diesem Beitrag wurde gezeigt,
dass durch die Nutzung von RMS
als direkt in die Fiigestelle einge-
brachte interne Wéarmequelle fes-
te und langzeitstabile Verbindun-
gen thermoplastischer Kunststoffe
hergestellt werden kénnen. Gegen-
Uber etablierten Verfahren wie Kle-
ben und SchweiBen werden Pro-
zessschritte eingespart sowie un-
erwiinschte Eigenschaftsénderun-
gen der Fligepartner vermieden und
dennoch hohere oder zumindest ver-
gleichbar hohe Festigkeiten erzielt.
Die Ausnutzung dieser Vorteile der
RMS-Technologie ist allerdings beim
jetzigen Stand der Entwicklung mit
héheren Kosten im Vergleich zu den
konventionellen Verfahren verbun-
den.

Neben der beschriebenen Anpas-
sung der RMS-Verbindungstechno-
logie fiir das Kunststofffiigen, ist die
Anwendbarkeit des Verfahrens fir
Verbindungen von Keramiken, Me-
tallen, Glas und Silizium am Fraun-
hofer IWS Dresden bereits demons-
triert worden. Von besonderem Inte-
resse fiir industrielle Anwendungen
ist die Herstellung von Verbindungen
zwischen Metallen und Kunststof-
fen. Mit der RMS-Technologie sind
beim gegenwartigen Entwicklungs-
stand feste Metall-Kunststoff-Flige-
stellen herstellbar, wenn auf die Me-
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Bild 7: Zusammenhang zwi-
schen der Zugscherfestigkeit
und dem Anteil ausgetriebener
RMS-Reste fiir Versuchsreihen
mit PA6-Verbindungen. Bei Vari-
ation des Energiegehalts der Ni/
AI-RMS ergeben sich Kurven mit
unterschiedlichem Anstieg.

Fig. 7: Connection between the
tensile shear strength and the
proportion of dispelled RMS
residues for series of tests with
PAG joints. When the energy
contents of the Ni/Al RMSs are
varied, this results in curves
with different upward slopes.

talloberflache ein thermoplastischer
Haftvermittler aufgebracht wird.
Aktuelle Arbeiten zielen darauf ab,
ohne diese Vorbehandlung auszu-
kommen.
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joint. Compared with established pro-
cedures such as adhesive bonding and
welding, process steps are saved, un-
desired changes in the properties of
the joining members are avoided and
higher or at least comparably high
strengths are nevertheless achieved.
However, with the current status of
the development, the exploitation of
these advantages of the RMS technol-
ogy is associated with higher costs in
comparison with the conventional pro-
cedures.

In addition to the described adjust-
ment of the RMS joining technology
for plastic joining, the applicability of
the procedure to joints between ce-
ramics, metals, glass and silicon has
already been demonstrated at Fraun-
hofer IWS in Dresden. The manufac-
ture of joints between metals and
plastics is of particular interest for in-
dustrial applications. With the RMS
technology, strong metal/plastic joints
can be generated with the present de-
velopment status if a thermoplastic
primer is applied to the metal surface.
Current work is aiming to do without
this pretreatment.
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