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セ ラミックス と金属 の接合

産業科学研究所 菅 沼 克 昭(吹 田3531)

近 年 の セ ラ ミッ クス ・フ ィーバ ー には、少 々驚 か され る ものがあ る。 なる ほ ど、 セ ラ ミ ックスは 、耐

熱牲 や比 強 度、 耐食性 な どに優 れ た特性 を示 す こ とか ら、 そ の利用 範囲 はた いへん 広 く、電 子材 料 、耐

熱材 料 、航 空機材 料 、あ るいは 、医 療 用材 料 な どに期待(あ るいは実用 化)さ れ て い る。 しか し、残 念

な ことにセ ラ ミ ックス材 料 の実 用 化 には、 克服 せ ねば な らない い くっ か の問 題 が残 されて い る。 そ の中

で も、難 加 工性 で あ る こ とと脆性(あ るい は材 料 として の信 頼 性 に乏 しい)で あ る こ とは 、最大 の ネ ッ

クであ ろ う。 現 在 これ ら の点 を 克服す る こと に 、日本 に限 らず 世界 じゅ うのセ ラ ミッ クス屋 が しのきを

削 って い る。接 合 は 、 これ ら の点 のひ とっ の解 決策 で あ る。 すな わち 、大 型 複雑 形 状 の構造 物 を部 品 と

して焼 成 し、接 合 に よ り一 体化 す るか、 あ る いは 、必要 な部分 に のみ セ ラ ミ ックスを用 いて 、信頼 性 を

持 たせ るため金 属材 料 を適 宜 用 い、 セ ラ ミックス と接 合 しよ う とい うわけで あ る。 私 の従 事 す る研究 は

このセ ラ ミックス ー金属 接 合技術 の開発 で あ り、今 回 の お話 しのテ ーマで もあ る。

セ ラ ミックス の接 合 に は 、古 くか ら様 々な方 法 が開発 され て い る。大 別 す る と、焼 きば めや鋳 ぐるみ

な どの機 械 的な噛 み合 わせ に よる方法 、有機 系 や無 機系 の接 着 剤 を用 い る方 法 、 セ ラ ミックス表 面 を金

属 化す る方法(メ タ ライズ法)、 そ れ と固相 あ るい は液 相 にお け る直接 接 合法 にな る だろ う。 こ れ らの

方法 には 、そ れ ぞれ一 長 一短 が あ り、用途 に応 じた適 用が 必 要 で あ る。 しか し、 今 日望 まれ て い るエ ン

ジニ ア リング0セ ラ ミ ックス の使用 条件 は極 めて厳 しく、 それを 満 す ことので きる接合 技術 は、残 念 な

が ら確 立 されて いな い。(反 対 に、 これ は研究 者 に とって は実 に幸 い な こ とで あ る!)特 に昨今 のエ ネ

ルギ ー事情 か ら、 高温 材 料ヘ セ ラ ミック スを用 い る こ とが考 え られ て い るが、 この場 合 の接 合材 の使 用

環境 は 大変 厳 しい。 もち ろん高接 合 強度 が必 要 で あ るが 、 この他 に熱 膨 張率 の不 一 致 を いか に解 消す る

か がキ ーポ イ ン トにな る。 表1に 、代 表 的 な材 料 の熱膨 張係 数 を示 す。表 か ら、例 えば ステ ン レス鋼 と

表1.金 属 とセ ラ ミック スの熱 膨張 率(室 温 か ら1000℃ の間 の平均 値)

金 属 熱 膨 張率(×10『6) セ ラ ミ ッ ク ス 熱 膨張 率(×10-6)

Fe 15 Sic 4.1

Ni 16 Tic 7.5

Ti 10 Si3N4 3。0

Mo 5.7 TiN 8.2

SUS316 20 Al203 8.1

SUS405 14 ZrO2 10

Si3N4の 接 合 体で は 、室温 か らIooo℃ に加熱 した時(ま たは逆 に冷 却 した時)に 、接 合 界面 を

通 して1%以 上 の歪 が発 生 す るこ とに な る。 これ は 、セ ラ ミッ クス にと って はた いへ ん大 き な歪 で あ る。
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こ の歪 によ る内部 応 力 は、 有限 要素 法 を用

いて簡 単 に 求 め る ことがで き る。 図1の よ う

な、つき合 わせ接 合体 の冷却 による 熱応 力分 布

を計算 す る と、接 合 界 面 に近 いSi3N4中 に

矢 印 に示 す 方 向で 、最 も高 い130老g/観2

引張 応 力が 発生 す る。Si3N4の 引 張 破断 強

度 が高 い もので、50脅/蹴2程 度 で あ るか ら、

この試 験片 は冷 却 した だけで 、破 線 の よ うに

破 壊 して しま うわけで あ る。 写 真1は 、 こ の

よ うな例 を示 して いる。 もち ろん 、 接合界 面

の強 度 が低 い場 合 には 、界 面剥 離 が生 じる。 図1・

いず れ に して も、 この熱 膨 張 の不 一致 を解 消

す る こ とが重 要 にな るわ けで あ る。昨 年 、 ロ
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写真1.SuS316L-Si3N4接 合体 の冷 却 後 に見 られ るセ ラ ミ ックス側 の割 れ(1300℃ よ り徐 冷)

ン ドンに お いて 、 セ ラ ミッ クスの接 合 に関 す る小会

議が 開 か れ、私 もた またま 出席 す る機会 を得 た。 会

議 には 、Klomp,NicholasやPopperな どセ ラ

ミッ クス の接 合 に関 して 重 鎮で あ る人 々が集 ま った。

これ らの人 に、 実 は私 も接 合 をや ってい るんです よ

と盛 ん に宣 伝 して きた のだ が 、 そ こで まず聞 か れ る

ことが、 【τHowtocompensatethermal

expansionrnismatch?"で あ った。 いかに こ

の点 が注 目され て い るか に驚 か さ れ た もので あ る。

で は、 こ の点 の解 決 に現 在 どの よ うな方 法 が考 え

られ てい るか。 これ には、中 間層 を用 い る方 法 が主

であ るが、 この 中間層 と して3種 類 が あ げ られ る。

図2に 示 す が 、(D柔 い金 属 層、(2)発泡 金 属層 、 お よ

ク〃
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図2.金 属 一 セ ラ ミッ クス熱 応 力 の

解消 法
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び 、(3}複合材 料(サ ー メッ ト)層 をそ れ ぞ れ中間 層 と して 用 い る方 法 で あ る。(1)と② の中 間層 の思 想 は

類 似 して お り、いず れ も中 間 層 に弾 性率 の小 さ い材 料 を用 いて 、中間 層 の変形(塑 性 、弾 性 の両 方 を含

め る)に よって セ ラ ミッ クス へ の応 力 集 中 を で きる だけ小 さ くす る とい う考 え方 で あ る。 これは 、接 合

強度 や耐 熱性 を多 少 犠性 に して も接 合 体 を安 定 にす る こ とを選 んだ わけで あ る。 これ に対 し㈲ の考 え方

は 、熱 膨張 係数 、 弾 性 率 ともに セ ラ ミックス と金属 の中間 的 な値 の複 合材 料 を好 み に応 じて調 整 して中

間層 に し、熱 応力 を解 消 しよ うとす る もの で ある。私 は、 この(3)の考 え方 を用 いて 、 い くっ か の:方法 を

開 発 して い る。 こ こで は、 そ のひ とつ を簡 単 に紹 介 しよ う。

モ リブデ ンと4種 類 の窒 化 物系 セ ラ ミッ クス の接合 で、複 合 中 間層 を用 い る場 合 と、直 接接 合 の 場合

を比較 ず る。接合 条 件 は、1620℃ 、3GPa、30分 で あ る。直接 接 合で は、接 合後 冷 却速 度 を1℃/秒

程 度 の徐 冷 に した 場合 、Mo-AINとMo-TiNが 接 合 され る。Mo-BNとMo-Si3N4は ま っ たく

接合 さ れ ない。 これは 界面 にMoの ホ ウ 化 物 とMoの 珪化 物 の脆 い層 がそ れ ぞれ形 成 され る ためで あ

る。 冷却 速 度を10℃/秒 と比較 的速 くす る と、Mo-AlNは 界 面 で 、Mo-TiNは 界面 近 くのTiN中
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写 真2.モ リブデ ン ー 窒 化物 系 セ ラ ミッ クス接 合体 の耐 熱衝 撃性 。(1620℃ で接 合 後10℃/秒 で

急 冷 した)CIBは 複 合 中 間層 を用 い、SBは 直 接接 合 に よる方法 を示 す。

で破 断 して しま う。 こ れは接 合素材 の熱 膨 張差 に起因 す る もので あ る。 一方 、Mo-60vo1%セ ラミッ

クス複 合 体 を 中間 層 に用 いた場 合 、MQ-Si3N4を 除 き 、他 の3っ の組 み合 わせ は接合 され 、 これ ら

は急 冷 して も破断 しな い。 このよ うに、複 合体 を 中 間層 と して用 い ると、熱 膨張 差 に よ る破壊 を防 いで

くれ るわ けで あ る。

◇ ◇ ◇

本 稿 で は省 かせ て い た だい たが 、接 合技 術 の開発 に は、接 合 デザ イ ン も重 要 な部分 で あ る。 先 に紹 介

した例 は、 あ くまで も問題 を簡単 に す るた め、 「っ き合 わせ接 合 」 を対 象 に してい る。実 際 の応用 では 、

ケ ース に応 じて材料 の形状 が 変 化 す る し.当 然 最 も応 力集 中 の生 じに くい 形状 の接合 が望 ま れる。 従 っ

て 、真 の接 合 技術 開発 に は接合 デザ イ ンまで含 めた 考慮 が不 可決 な もので ある。 このた め には 、複雑 形

状 物 体 の応 力解 析 を考 えて 、有 限要 素 法 な ど の コン ピュ ー ター ・シ ミュ レー シ ョンが有効 に な るで あろ

う。

現在 、セ ラ ミ ックス関係 の企 業 や大 学で は、 セ ラ ミ ッ クス の接 合が 最大 の関 心 事 に な って い る。 同時
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に、学 会等 への発 表件数 もこ こ数 年 で うな き上 りに増 えて い る。数 年程 前 に私 が初 めて 、接 合 に 関す る

発 表 を した時(金 属 学 会)に は、 セ ラ ミ ックス の接 合 は 、当研 究1件 で あっ た。 とこ ろが、 この春(59

年 度)の 学 会 で は、 ひ とつ の セ ッ シ ョン と して独立 し、 その 件数 も10件 を 越 え てい る(ま さに 、金 属

学 会 にお いて さ え)。 しか も、面 白 い こ とに、 それ らは大学 人か らの発表 のみ で 、企業 か らの発 表 は1

件 もない。 これ は、 な に も企 業 が接 合 の技 術開 発 を して い な いか らで は な く、 た だ企 業 に と っては それ

が極 秘事 項 で あ るた め表 面 に現 れ て こな い だけ な ので あ る(と あ る企 業人は 言 って い る)。

セ ラミ ックス の接 合 は、 ア イデ ア の勝 負 で あ る と も言 える 。 おそ ら くど こか の 国 の どこか の企 業 で は、

す で に目を 見 は るよ うな手 法 を 開発 して いる のか もしれ な い。 近 ご ろそ れ に遅 れ を とらぬよ う、私 も頑

張 らね ば な らな い と再 認識 して い る。 今 、面 白 い接 合 法が私 の頭 に あ るの だが 、 これ はま だ秘密 で あ る
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低温工学イブニングセ ミナ ー開設 のお知らせ

低温センター吹田分室は工学部の協力を得て本年度に次ゐ要領で低温工学イブニングセミナ

ーを開設することになりました。これは発展する低温工学分野の現状 と将来を現在第一線 で活'

躍中の方々に御講義いただき、学内の低温工学に関心を持っ教職員 ・学生の教育に役立てよう

とするものです。

記

講 師 学外の大学 ・研究所 ・民間企業に所属し低温工学分野で活躍中の方々

日 時2～3週 間に1度 、月曜 日または火曜 日の午後5時 から7時(講 義1時 間30分

質疑30分)

場 所 工学部超電導工学実験センター3階 会議室

開設期間 昭和59年5月 ～60年3月

現在前半期の講師を依頼中です。年間計画表の出来次第各部局を経由 してお知 らせ します。

お問合せは低温センター吹田分室山本純也(吹 田地区内糠4106)に お願いします。

乗 ～喫 ～喫 ～*～ 雛 ～砦 ～驚 ～需 ～柴 ～耀 ～乗 ～馨 ～饗 ～砦 ～饗 ～饗 ～廉 ～磯 ～砦 ～磯 ～砦 ～饗 ～聴 ～饗
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