
地方独立行政法人京都市産業技術研究所・京都市産業技術研究所・次席研究員

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

８４３１４

基盤研究(C)（一般）

2020～2018

多元素インサート材の添加元素蒸発による等温凝固を用いた耐熱部材の接合

Joining of Heat-Resistant Materials Using Isothermal Solidification by 
Evaporation of Additives in Multi-Element Insert Material

００７１０２８７研究者番号：

小濱　和之（Kohama, Kazuyuki）

研究期間：

１８Ｋ０４７２６

年 月 日現在  ３   ６ １７

円     3,400,000

研究成果の概要（和文）：セラミックスの優れた耐熱性を維持した接合体を得るため，低温での接合と接合体の
高温での使用を両立すべく，接合時には低温溶融するが接合後には融点が上昇するという新設計指針に合致した
インサート材（接合時に挟み込む材料）を提案した。具体的には，インサート材の基材元素に対して蒸気圧が著
しく高い添加元素を組合せて低温溶融させ，その溶融液相中から添加元素を蒸発させてインサート材の融点を上
昇させる手法に取り組んだ。そのような元素の組合せとして，Si-Mg複合インサート材を提案し，本手法が実現
可能であることを示した。得られた接合体の高温強度特性など優れた特徴を実証した。

研究成果の概要（英文）：This study proposes a novel materials-design concept for development of 
ceramics bonding fillers, for low-temperature joining of ceramics while maintaining the joint’s 
high-temperature reliability. In the concept, the filler comprises an additive element whose vapor 
pressure is much higher than that of the filler matrix element. The elemental combination 
contributes to formation of a molten liquid phase at a low bonding temperature. The additive element
 is likely to evaporate and be removed from the liquid phase because of its high vapor pressure, and
 thus, the filler melting point increases gradually toward the inherent melting point of the matrix 
element during joining.
As a major achievement, sets of ceramic components were successfully joined using a Si-Mg composite 
filler, showing the practicality of the concept. Investigation on thermo-mechanical properties of 
the resultant joints led to the conclusion that they were suitable for use in a high-temperature, 
oxidizing atmosphere. 

研究分野： 材料工学・接合

キーワード： セラミックス　ろう接　引張強度　界面微細組織　曲げ強度　高温強度　状態図
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で提案した接合用インサート材は，低温で溶融させて接合し，かつ接合後のインサート材の融点を上昇さ
せる手法である。融点を制御するために融点降下元素を添加すること自体は一般的であるが，それを蒸発させて
系外に排出するということはこれまでにない極めて独創的な着想である。それが実現可能であることを示しただ
けでなく，得られた接合体の高温強度特性など優れた特徴を実証した。新たな学術的着想の応用展開を図るとい
う点で，本研究の意義は非常に大きい。セラミックスの大型・複雑形状部材作製の大幅な簡便化と低コスト化に
つながり，軽量化や燃焼温度の向上によるエンジン低燃費化など社会的貢献につながる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 

 

様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 

 

１．研究開始当初の背景 

 セラミックスや第 V・VI族金属などの高融点材料は，タービンなど高温環境に耐えうる材料と
してエンジン低燃費化や新エネルギー開発など環境負荷低減の取組みに欠かせない。一方，これ
ら材料の共通課題として，大型・複雑形状部材の一体形成が難しく，小型・単純形状部材の接合
による組立てが必須である。直接接合すれば耐熱性の高い構造体を作製できるが，極めて高い接
合温度が必要など，技術的困難を伴う。他方，接合部に低融点金属を挟み込むろう接などの低温
接合では，接合体を接合温度以上で使用することは本質的に不可能となる。これらの本質をまと
めると，高融点材料に対し，低温で接合可能でありながら，得られた接合体が高温で使用可能で
あるような接合法が求められている。しかし，これら２つの要求は通常トレードオフの関係にあ
り，現状技術で容易に達成することはできない。 

 

２．研究の目的 

 上記課題の解決のため，接合時には低温溶融するが，接合後には融点が上昇するという，新機
能を有した多元素インサート材（接合するときに間に挟み込む材料）を，材料とプロセスの両面
からのアプローチで開発する。具体的な手法は次項で述べるが，基本原理としては，元素間の蒸
気圧差に着目し，インサート材の溶融液相中から融点降下元素（添加元素）のみを蒸発させて系
外に排出し，融点を再上昇させ，基材元素をその接合温度で等温凝固させる。このようなアイデ
アが実現可能か実証するとともに，得られた接合体の高温強度等を評価して本手法の有効性を
示す。また，接合部微細組織の解析を通じて接合機構を解明する。 

 

３．研究の方法 

 本研究で提案する新発想に基づくインサート材は，融点降下型の 2 元素の粉体を混ぜた複合粉
体であり，一方の元素（添加元素）の蒸気圧が他方の元素（基材元素）のそれよりも著しく高い
という材料選択になっている。この複合粉体の低温溶融特性を利用し，低温接合すると同時に，
溶融液相中から添加元素が系外に蒸発することで，液相線温度が上昇し，基材元素が等温凝固し
て接合が完了する。インサート材の融点は基材元素固有の融点まで上昇するので，接合温度以上
での高温使用が可能となる点で，これまでにない画期的な接合技術になり得る。このような接合
法を確立するには，インサート材元素の具体的な組合せを見出し，接合プロセス条件（温度・時
間など）についての基礎的な知見を得る必要がある。同時に，得られた接合体の室温強度や高温
強度等の評価を実施し，本接合法の実用上の有効性も実証しなければならない。これらを踏まえ，
本研究では次の（１）～（３）に取り組んだ。 

 

（１）インサート材元素の選択・室温接合強度の評価 

 状態図や蒸気圧曲線などの材料科学的な知見を活用して，本接合法に応用可能なインサート材
元素の組合せを探索した。そこで見出した成分元素を含む粉末を混合し，多元素インサート材と
した。添加元素の割合（インサート材初期組成）を変化させた種々のインサート材を作製した。
粉末の均一な混合や接合面への塗布などのためにポリエチレングリコールによりペーストを作
製した。被接合材（母材）である高融点金属またはセラミックスの接合面にインサート材ペース
トを塗布し，接合面同士を突き合せ，適当な負荷応力を与えた。ロータリーポンプによる真空中
で，接合温度は 1000～1500℃，保持時間は 0 ~ 1時間の範囲で接合した。このようにして，多元
素インサート材による接合が可能かどうか調べた。接合体が得られた場合には，室温引張試験に
て接合強度を評価し，室温引張強度が増大するインサート材初期組成を探索した。 

 

（２）微細組織解析・接合機構考察 

 光学顕微鏡，電子顕微鏡，元素分析等を用いて接合体の微細組織観察を行った。特に接合部に
おいては，接合層中の添加元素の濃度やその分布形態に着目し，インサート材初期組成などとの
関係を調べた。これにより，添加元素の蒸発速度や蒸発経路を検討し，熱力学的データを参照し
ながら接合機構を考察した。また，インサート材元素と母材との反応や相互拡散による反応層形
成の有無などに着目し，室温強度・高温強度・耐酸化性などに及ぼす効果を考察した。 

 

（３）接合体の高温強度の評価 

 室温での接合強度が高かった接合体について，接合温度以上での高温曲げ試験を行うことで，
本接合法の効果（インサート材融点の再上昇，接合部耐酸化性の維持）を検証した。これら試験
後の破断部近傍においても微細組織および酸化状態を観察評価した。これらの結果を総合し，低
温接合と高温強度，耐熱性・耐酸化性の向上を両立できるか検討した。 

 

  



 

 

４．研究成果 

（１）インサート材元素の選択・室温接合強度の評価 

 種々のインサート材元素と被接合材の組合せを検討し，予備実験を重ねた結果，顕著な成功例
として，ケイ素（Si）とマグネシウム（Mg）による Si-Mg複合インサート材（基材元素＝Si，添
加元素＝Mg）を見出した。これを用い，比較的強固な接合体の作製条件を見出すことができた
各種セラミックス材料（アルミナ（Al2O3），窒化ケイ素（Si3N4），炭化ケイ素（SiC））の接合に
注力することとした。Si は，約 1400℃の高い融点を有し，1000℃程度以上では延性が発現する
とされる。また，表面に緻密な酸化皮膜を形成しやすく，接合部を高温酸化から保護する効果が
期待される。さらに，従来の金属インサート材に比べて多くのセラミックスとの熱膨張係数差が
小さく，接合部での熱応力の発生が抑制されると考えられる。一方，Si–Mg 状態図に基づくと，
Si に Mg を添加することで，1100℃程度以下の低い接合温度で Si–Mg 共融液相を生成させるこ
とができるため，比較的低温での接合に供することができる。さらに，蒸気圧が高い Mgの多く
が共融液相中から蒸発して取り除かれることで，接合部では Si 基の接合層が形成される。この
接合層の融点は本来の Si の融点（約 1400℃）と同等程度であると期待される。このような原理
に基づく接合が可能かどうか検証するため，Si–Mg 複合インサート材を用い，真空中 1100°C・
10 分間保持により，上記の各種セラミックス接合体を作製した。図 1 [引用文献①] に例示する
ように，いずれの組合せにおいても接合可能であり，得られた接合体は 10～50 MPa 程の室温引
張強度を示した。特にアルミナ同士の接合体では，室温引張試験でアルミナ自体が破壊する高い
接合強度を示すものもあった（図 2）[引用文献①]。窒化ケイ素接合体についても最大で 50 MPa

に近い室温引張強度が得られた（図 3）[引用文献②]。 

 
（２）微細組織解析・接合機構考察 
 上記の各種セラミックス接合体の接合部断面観察および元素分布解析を行い，適切なインサー
ト材初期組成の場合には緻密な Si層を介した接合部が形成され得ることを明らかにした（図 4）
[引用文献①]。接合部の Mg 組成はインサート材初期組成よりも大きく減少していたことから，
多くの Mgが蒸発して接合部から除去されたとわかった。これらの結果から，インサート材溶融
液相中から添加元素が系外に蒸発することで，液相線温度が上昇し，基材元素である Si が等温
凝固して接合が達成されたと結論した。つまり，本接合法の基本原理を実証することができた。
接合体の室温引張強度を増大させるためには，ボイドの少ない緻密な接合部を形成させる必要
があり，そのためには接合時に十分な量の液相が形成されるよう，インサート材初期組成を液相
線組成よりも高くすることが必須であることがわかった。一方，多くの場合，Mgがセラミック
スと反応して界面反応層を形成し，セラミックス接合面を改質することなどにより強固な接合
に寄与していた。しかしながら，このような界面反応が過多になると，ボイドの形成を促進する
こともあり，界面反応の制御が重要であることも示唆された。Mgがセラミックスと反応しない
場合には，強固な接合が得られにくいこともわかった。このように，接合部微細組織を明らかに
したうえで，種々の接合条件（接合温度，インサート材初期組成，セラミックスの種類など）の
違いが接合部の微細組織に及ぼす影響を明らかにし，接合強度向上の指針を得た。 

図 1 アルミナ接合体の，(a)外観写真，(b)接合部断面光学顕微鏡写真 [引用文献①]。 

図 2 アルミナ接合体の，(a)室温引張破壊
強度，(b)-(d)試験後の試料 [引用文献①]。 

図 3 窒化ケイ素接合体の室温
引張破壊強度 [引用文献②]。 



 

 

 

（３）接合体の高温強度の評価 

 室温での強度が高かった接合体について，大気中・800℃～1350℃での 3 点曲げ試験を行った
（図 5）。いずれの条件・試料においても昇温中や試験温度での保持中には分離せず，曲げ応力
の付加により接合部近傍で破壊した。特筆すべき成功例として，大気中・1200℃において，アル
ミナ接合体については最大 65 MPa 程度（図 6）[引用文献①]，窒化ケイ素接合体については最大
200 MPa程度の曲げ強度が得られ（図 7）[引用文献②]，接合温度を 100℃超える温度でも比較的
高い強度を有することがわかった。これらの結果から，本接合法の効果（インサート材融点の再
上昇，接合部耐酸化性の維持）を実証した。 

 

（４）得られた成果の国内外における位置づけとインパクト 

 セラミックスの優れた耐熱性を維持した接合を達成するため，Si 基インサート材の溶融・凝固
による接合が広く試みられている[引用文献④など]。また，Si 基インサート材の融点を降下させ
るという点で，本研究と類似のセラミックス接合法がいくつか報告されている。例えば，SiC繊
維強化 SiC 複合セラミックスの接合を目的として，Hf や Cr を添加した共晶系 Si 基フィラーが
開発されている[引用文献⑤]。これらはいずれも Si の本来の融点（約 1400℃）より低温の
1300~1350℃程度で溶融する。しかし，添加元素は接合部に残存するため，融点は上昇しない。
そのため，接合温度以上の温度で接合体を使用することはできない。それに対し，本研究で提案
する接合法は，インサート材を低温で溶融させて接合し，かつ接合後のインサート材の融点を上
昇させる手法である。つまり，上記のようにインサート材の融点を制御するために融点降下元素
を添加すること自体は一般的であるが，それを蒸発させて系外に排出するということはこれま

図 4 アルミナ接合体の接合部断面の電子顕微鏡観察と元素分布解析結果 [引用文献①]。
(a), (b), (c)はインサート材初期組成の違いを表す(at.% Mg)。 

図 5 (a)窒化ケイ素接合体の曲げ試験片。(b)高温曲げ試験の実施中の様子。 

図 6 アルミナ接合体の大気中・1200℃
での 3 点曲げ強度 [引用文献①]。横軸
はインサート材初期組成の違いを表す。 

図 7 窒化ケイ素接合体の大気中・1200℃
での 3点曲げ強度 [引用文献②]。横軸は
インサート材初期組成の違いを表す。 



 

 

でにない極めて独創的な着想である。本研究課題では，そのような発想が実現可能であることを
具体的な元素の組合せを提示して実証した。接合分野ではあまり応用例の見られない開放系（非
保存系）の材料熱力学を利用しており，新たな学術的着想の応用展開を図るという点でも，本研
究の意義は非常に大きい。一方，本接合法の適用範囲が広がれば，接合に要するコストと接合体
の耐熱性のどちらも犠牲にせず，各種セラミックス材料を低温で接合し，かつ接合後の耐熱性を
維持するという，画期的な手法となる。大型・複雑形状部材作製の大幅な簡便化と低コスト化に
つながり，軽量化や燃焼温度の向上によるエンジン低燃費化など社会的貢献につながる。 

 

（５）今後の展望 

 接合するセラミックスの種類などによっては，強固な接合が得られにくい例や，インサート材
の融点上昇機能が十分に発揮されない例が観察されている。４（２）で示唆されたように，接合
部での添加元素の物質移動（蒸発）と化学反応のバランス制御が接合強度向上のために重要と考
えており，そのような非平衡な接合機構についてさらなる考察を行っている。今後，速度論的見
地から本接合法のプロセス設計の指導原理を確立することで，上記のような障壁を取り除き，本
接合法の応用展開を図っていく。 
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