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図2.1 透過型電子顕微鏡内での接合実験．(a)近接，
(b)接触，(c)さらに近接，(d)引き離し．
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拡散接合 その 2
―金属を接合するには，接合装置，

接合面積の増加過程，接合面の皮膜の挙動―

大 橋 修

・ 金属を接合するには

・・ 理想的な接合実験

母材(接合される材料)を溶融する融接法の教科書では，溶

融凝固すると当然接合するものとして，「母材を溶融すると

なぜ接合するか」の記述がない．溶融に伴って発生する付随

的な現象，例えば「溶着金属の特性」や「熱影響部に発生す

る現象」については，述べられている．

固相接合法は，母材の融点以下の温度で行う接合であるこ

とから，固相接合部の接合状態に疑問を抱く人が多い．同種

金属や異種金属を固相状態で接合した場合，どの程度の接合

強さが得られるかについて，理論的にはまだ明らかではない．

透過型電子顕微鏡内で格子像を観察しながら，接合現象が

観察されている(1)．図.は，金のチップ同士をピエゾ素子

で駆動して得られた格子像を示している．図(a)は接触前の

格子像，図(b)は接触直後の格子像で，境界での表面原子拡

散でネック成長が生じ，二つの金属が接合する．さらに接近

すると，図(c)に見られるようにネックが塑性変形して原子

の接合箇所が増加している．図(d)は逆に金属同士を引き剥

がす際の写真である．このような微視的な接合部の観察か

ら，清浄面をもつ金の接合と破断は界面近傍の数原子層だけ

が関与していることなどが分かる．

清浄な金属同士が接近すると，溶融しなくとも常温で容易

に原子的な接合部が形成できる．拡散接合では，「原子的な

接合部の形成過程と増加過程」が重要となる．

・・ 金属の接合開始温度

各種金属の丸棒を突き合わせて大気中で加圧・加熱して接

合させる．この際，大きな変形が生じることなく接合が開始

する接合可能温度とその材料の融点の関係を，図.に示

す(2)．縦軸は接合可能温度(K)/融点(K)の比である．接合

可能温度は材料の融点(TM)に関係なく，(0.4～0.6)TM であ

る．

金属中の自己拡散係数(拡散のしやすさ)は，金属の結晶構
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図2.2 各種金属を大気中で接合した際の，接合可能温
度と融点の関係．(オンラインカラー)

図2.3 接合温度0.6TMでの拡散距離．

図2.4 各種固相接合法での加圧力と接合温度との関
係．(オンラインカラー)
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造が同じであれば，加熱温度(K)/融点(K)と密接に関係す

る(3)．例えば，接合可能温度＝0.6TM では，結晶構造が同

じであれば，自己拡散係数が同程度である．この値を用い

て，金属が接合した際接合界面からのおおよその濃度分布を

計算できる．

図.は，0.6TM での FCC 金属の拡散係数(10－14 cm2/s)

を用いて，加熱時間が 1 s と 100 s での，原子の拡散結果で

ある．接合が可能となる 0.6TM 温度領域では，原子の拡散

が活発で，図2.2に示した同種金属の接合では，相互拡散が

発生している．さらに接合温度の上昇と時間の経過で，拡散

量が増大して，接合現象が進行することになる．

・・ 各種固相接合法を比較

「常温圧接法」は，常温で加圧して，接合部に大きな変形

を与えて接合する方法で，アルミニウムや銅などは，常温で

簡単に圧接・接合できる．

「摩擦圧接法」は，接合物面間の摩擦を利用して，接合面

の皮膜を取り除き，同時に摩擦熱と加圧力で接合する．超音

波圧接法や爆発圧接では，超音波や爆圧を利用して接合面の

皮膜を取り除き，接合部を形成する．

接合するには，清浄面を原子オーダで密着させる必要があ

る．各接合法とも，接合工程中に接合面の清浄化過程と密着

化過程とが含まれ，同時にその過程が進行することになる．

拡散接合では，拡散を利用して，接合面の清浄化と密着化を

行う．アルミニウムのように，酸化皮膜の残留で接合面の清

浄化が困難な材料では，拡散接合は難しくなる．

固相状態で接合するには，接合面を近接する必要がある．

接合面の近接には，結晶内での「すべり変形」と「拡散」に

よるしかない．図.は，接合するために必要な温度と加圧

力の関係を示している．

常温圧接では大きな加圧力によって，接合面で大きな塑性

変形を発生させ，すべり変形で表面皮膜の破壊と空隙を消失

させる．一方，拡散接合では，小さな圧力を加えながら高温

で加熱する．加圧力が小さいことから，接合体の形状変化が

少ない．加熱温度が高いことから拡散が活発であり，拡散で

接合面の表面皮膜と空隙を消失させる．

・ 　　　　　　　拡散接合装置

・・ 接合装置の概要

接合面が酸化しないような接合雰囲気内で，加熱・加圧す

る必要がある．以前接合雰囲気として，アルゴンガスが使用

されたこともあるが(4)，接合部の空隙内でアルゴンガス残留

の恐れから，現在では，真空が使用されることが多い．接合

材を真空に保持するため，接合材を大きな接合室内に設置し

て行う「全真空式」がほとんどである．以前，接合材をステ

ンレス鋼製容器内に入れた後，容器内を真空に排気しなが

ら，このステンレス容器を大気中で外部から加圧・加熱する

「レトルト方式」が使用されていた(5)．しかし，現在ではほ

とんど使用されていない．

加熱方法として，ヒーター(モリブデン，カーボン等)を用

いて接合体を輻射熱で加熱する「傍熱加熱法」と，高周波誘

導加熱や直接通電で接合体を直接ジュール熱で加熱する「直

接加熱法」とがある．工業的加熱法としては前者，実験室的

加熱法としては後者が使用される．

加圧法としては，油圧やモーター等を利用して機械的に加

圧される．また，熱膨張を利用した接合ジグを用いた加圧法

もある．本方法は，接合面積の増大とともに，接合ジグ材に

大きな強度が要求される．接合ジグ材の材料特性から，加圧

面が B4 サイズより小さい接合体の接合に限定される傾向に

ある．
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図2.5 工業用拡散接合装置の(a)外観図と，(b)装置内
の接合体の配置方法．(オンラインカラー)

図2.6 大型ホットプレスの納入実績(A 社)．(オンライ

ンカラー)

図2.7 熱膨張を利用した接合ジグで，SUS304ステン
レス鋼と無酸素銅を接合した際の，接合面での
圧力と接合温度の関係．(オンラインカラー)
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・・ 工業用拡散接合装置

図.は，工業用拡散接合装置(6)の一例である．接合温

度550～1300°C，接合体の最大質量510 kg，最大サイ

ズ(L)500×(W)500×(H)600である．加熱・冷却に際し

ては，高速化や均熱化の目的で，ガス導入，ファンの駆動な

どが取られる．

接合に際しては，図.(b)に示すように，接合装置内に

多くの接合体を配置する際，次の事柄が重要となる．

均一加熱するための，電気炉内への配置方法．

均一加圧するための，電気炉内への配置方法．

接合体の変形を制御するための配置方法．

冷却速度を速くする方法．

接合体と加圧治具との剥離材．接合材同士の剥離材．

接合体の生産に関わるこれらの問題は，拡散接合企業が独

自に解決している現状がある．

図.は，大型のホットプレス装置の生産台数の年代別推

移を示す．加熱・加圧できるホットプレス装置には，カーボ

ン容器内で粉末を焼結する「焼結装置」とカーボン容器を使

用しない「拡散接合装置」とがあり，両者の生産台数の推移

を示している．近年，拡散接合装置の生産台数の増加が著し

く，拡散接合法が注目されていることがわかる．

・・ 拡散接合時での加圧方法

加圧法として，油圧や熱膨張加圧ジグが利用される．拡散

接合研究では，接合部の解析の必要性から，一定加圧力下で

の実験がほとんどである．工業製品の接合では，双方が利用

されている．

接合体の加圧ジグに黒鉛，セラミック等が使用されること

から，最大荷重はこれら部材を破損しない荷重以下となる．

熱膨張を利用した接合ジグでは，ジグ材料として金属材料を

使用すれば，接合面に非常に大きな接合圧力を加えることが

できる．

図.に熱膨張を利用した接合ジグを用いた拡散接合(7)に

ついて述べる．図中に示すような熱膨張加圧ジグで，接合体

(銅棒とスレンレス鋼棒の突き合せ)を固定した後，電気炉内

で全体を昇温する．熱膨張係数の小さなステンレス鋼

SUS430で拘束すると熱膨張係数が大きい SUS304の膨張

で，接合体に自動的に加圧力が加わる．加熱開始時の歪みと

銅のヤング率から計算される応力は，100°C程度の温度上昇

で，銅の引張強さに到達し，接合面が密着する．さらに接合

温度が上昇すると，銅の降伏応力が低下するので，常に降伏

応力相当の接合力が接合面に加わり，接合ジグと接合材料の

形状と熱膨張係数で，接合体の変形量が決まる．

一定加圧接合法では，接合体の高温での機械的特性と，接

合装置の温度分布等で接合体の変形量が決まり，この変形量

の制御が困難である．熱膨張加圧ジグを用いた接合法では，

専用の拡散接合装置がなくとも，加熱装置のみで接合できる

ことから，接合試料サイズ・材質よってはコストを抑えた拡

散接合品の製作が可能となる．

・ 接合面積の増加過程

・・ 接合面積の増加機構

接合面積の増加過程は，図.のように考えられてい

る(8)．図(a)は常温で接合面を突き合わせた様子を示す．接

合の第 1 段階(図 b)では加熱・加圧で，接触した突起部がク
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図2.8 接合面積の増加過程．(a)加熱前，(b)接合
面の凹凸がクリープ変形する過程，(c)空隙が
消失する過程，(d)粒界移動する過程．

図2.9 接合面積(S)に占める塑性変形(Sp)，クリープ
変形(Sc)，拡散(SD)機構．(a)接合面粗さ 5
mm，(b)接合面粗さ0.5 mm．(オンラインカラ

ー)
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リープ変形して密着面積が増加する．これと併行して接合の

第 2 段階(図 c)では，空隙が収縮・消失して，一部の接合境

界の移動が生じる．また，多くの材料では密着部での酸化皮

膜が拡散で消失して，接合部となる．第 3 段階(図 d)では，

拡散の進行で結晶粒内に取り残された空隙と接合境界が消失

する過程である．これらの各段階が重なり合って進行する．

先に述べた図2.2の接合可能温度の結果は，本図での第 2

段階に相当する．

・・ 接合面積の数値計算

微視的な凹凸のある接合面を接触させて，接合体を加熱・

加圧すると，接合材料では密着部が接合部となる．接合面で

の接合面積(S)は，微視的な塑性変形，クリープ変形と拡散

で成長する．

全接合面積(S)は，塑性変形(Sp)，クリープ変形(Sc)，原

子の拡散(SD)に基づく接合面積の和で，数値計算(9)できる

方法が提案されている．

無酸素銅を接合面の加工法を変えて，接合面の粗さ Rz を

変化させて接合した．接合面の粗さは 90 nm(ダイヤモンド

切削)，0.5 nm(旋盤加工後バフ研磨)，1.5 nm, 4.4 nm, 14

nm(旋盤加工)と幅広い粗さ範囲で変化させた．この接合部

の引張試験破面から測定した接合面積割合と数値計算で得ら

れる接合面積割合とを比較すると，両者はほぼ一致す

る(10)．高温での材料の物性値が明らかな銅，銀，ニッケル

では，接合条件から接合面積を計算できる．

図.には全接合面積(S)に占める各機構の面積を示して

いる．(a)は接合面の粗さ(Rz)が 5 nm の計算結果で，塑性

変形(Sp)，クリープ変形(Sc)の機構が寄与している．(b)は

接合面の粗さ(Rz)が0.5 nm での結果で，大半が原子の拡散

(SD)に基づく接合面積である．

接合面粗さが 5 nm(旋盤機械加工)では，接合面積はクリ

ープ変形(Sc)が支配的である．この時には，接合圧力が必至

で，接合圧力によるクリープ変形で接合面積が増加する．そ

の結果，接合体も変形して形状が変化する．一方，接合面粗

さが 0.5 nm では，原子の拡散(SD)が支配的である．無荷重

での加熱で接合面積が増加し，少ない接合体の形状変化で接

合できる．接合面積の増加には，接合面の粗さを 0.5 nm 以

下の鏡面状態が良い．

・ 接合面の酸化皮膜の挙動

・・ 真空中加熱での表面組成の変化

材料を真空中で加熱すると，接合面の表面組成は温度によ

って変化する．図.は，オージェ電子分光分析装置内で

SUS304ステンレス鋼を加熱しながらの分析結果である．本

分析法は，表面数原子層の組成を示す．加熱温度が低いと，

材料表面は酸素や炭素で覆われている．700°C以上になる

と，表面の炭素，酸素が減少して，材料自体の組成とな

る(11)．

各種金属(ステンレス鋼，銅，チタン)のオージェ電子分光

分析測定と同時に，装置内の残留ガスの分析から，次のこと

が明らかとなった．鉄鋼材料の加熱時には，酸化皮膜の減少

と同時に，CO ガスの増加が認められた．この結果から，鉄

鋼材料の酸化皮膜は，材料中の炭素による還元で消失する．

チタンでは CO ガスの発生がないことから，酸化皮膜中の酸

素の材料内への固溶で，酸化皮膜が消失する(12)．

・・ 空隙部での介在物の形成

図.は，SUS304ステンレス鋼の表面を SEM 観察した

結果を示す．酸化皮膜の挙動を観察しやすくするため，

400°Cの大気中で加熱して，薄い酸化皮膜が形成され金色の

光沢をしたステンレス鋼の結果である．また，拡散接合部の
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図2.10 SUS304ステンレス鋼をオージェ電子分光分析
装置内で加熱しながら分析し際の，表面組成と
加熱温度の関係．

図2.11 SUS304ステンレス鋼の自由表面と空隙内面の
加熱による変化．

図2.12 SUS304ステンレス鋼の拡散接合破面の線分
析．矢印線の Mn, S, Cr, C の分析．(オンライン

カラー)
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空隙を模擬するため，丸棒(直径 12 mm)と窪み(直径 6

mm，深さ 0.4 mm)を持つ丸棒(直径 12 mm)を接合した．

この接合部の引張後の模擬空隙部を観察した．

本材料を1100°Cの真空中で 15 s 加熱すると，自由表面で

は結晶粒界が見え始め，64 min 加熱で熱腐食が進み結晶粒

界が明瞭になる．一方，模擬空隙面では，15 s 加熱で酸化

皮膜が凝集した介在物の形成が見られ，加熱時間の増加でそ

の量が減少する．

自由表面では，酸化皮膜が炭素で還元されて CO ガスを発

生する．この発生ガスが真空ポンプで排気されることで，還

元反応が促進される．拡散接合の空隙部では，外部から孤立

した空隙となり，空隙内部の発生ガスが排気されないことか

ら，酸化皮膜の消失が，金属材料への固溶のみで，介在物の

消失が遅れる(13)．

実際の SUS304ステンレス鋼接合部の引張破面の観察結果

を，図.に示す．引張破面ではディンプルが形成され，デ

ィンプルの底部には，介在物が観察される．接合面の介在物

には硫化物もあるが，多くは酸化物である．

ステンレス鋼を真空中で加熱すると表面の酸化皮膜は消失

する．接合面を接触させずに離して加熱しながら接触させる

と，酸化皮膜が消失していることから接合開始温度が低くな

る．

接合面を接触させて加熱加圧する拡散接合では，接合面の

酸化皮膜が凝集して介在物を形成する．その結果，介在物の

量は，酸化皮膜厚さの減少と接合時間の増加で減少する．介

在物の組成は，安定酸化物へと変化する．介在物は，Fe2O3

→Fe3O4→FeO→Cr2O3→MnO→SiO2→Al2O3 と変化して，

接合時間の長い接合部には，少量の酸化物 MnO, SiO2,

Al2O3 となる(14)．

・・ 接合面の酸化皮膜の挙動

拡散接合部の表面皮膜の挙動については，オージェ電子分

光分析装置，透過型電子顕微鏡などを用いて明らかにされて

いる．

接合面は酸化皮膜や汚染皮膜で覆われている．拡散接合部

の表面皮膜の挙動は，オージェ電子分光分析装置を用いた，

接合前後の表面組成の変化の観察から検討された．その結

果，図.のように次の 3 つの型に分類される(12)(14)．

チタン型接合面の酸化皮膜が拡散接合の初期に消失し，

酸化皮膜が接合部にほとんど影響しない．チタンおよびチタ

ン合金がこの型に属する．

銅，鉄型拡散接合の初期段階に接合面の酸化皮膜が消失

して，空隙内面および接合部に介在物を形成する．接合の進

行とともに凝集が進み，また母材への酸素の拡散で介在物が

減少する．銅，鉄鋼材料がこの型に属する．介在物は，鉄鋼

材料の場合には，材料内に含まれる A1, Si, Mn などの不純

物元素の酸化物，硫化物である．

アルミニウム型酸化皮膜が非常に安定で，拡散接合中に

消失しない．接合部の変形によって清浄面が露出し，わずか

な接合箇所が得られる．アルミニウムがこの型に属する．

接合界面の酸化皮膜の挙動は，金属の酸素の固溶度に関係

し，酸素固溶度の減少とともに，チタン型，銅鉄型，アルミ

ニウム型へと変化する．表.に，各種金属の融点，酸素固

溶度(15)を示す．純 Al は酸素固溶度が極端に少ない．他の金

属では酸素固溶度に差があり，酸化皮膜の消失のし易さの差

が発生するが，多くの金属は拡散接合できる．
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図2.13 拡散接合部での酸化皮膜の挙動．

表2.1 各種金属の融点と酸素固溶度(mass)．

金属名
融点，
°C

固溶度
mass 金属名 融点，

°C
固溶度
mass 金属名 融点，

°C
固溶度
mass

Ti 1670 14 Ni 1455 0.2 Mg 650 small

Zr 1855 8.6 Ag 960 0.15 Al 660 2×10－8

V 1910 5 Cu 1080 0.0075

Hf 2231 2.5 Fe 1538 0.0026

Nb 2469 1.7 Pb 327 0.001

Ta 3020 0.47 Be 1287 0.001

 　　　　　　入 門 講 座

透過型電子顕微鏡を用いた接合部の断面観察から酸化皮膜

の挙動が検討され，報告も多い(16)(18)．純アルミニウムの

接合界面には，酸化皮膜が残留すること，この酸化皮膜が超

音波振動で破壊されることが，直接的に観察されている(19)．
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