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1 ．　 縮 　 言

　 電 圧 印 加 接 合 法 は、　電 圧 印 加 に よ る イ オ ン 電 導 性 固 体 中 の イ オ ン 移 動 を 利 用 し て、

セ ラ ミ ッ ク ス と 金 属 と を 直 接 接 合 す る 方 法 で あ り、　Na ◇
イ オ ン 電 導 体 で あ る ガ ラ ス、

β
一 ア ル ミ ナ と 金 属 と の 接 合 に 利 用 さ れ て い る 。 本 報 告 で は、　 こ の 方 法 を 02 疊

イ オ

ン 電 聹 体 で あ る 部 分 安 定 化 ジ ル コ ニ ア （ PSZ ） と 各 種 金 属 と の 接 合 に 適 用 し、 電

圧 印 加 に よ る PSZ 自 身 の 変 化、　PSZ と 金 属 の 接 合 界 面 で の 現 象 な ど に つ て 検 討

し た 結 果 に つ い て 述 べ る。

2 。　 実 験 方 法 お よ び 供 試 材

　 セ ラ ミ ッ ク ス は、　安 定 化 材 と し て イ ッ ト リ ア を 含 む PSZ （ Z201 ：京 セ ラ 製 ） を

用 い た。 金 属 と し て 、 Cu 、　 NL 　 Fe 、　 Co 、　 Al な ど を 用 い た 。

　 図 1 に 示 し た よ う に、　PSZ の 両 端 に エ メ リ ー紙 の 1500 番 ま で 研 鰹 し た 金 属 を 接

触 さ せ た 試 験 片 を、 図 2 に 示 し た 装 置 中 に 設 置 す る。　こ の 試 験 片 を、 真 空 中 （ 7X

艮0
− 3Pa

）、 50　 deg ！min の 昇 t島 速 度 で 加 熱 し、 所 定 の 温 度 に 到 達 し た 後、 所 定 の 条 件

で 直 流 電 圧 を 印 加 し た 。 電 圧 印 加 後 の PSZ 自 身 の 変 化 お よ び、 金 属 と の 接 合 界 面

で の 現 象 に つ い て、 光 学 顕 微 鏡、　SEM に よ る 観 察、　EDX に よ る 元 素 分 析、　X 纏

回 折 な ど に よ り 検 討 し 距。

3 ．　 実 験 結 果 お よ び 考 察

　 図 3 に 示 す よ う に、　PSZ は 電 圧 印 加 に よ り 黒 色 に 変 化 す る の が 認 め ら れ た。　こ

の 黒 化 は 、　カ ソ ー ド 側 界 面 か ら 始 ま り、　ア ノ ー ド 側 に 向 か っ て 進 行 す る の が 認 め ら

れ た 。 図 4 に 示 す よ う に 、 　PSZ の 黒 化 し te部 分 で は ビ ッ カ ー ス 硬 さ の 低 下 が 認 め

ら れ、　X 線 回 折 結 果 に よ り 単 斜 晶 ジ ル コ ニ ア の 増 加 が 認 め ら れ て い る 。 　ま た、 黒 化

し た PSZ の 電 気 伝 導 度 が 大 き く増 加 す る 現 象 が 認 め ら れ た。　図 5 に Cu ！ PSZ ！Cu

の 組 合 せ で 、　1073

K で 電 圧 印 加 に よ

り PSZ を 黒 化 さ Meta 【

せ た 後 、 　1173K か

ら の 降 温 過 程 で 測

定 し た 電 気 伝 導 度

の 温 度 変 化 を 示 す。

こ の 図 か ら 、 電 気

伝 導 度 は 温 度 の 低

下 と 共 に 低 下 し て

い る の が 認 め ら れ

う・
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図 2 実 験装 置
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　 電 圧 印 加 に よ り、　PSZ 中 の 02 疊
イ オ ン は カ

ソ ー ド 側 か ら ア ノ
ー ド 側 に 向 か っ て 移 動 す る 。

そ の 結 果 、 　ア ノ ー ド 側 で は 金 属 が 酸 化 さ れ て い

る の が 認 め ら れ 、 例 え ば 金 属 と し て Cu を 用 い だ

場 合 に は Cu20 の 形 成 が、　Ni を 用 い た 場 合 に は

Nio の 形 成 が 認 め ら れ ta。　カ ソ ー ド 側 界 面 で は

図 6 に 示 す よ う に 、 　明 瞭 な 層 の 形 成 が 認 め ら れ、

EDX に よ る 分 析 結 果 か ら、　こ の 層 は 主 と し て

Ni と Zr か ら 成 り、 少 量 の 酸 素 も 含 ん で い る。　こ

の 様 な カ ソ ー ド 側 で の 層 の 形 成 は、 Cu 、　 Ni、　 Co 、

Al と の 接 合 で は 認 め ら れ る が、　 Fe と の 接 合 温 度

1073K ま で で の 接 合 に お い て は 認 め ら れ な か っ

た 。 　ア ノ ー ド 側 の 酸 化 物 層 は 脆 く、　接 合 強 度 が

低 い の に 対 し 、　カ ソ ー ド 側 で は 強 固 な 接 合 が 得

ら れ た。　図 7 に 、 接 合 温 度 を 変 化 さ せ て PSZ

と Ni を 接 合 し ta場 合 の 接 合 強 度 の 測 定 結 果 を 示

す。　こ の 図 か ら 、 　電 圧 印 加 に よ り 接 合 強 度 が 大

き く な り、　 よ り 低 温 で の 接 合 が 可 能 な こ と が 認

め ら れ る。

　 以 上 の 結 果 か ら、 電 圧 印 加 に よ り PSZ 自 身

は 黒 化 し、　ビ ッ カ
ー

ス 硬 さ が 減 少 し 、 　電 気 伝 導

度 が 大 き く増 加 す る。 金 属 一 PSZ 一金 属 に 電

圧 印 加 し 炬 場 合、

PSZ 中 の 02 ’
イ

オ ン の 移 動 に よ リ

ア ノ ー ド 側 で は 酸

化 物 を 形 成 し、　カ

ソ ー ド 側 で は 主 と

し て 金 属 と Zr か ら

成 る 層 を 形 成 し、

接 合 が 生 じ る 。 　電

圧 印 加 に よ り、　低

温 で 強 固 な 接 合 が

カ ソ
ー

ド 側 で 得 ら

れ ta。　こ の、　カ ソ

ー ド 側 で 形 成 さ れ

る Zr 一
金 属 層 に よ

り、　よ り 低 温 で の

強 固 な 接 合 が 可 能

で あ る。
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図 6 　接 合 界 面部 （カ ソ ード側 ）の

　 　 SEM 写 真 お よ び元 素 分析 結 果

図 3 　電圧印加に よ り黒化 し た PSZ の 外 観

　 　 　

en　4 　電 圧 印加 に よ る PSZ の ビ ッ カ ーヌ 硬 さ変化
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図 5 　黒 化 した PSZ ・の 電 気 伝導度の 温 度変 化
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図 7　 接 合強度に お よぼ す 接 合温 度 の 影 響
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