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セラミックスの活性金属ろうによる接合では,これまでろう材として飽・CU・Ti合金また

はCU・Ti合金を用いた研究がよく行われ,一部では実用化も進められてぃる。しかしながら,

これらの合金ろうを用いた接合では,①ろう材の価格が高く,接合コストが高くなり易い,

②接合強度が十分でない,③接合部の耐熱性および高温耐酸化性が十分でない,等の問題が

依然として残されている。これらの諸問題を解決するため,我々はこれまで活性金属ろうを

用いた一連のシリコン系セラミックスの接合研究を行い, CU・Ti合金にAg, AU, pdおよびZn

等の第3元素を添加するととでこれらの問題が解決できる可能性を見い出した。そこで本研

究では,接合特性および実用性に優れるセラミックス用ろう材の開発を目的として, Ag, AU,

PdおよびZnを添加し, Ti濃度を変えたCU・Ti・Xろうを用いて, si.M/si.Mの接合を行い, CU-

Ti-Xろう中のTi濃度の影響を検討した。 CU・Tiろうに総, AU, pdまたはZnを添加することでろ

う中のTiの活性が改善され,比較的低いTi濃度においても高強度接合が可能となる。ろう中の

Ti濃度を低くできることで用いるろう材の脆化が防止でき,ろう材の価格も低下する。

1.はじめに

セラミックスの活性金属ろうによる接合では, ι』^

れまでろう材としてAg・CU・Ti合金またはCU・Ti合金を

用いた研究がよく行われ,一部では実用化も進めら

れている。しかしながら,これらの合金ろうを用い

た接合では,①ろう材の価格が高く,接合コストが

高くなりゃすい,②接合強度が十分でない,③接合

部の耐熱性および高温耐酸化性が十分でない,等の

問題が依然として残されている。これらの諸問題を

解決するため,我々はこれまで活性金属ろうを用い

た一連のシリコン系セラミックスの接合研究を行い

吟~心, CU-Ti合金にAg, AU, pdおよびZn 等の第 3

元素を添加することでこれらの問題が解決できる可
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そとで本研究では,接合特性および実用性に優れ

るセラミックス用ろう材の開発を目的として, Ag,

AU, pdおよびZnを添加し, Ti濃度を変えたCU-Ti-Xろ

うを用いて, si.Nvsi.Nの接合を行い, CU・Ti・Xろ

う中のTi濃度の影響を検討した。

2.材料および実験方法

実験に用いたセラミックスは市販の常圧焼結した

板状のSi.Mである。 Table 1 にその化学組成を,

T肋le2 に代表的力学的特性を示す。
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三の供試材料を切断・研削加工し,10'×15WX20'

Ⅷ形状の接合用試験片を作製した。

接合に用いたろう材はTable3 にその化学組成を

示すTi濃度を15,25および35at%に変化させたCU・Ti

Xろう(X =飽, AU, pdまたはZn)である。これら

刀ろう材を前述の形状に仕上げた二つのS稔N間に挟

み,10、'torrの真空中で温度1373K,時間1.8kS保持

し,炉中ろう付け接合を行った。その際,特に試験

片の加圧は行ってぃない。接合後,3'×4"×40'mmの

抽げ試験片に加工後, JISR1601規格に準じた4点曲

,デ試験により接合体の強度を評価した。併せて,接

合部の組織観察等を行い,Ti濃度および添加元素の

影響を考察した。

3.結果および考察

Table 3 Chemical compositions of brazes used.(at%)

3.1 Si.NO/si.N'接合体の強度

CU・Ti・飽ろうまたはCU-Ti-AUろうを用いて接合し

たS稔Nvsi.N接合体の Ti濃度に対する4点曲げ強

度の変化を, CU-Ti合金およびAg-CU-Ti合金を用いた

場合と比較して, FiΞ.1 に示す。総またはAUを添加

したろう材では,ろう中のTi濃度が比較的低い場合

に強度の著しい改善が認められ,特にCU町..・Ti託・

A山..を用いた場合には580Mpaの最大強度が得られて

いる。この場合,破断位置は全ての試験片で母材と

なっており,100 %の継手効率となっている。 Tiと

添とんど反応しない飽またはAUを添加することで,

接合反応に寄与するTiの活性が改善される結果と考

えられる。

同様に, CU・Ti-pdろうまたはCU・Ti-znろうを用い

て接合したSi.Nvsi.N'接合体のTi濃度に対する4点

曲げ強度の変化を, CU・Ti合金および総・CU・Ti合金を

用いた場合と比較して, F地.2 に示す。この場合に

は,ろう中のTi濃度によらず強度は如OMpa前後のー

定した値となっている。 CU-Ti合金と比較すると,

PdまたはZnの添加によりTi濃度が比較的低い場合に

強度の改善が認められる。
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3.1 Si.Nvsi.N'接合体の組織

Fig.3 に接合部の代表的組織観察結果を一覧にし

て示す。(a)がCU釘..-Ti部一Ag,."を,(b)がCU町."ー

Ti師一AU,.,を,(C)がCU',.0-Ti閥一pd,.'を,(d)が

CU町..-Ti部一zm.'をそれぞれ用いた場合の結果であ

る。いずれの場合においても接合部では, si.N'界

面に反応層が,ろうマトリックス中に反応生成物が

観察される。EPMAを用いた接合部の元素分析によれ

ぱ,用いたろう材の種類によらず,接合界面に形成

される反応層からはTiおよびN が検出されており,

反応層はTi・N 系の金属間化合物と考えられる。また,

ろう合金中の生成物からはTiおよびSiが検出されて

おり,反応生成物はTi・si系金属間化合物と考えられ

る。X肋による各接合部の分析では,用いたろう材

の種類によらず, TiNとT北S稔の存在が認められてお

リ,反応層はTiN 相から,反応生成物はT聆S稔相か

ら成ってぃると考えられる。 CU-Ti合金によるこれま

でのSi.NVS聆N 接合研究幻と同様の結果となっ

てぃる。ろう中のTiとSi.N'との反応によるTiNおよ

びT玲S稔の生成の可能性に関する熱力学的検討はCU

-Ti合金によるこれまでのSi.N/si.N'接合研究と同
2)

様に生成の標準自由エネルギーを計算すること

で行えると考えられ,今回の各種ろう材を用いた場
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ここで,接合部の組織を同様のTi濃度であるCU貼

・Ti部合金を用いた場合と比較すると,いずれの第8

元素の添加によってもろう合金中に観察される反応
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接合部の強度が CU布一Ti部合金を用いた場合より大
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おわりに

Ag, AU, pdまたはZnを添加したCU・Ti・Xろうを用

、て, si.Nvsi.Mの接合を行い, CU-Ti・Xろう中の

i濃度の影響をCU・Ti合金およびAg・CU・Ti合金を用い

ご場合と比較・検討した。

子られた結果をまとめると以下のとおりである。

D CU・TiろうにAg, AU, pdまたはZnを添加するとと

でろう中のTiの活性が改善され,比較的低いTi濃度

こおいても高強度接合が可能となる。

2)ろう中のTiとSi.Nとの反応により接合部には,

目いたろう材の種類によらず, TiN 反応層とT聆Si.

L成物が形成される。

3)飽, AU, pdまたはZnの添加により,ろう中のTi濃

しを低くしても十分な接合強度が得られる。ろう中

りTi濃度を低くできるととでろう材の脆化が防止さ

1,ろう材の価格も低下する。
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