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L 緒言

　 近年 の 工 学、工 業 の 著 しい 発 展 に 伴 い 、材 料 に 対 す る要 求も

次々 と多様、複雑化して きて い る。この ような多種多様な要求 には、
セ ラミッ クス の 特性 に加 え、他 の 材 料 の 特 性 も付 与す る必 要 性 が

あり、異種材料との 接合や複合化が検討されて きて い る。
　特に、セ ラミッ クス と金 属 の 接 合 にお い て は、熱 膨張 差 に 起因

する熱応力の 発生は 大きな問題となる。そこ で、本研 究室 で は、

本研 究 室で 開発した拡 散接合 法 （Al−Sn 法）を用い 、Al−Sn合金を

イン サ
ー

ト合金 とし、セ ラ ミッ クス と金 属 の 接 合 に 関す る研 究 を積

極 的 に行 い 、良好 な結 果 を得 てきた。しか し、接合試料問 に Al

が残っ て しまう事 で 耐 熱 性 が低 くなる事 が確 認 で きた。

　そこ で今回 の研 究で は、セ ラミソクス として ZrO2を、金 属として

Ag を選 び接 合 実 験 を行 っ た。　Ag は耐 酸 化性 に優 れ て お りAl に

比 べ 耐熱性 の 上 で も優れ て いるため、イン サート合 金 として の 耐

熱性 の 向上 が 期待 され る。また、Al−Sn法 にならい Sn の 代わりに

Blを Ag に 添加 す る事 で 、　Biが Snと同様 に接合 の 際 の 熱応 力の

緩 和等の 役 割を果 たし 良好な接合に 寄与 す るの か どうかを検 討

する事 を 目的 とする。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　密
2・実験概要 　　　　　　　　　　　　　　　　　　　乙
2・1 接合試料 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 葛
　  Pure　Ag 、　Ag −Xmass％Bi（X ：O・5，1・O，2・0＞ 　 　 　 釜
　　　寸 法（20mmx10mm × 5mm ）　　　　　　　　　　　　　　　哲
　　　接 合 面 9 μ m ダイヤモ ン ド研 磨　　　　　　　　　　　霆
　  ZrO2（京 セラ製 ：Z201−N ラッ プ仕 上 げ）： 　 　 　

en

　　　寸法（20mm × 10mmx6mm ）

＊ 試料 組 成 mass ％に統
一

し、　mass ％は省略する。
2．2 実 験方 法

　試料の 下側を ZrO2、上側を Pure　Ag 及 び Ag−B1合 金 として接

合 装 置 に 設 置 し、温 度 1073K 、時 間 3．6，7．2，14．4ks、圧 力

2，4MPa で 接合 を行 い 、後 フ ァ イン カッ タ
ー

で 2 分割 し、一方をせ

ん 断試 験用 に、もう
一方 を EPMA に よる組 織観 察 及 び破 断 面観

察用 に使 用す る。また、最もせん 断強度が得られ た条件に お い て、
高温 せ ん 断試 験 を行 う。

3，実験結果お よび 考 察

3．1 せ ん 断試験結果（室 温 ）

まず、重力偏析に つ い て 述 べ る。 重力 偏 析 が 起 きると Biが 合 金

内に均 等 に 点在 しなくな っ て しまう。そ こで EPMA に よりX 線像で

Biを観 察 したが Biが大 変微 量 で あるため 確認 する事が非常に 困

難で あっ た。そ こで ダイヤ モ ン ド粉末研 磨 剤 で 3 μ m まで 研 磨した

試料 の 表 面を光 学顕微鏡（OLYMPUS 製 TE −H ）を用 い て、観 察

したところ Bl が Ag 中に ほぼ 均
一

に 点 在 して い た e これ より、試 料

の 重力偏析は 起きて い ない 。

一
Fig．1 にせ ん 断 試 験結 果 を示 す。

Fig．1の Pure　Ag／ZrO2 の 結果で は全 体的 に 強度が得られ て お り、
長 時 間、高圧 力 に お い て 高 い 接 合度 が 得 られ るとい う傾 向 が 出

て いる。 また、接合条件 1073K−4MPa 一
正4．4ksにお い て 50MPa と

い う高い 値 が得 られ た。こ の 要 因 として、接合圧 力を高 くする事 で 、
接合 面積 が増す 事 と、接合 時間を長 くす る事 で 拡 散 が促 進 され

た とい う事が 挙 げ られ る。

−
Fig．1より、　Biの 添加量が O．5％，1．0％にお い て は Pure　Ag と同様

に長 時 間、高圧 力 にお い て 高い 強度が 得られ 、また 接合条件

Ag−1．OBi／ZrO21073K −4MPa −14．4Ks で は 65MPa の 接合強度

が 得 られた。しか し、Biの 添加 量 が 2．0％で は 強度と呼 べ るような 値

は ほとん ど得られ てい ない
。 この 事 から、接 合 界面 に B［が多 く存

在 す る事は 接合強度を低下 させ る要 因 で ある事 が分 か る。

、t，∫亀，・　 高げ

垂翫1
観
勇L・

7
む曽

嘱
健

〔σ自
」

Σ）
二一
凶

⊆
 」一の
」
口Φ

£

ひつ

璽葦

　

　

る

　櫪 （ks） 144

FLwe　A9／za

　 　 　 　 ・’1”、’thq ’，一・

 

（M隔 ）

A9−lOBI／21〈）2

4

誰 瓣1警 憶

（
£
Σ
V

‘

秘
⊆

 

綜
」

雷』°っ

Fig．l　 The 　result 　of 　tensile　shear 　fbacture　test
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3 ．2 高 温せ ん 断 試 験

　3．1の 結 果 の 中 で 高 い 強 度 の 得 られた条 件

Pure　Ag／ZrOz　 lO73K−4MPa −14，4ks及 び 、
Ag−1．OBi／ZrOz　 lO73K−4MPa −14．4ks にお い て 高温 雰囲気で の

せ ん断 試験 を行 っ た。実 験 温度 は 100K ごとに せん 断試 験 を行 い

結果を Fig．2 に 示す。ここで 、横軸は 試験温 度、縦軸は せ ん 断強

度 で ある。
　この 図か ら見 られ るように温度 の 上 昇 に伴 い Pure　Ag 継 手 は、
なだらか に 強 度が 低 下 す るの に 対 し Ag −LOBi 合金 継 手 に お い

て はグラフの 勾配 が 急で あり、約 400K で Pure　Ag 継手 の 接合強

度 を下まわ っ て しまう。こ れ は Biの 融 点 に 関係 が あ ると考え られ る。
Biの 融 点は Ag に比 べ 低 く、お よそ 544K であり、この 付 近 になる

と接合界面 に 濃縮した Biが 軟 化 し接 合 強度 を低 下 させ る事 が考

えられ る。す なわ ち、高温 雰 囲気に お い て Bi添加は 実用的で あ

るとは言 えな い 。
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Fig．2　Relation　between　share 　strength 　and 　testing

　　 temperture 　of 　copple 　of 　ZrO2　and 　Ag −Bi　alloy

3．3EPMA に よる組織観察及び 元素分析

接合界 面 の 組織観察及 び 元素分析をEPMAUEOL 　JXA−8600）
を用い て 行い 、接合条件 Ag−0．5Bi／ZrOz　 1073K−4MPa −14．4ks
の 接 合 界 面近傍 の SEM 像 （× 500）及 び X 線像 を PhotG．1 に 示 す。
まず、Biの X 線像で は 接合界面に Biが押 し出され て い ることが

確 認 で きな い が、これ は Biの 添加 量 が 0，5％と極 め て微 量で あっ

たためである。さらに、3，1で述 べ たような Bi の 添加量 が 増すと

せ ん 断 強 度が低 下 す る とい う事 か ら、Bi は 接 合 界 面 に 存 在 し接

合に関係 して い ると考え られる。また 、Photo．1の SEM 像か ら接合

界 面 に反 応 生 成 物 は 確 認 されな か っ た。次 に、金 属 とセ ラ ミソク

ス の 接合に お い て 熱 応 力 が原因で セラミッ クス 側 に亀裂 を生 じる

が 今回 の 実験で は 確認 され なか っ た。これ は Ag が比 較 的軟 材

で あり、塑 性 変 形 す る事 により接 合部 にお ける熱応力の 緩和 効

果が働 いたもの と考 えられる。
3，4EPMA による破断面 の 観察

　まず、　Photo．2に Ag−1．OBi／ZrO21073K −4MPa −3．6ks の Ag 側

破断 面 及 び、Photo ．3 に Ag −2．OByZro21073K 　
−4MPa −7．2Ks の

Ag 側破断面 の SEM 像（x500 ）及び X 線像を示 す。　PhotQ ．2 で は

Ag に ZrO2 と Bi の 付 着 が 確認 出来 る。こ の 事は 、ほ ぼ 初期接合

界面で 破断したことを示 して い る。 Photo．3 では Photo．2と同様 に

Ag 側 に ZrO2と Bi の 付 着が 見 られ る。また 、　SEM 像 を見 ると Ag

が せ ん断 変形 し、破 断 した事が わか る。この 二 枚 の 写真か ら、Bi
が 接合界面 に 存在 す る事 が確 認 出来 る。

Photo．1　Ag−0．5Bi／ZrO21073K −4MPa −14．4ks
SEM 　image　and 　 characteristic 　X−ray 　images　of 　a　cross 　section

Photo ．2　Ag −1．OBi ／ZrO21073K −4MPa −3．6ks
SEM 　 image　 and 　 characteristic 　 X−ray 　 images　 of 　the　 ftacture
surface （Ag　side ）

Photo．3　Ag−2．OBi／ZrO21073K −4MPa −7．2ks．
SEM 　 image　 and 　 charac しeristic　 X−ray 　 images　 of　the 庁acture

surface （Ag 　side ）

4．結 言

Pure　Ag 及 び Ag−Bi 合 金 とZrO2の 接 合 に お い て 、以 下の 事 が

分か っ た。
（1）Ag に添加され た Biは添加量を増やすと接合強度を低 下させ

　 　 ることが 分か っ た。
（2）Bi の 添加 量が Lo％までな らば大 気 中に お ける Ag −Bi 合金 と

　　ZrO2 の 実用 的 な拡散 接 合が 可 能 で あ るこ とが 分 か っ た。
（3）高温 度 域で は接 合 界 面の Biが 溶 け出 し接 合 を妨 げるため、
　　Ag−Bi合金 継 手 の 使 用 は あまり期待 出来 ない 。
　　しか し、本研 究室で得られ た AI−Sn 合金継 手の 結果に 比 べ 、
　 　約 200K の 耐 熱性 の 向上 が 得 られ た。
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