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1 ．緒言

層 の生 成現象に つ い て報告 した。木 報告 で は 、前 報 に 引 き続 きイ ン サート金 属 と して Nb 、V 、Ti お よび Zr を含む

Cu 基 ：元 合金を対象 と し、反 応 層 を生 成 する金属元素が少量 しか 含 まれ て お らず 、元 素の 枯 渇現 象 が伴 うよ うな場合

の 反 応層 生成現象にっ い て 速度論 的 検討 を行 な っ た．

2 ．供試 材料お よび実験方法　　接 合 に用 い た材料は Si ， N 。 とw で あ る。イン サート金属は Cu − 1％ Nb 、Cu

−．3 ％ V 、Cu − 5 ％ Ti お よび Cu − 10 ％ Zr を用い た ．接 合方 法 の 詳 細 は前 報
1）

と同様 と した e

3 ．反応 層 の 成 長　　Cu 基 イ ン サ
ート金 属 を用 い た場合の 反応層を観察 した ところ 、Cu − Cr 、Cu − Nb お よび

Cu − V イン サート金 属で は 反 応層 は A お よび B 層 の 2 層 に 分割 で き る が、Cu 　Ti お よび Cu − Zr イ ン サート金

属で は 明確な 2 層 に分 割す るこ と がで きな い こ とは す で に 示 した
2 レ。こ れ ちの 反 応層 の 成長にっ い て接合温度お よび 保

持時間を それ ぞれ 数 段 階づ っ 変化させ 調査 した。その 結 果 の
一例 と して Cu − Nb イ ン サート金 属 を 用 い た 場 合 の 反 応

層の 生 成現象 を Fig．1に示 す接 合 温度お よび 保 持 時間 の 増 加 に 伴い 反応 層 幅が 増 加 して い るが、高 温 長時間側の 接 合 条

件で は 反応層の 成長 が ほ ぼ飽和状態とな っ て い る．この よ うな傾向は 前に 示 した Cl1 ．Cr の み な らず Cu − V 、Cu

　Ti お よ び Cl1 − Zr イ ン サート金 属の 場 合で も認 め られ 、反応層の 成長は ほ ぼ類 似 した もの と い え る 。

4 ．反 応 層生 成に つ い て の 遼 度論 的検討

4 ．1　反 応 層 生 成 の 速 度式 　　反 応 層の 成 長が 反 応層 中の 元 素の 拡散律速で ある と仮定 す る と、反 応拡散の 取り扱い

に よ り反 応 層の 成 長は次 式 に示 す放 物 線則 と な る。

　　　　　　　　　　W ＝KDO 「　　（W ： 反応 層 幅　D ：反 応層中の 拡 散 定数 　t ： 時閤　K ：定数 1　 （1 ｝

こ の 式 を もとに、反 沁層を生 成す る尢 素が少量 で 拡 散 す る元 素の 枯 渇現 象 を考 慮 した 速度式を検討 した．反 応率 y を

　　　　　　　　　　y − W ／ Wc 　　 （W ： 時間 t の ときの 反 応層幅　Wc ： 平衡 反 応 層幅 ）　　　　　　（2 ）

と し、衝 突効 果 と して （1 ．y ）を導 人する と、

　　　Si ， N 、 と金 属界 面 に お け る 反応 層生成 に 関す る速 度論的検討

　　　　　　　　　耐熱性 フ ァ イン セ ラ ミ ッ ク ス の 接合 に関す る研究 （第 8 報 ）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 大阪大学工 学 部　　中 尾嘉 邦　西本和俊　O 才 田
一・

幸

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（株 ）小松製作所 　 堅 田寛 治

Kinctics　of 　the　Growth　of　Reaction　LayeP　at　the　Bonding　［nter 「ace 　of　Si3　N　4　to　Metal　Joints

　　　　　　　 Study　on　Bonding　ot 　Heat−Resisting　Fine　Ceramics　｛Report　8）　　
−

　　　　 by　　Yoshikuni　Nakao，　Kazutoshi 　Nishimoto，　Ka7uyoshi　Saida　and 　Kanji　Kalada

　　前報 にお い て
1 ）、Cu − 5 ％ Cr イン サート金 属 を 用い た 場合の Si コ N 。 と金属 接 合界面 に お ける反 応
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とな り n − 1／2 の Johson−Nehl 型 の 速度式 と なる．こ れ らの 速 度式 の 適 合性を調査した 結果 を！　 2に 示 す。図 （a ）

の 放物 線 則につ い てみ る と、本 実験 で得 られ た 反庵層成長は 、比 較 的短 時 間側 で は 放 物 線則 が 成立 して い る が 、元 素の

估渇現 象 が顕 著にな る と考 え られ る長時 間側 で は放物線則が しだ い に成 立 しな くなっ て い る。こ れ に対 して 、図 （b ）

の 元 素 の 枯 渇現象 を考慮した Johson−Mehl 型 の 速度式で は 良 好な 直線 関 係が 得 られ 、こ の 直 線 の 傾 き もほ ぼ 1／2 と見 な

すこ とが で き るこ とか ら、反応層 成 長は n ＝1／2 の Johson−Mehi 型 の 速度 式 に よ く適合 して い る もの と考えちれる。
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Fig ・2R ・ 1・ti ・ n　b・twee ・ th ・ fracti ・ n ・eact ・d ・ ・ d　h ・1di・g　tim 。 。 f

　　　　 following 　reaction 　equations

　　　　（a ）　Parabolic 　growt二h　law 　　（b）　Johnson −Mehl　equation

7 s

4 ・2　反応層 生 成の 活性 化エ ネ ル ギー
　　反応 層 生成 が （3 ）式 に 示す n − 1／2 の J6hson−Mehl 型 の 速 度式で 表せ る

と した場 合、こ の 速 度 式で 示 され る現象 の 活性 化エ ネル ギーは拡 散 の 活 性 化エ ネル ギーと等 しい ．Table　1 は各 種 Cu
基 イ ン サート金属 の 反 応 層生 成 が （3 ）式 の 速 度式で 表せ る と した場 合 の 活性化エ ネル ギーを示 した もの で あ る。Cu
− Cr 、Cu − Nb お よびCu − V イ ン サート金属で は、い ずれ もA お よび B 層の 生成の 活 性 化エ ネ ル ギーは ほ ぼ 同程

度 と な っ て お り、それ ぞ れ 約 500 、約 400 〜500 お よび 約 320 〜370kJ ／ mo 且 となっ て い る。Cu −
Ti イン サート金 属の 場合は約 320kJ ／ mol で ある。
5 ．家応 層 生成機構に 開する考 察　　Cu − Nb お よび Cu
− V イ ン サート金属の 場合 につ い て 考 え る と、反 応層 の 組 織

は Cu − Cr イ ンサ
ー

ト金 属 の 場 合 とよ く類似 して お り、反

応層成 長 の 活 性化エ ネル ギーも各 種 窒化 物 中の N の 拡 散の 活

性 化 エ ネル ギーよ り比較的 高 い 値 を示 して い る。こ れらの こ

とか ら、Cu ．・−Nb お よび Cu − V イ ン サ
ー

ト金属に お い て

も反 応層 の 成長は 前報
1 ）

に示 した Cu − Cr イン サート金 属

の 場 合 と類似な機搆 による もの と考 え られ 、反 応層中の Nb

あ る い は V の 拡散が 反応 層 成 長 の 律速過程 とな っ て い るこ と

が予 想 され る。一
方、Cu − Ti お よび Cu − Zr イ ン サー

Table　l　Activation 　energy 　of 　growth
　　　　　Qf 　reaction 　layer

Act1 ＞Otion 　energy 　　　（kJ／田 ol ）
lnsertme

ヒα1
Reoct 且on 　 loyer

LQyer　 ALqyer 　 B

Cu−5泥Cr 50ユ 5q2

Cu一ユ剛 b 492 395

CU−3露》 366 317

Cu−5毘Tま 318

ト金 属 の 場合は、反 応層 生 成現象の 詳細は不 明 で あ るが、反 応層の 生 成 は基 本 的には Cu − Cr イ ン サート金 属の 場 合

と共通 した もの で あ る可 能性が大 きい こ とが 推測 され る。
参 考文 献　　1 ）中尾　他 ： 溶 接学 会 講演概要 第 41 集 ，（1987 ），p86 〜87 ．

　　　　　　2 》中尾　他 ： 溶接学会講演機要 第 41 集 ，（1987 ），p84 〜85 ．
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