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(57)【要約】
【課題】熱伝導率が高く放熱性が優れた窒化アルミニウム焼結体を提供する。
【解決手段】Ｙ元素を０．１４～１．５質量％含有し、窒化アルミニウム（１０１面）の
Ｘ線回折強度ＩＡｌＮに対するＡｌ２Ｙ４Ｏ９（２０１面）のＸ線回折強度ＩＡｌ２Ｙ４

Ｏ９の比（ＩＡｌ２Ｙ４Ｏ９／ＩＡｌＮ）が０．００２～０．０６であり、且つＹ２Ｏ３

（２２２面）のＸ線回折強度ＩＹ２Ｏ３の窒化アルミニウム（１０１面）のＸ線回折強度
ＩＡｌＮに対する比（ＩＹ２Ｏ３／ＩＡｌＮ）が０．００８～０．０６であり、熱伝導率
が２４０Ｗ／ｍ・Ｋ以上、三点曲げ強度が２００ＭＰａ以上であることを特徴とする高熱
伝導性窒化アルミニウム焼結体である。
【選択図】　なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
Ｙ元素を０．１４～１．５質量％含有し、窒化アルミニウム（１０１面）のＸ線回折強度
ＩＡｌＮに対するＡｌ２Ｙ４Ｏ９（２０１面）のＸ線回折強度ＩＡｌ２Ｙ４Ｏ９の比（Ｉ
Ａｌ２Ｙ４Ｏ９／ＩＡｌＮ）が０．００２～０．０６であり、且つＹ２Ｏ３（２２２面）
のＸ線回折強度ＩＹ２Ｏ３の窒化アルミニウム（１０１面）のＸ線回折強度ＩＡｌＮに対
する比（ＩＹ２Ｏ３／ＩＡｌＮ）が０．００８～０．０６であり、熱伝導率が２４０Ｗ／
ｍ・Ｋ以上、三点曲げ強度が２００ＭＰａ以上であることを特徴とする高熱伝導性窒化ア
ルミニウム焼結体。
【請求項２】
Ｙ元素を０．１４～１．５質量％、酸素を０．０５～０．５質量％含有し、酸素とＹ元素
との質量比率（Ｏ／Ｙ）が０．５以下であり、窒化アルミニウム結晶粒子の平均径が６μ
ｍ以上で、任意の結晶組織面積１００μｍ×１００μｍ当りに存在する結晶粒子数が１５
０個以下であり、粒界相の最大径が０．５μｍ以下であることを特徴とする請求の範囲第
１項記載の高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体に係り、特に熱伝導率が高く放熱性および
量産性に優れた窒化アルミニウム焼結体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来の金属材料と比較して強度、耐熱性、耐食性、耐摩耗性、軽量性などの諸特性に優
れたセラミックス焼結体が、半導体、電子機器材料、エンジン用部材、高速切削工具用材
料、ノズル、ベアリングなど、従来の金属材料では耐えられない過酷な温度、応力、摩耗
条件下で使用される機械部品、構造材や装飾品材料として広く利用されている。
【０００３】
　特に窒化アルミニウム（ＡｌＮ）焼結体は高熱伝導性を有する絶縁体であり、シリコン
（Ｓｉ）に近い熱膨張係数を有することから高集積化した半導体装置の放熱板や基板とし
て、その用途を拡大している。
【０００４】
　従来、上記窒化アルミニウム焼結体は一般的に下記の製造方法によって量産されている
。すなわち、セラミックス原料としての窒化アルミニウム粉末にＹ２Ｏ３などの焼結助剤
と、有機バインダーと、必要に応じて各種添加剤や溶媒、分散剤とを添加して原料混合体
を調製し、得られた原料混合体をロール成形法やドクターブレード法によって成形し、薄
板状ないしシート状の成形体としたり、原料混合体をプレス成形して厚板状ないし大型の
成形体を形成する。次に得られた成形体は、空気または窒素ガス雰囲気において４００～
５００℃に加熱され脱脂処理され、有機バインダーとして添加された炭化水素成分等が成
形体からほぼ完全に排除脱脂される。そして脱脂された成形体は窒素ガス雰囲気等で高温
度に加熱され緻密化焼結されて窒化アルミニウム焼結体が形成される。
【０００５】
　窒化アルミニウム（ＡｌＮ）は難焼結性セラミックスであり、その緻密化を促進するた
め、およびＡｌＮ原料粉末中の不純物酸素がＡｌＮ結晶粒子内へ固溶して熱抵抗が増加す
ることを防止するために焼結助剤として酸化イットリウム（Ｙ２Ｏ３）などの希土類酸化
物を添加することが一般的に行われている。これらの焼結助剤はＡｌＮ原料粉末中に含ま
れる酸素と反応して、Ｙ２Ｏ３の場合は３Ｙ２Ｏ３・５Ａｌ２Ｏ３（ＹＡＧ），Ｙ２Ｏ３

・Ａｌ２Ｏ３（ＹＡＬ）、２Ｙ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３（ＹＡＭ）などから成る液相組成物を
形成し、焼結体に緻密化を達成するとともに、上記熱抵抗となる不純物酸素を粒界相とし
て固定し高熱伝導化を達成するものと考えられている。
【０００６】
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　このような従来の高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体として、例えば特開平１０－２５
１６０号公報に示すように、窒化アルミニウムから成り、その結晶粒子の平均粒径が２～
１０μｍである主相と２Ｙ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３或いはＹ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３或いは３Ｙ２

Ｏ３・５Ａｌ２Ｏ３のいずれかの単一成分からなり、Ｙ２Ｏ３含有量が１．０～４．６重
量％である副相から構成され、熱伝導率が２００Ｗ／ｍ・Ｋ以上で、且つ曲げ強度が４０
Ｋｇ／ｍｍ２以上である窒化アルミニウム焼結体が提案されている。
【０００７】
　しかしながら、従来の製造方法においては、原料粉末の平均粒径、不純物、焼結助剤の
種類および添加量、脱脂、焼結条件などを厳正に管理した場合においても、前記不純物酸
素を固定するのに必要な３～５質量％の多量の希土類酸化物を添加しているため、熱抵抗
となる酸化物量が多くなり２２０Ｗ／ｍ・Ｋ以上の高い熱伝導率が得られにくく、ＡｌＮ
焼結体固有の最大特性である優れた放熱特性が損なわれる場合が多く、技術的改善が強く
要請されている。
【０００８】
　本発明は上記問題点を解決するためになされたものであり、特に熱伝導率が高く放熱性
が優れた高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体およびその製造方法を提供することを目的と
する。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００９】
【特許文献１】特表平０８－５０８４６１号公報
【特許文献２】特開２００１－２３３６７６号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　上記目的を達成するために、本発明者らは焼結助剤の添加量、熱伝導の阻害要因である
酸素の低減法、脱脂状態が焼結体の緻密化や組織状態、熱伝導率に及ぼす影響を比較検討
した。その結果、焼結助剤としてのＹ２Ｏ３添加量を０．２～２質量％と緻密化に必要な
最少量にし、かつ熱伝導率の阻害要因である酸素を除去するために必要な適正量の炭素量
を脱脂工程の条件制御により残存させ、次の焼結工程における緻密化焼結前に仮焼処理工
程を導入し、焼結後の粒界相を熱抵抗が低い２Ｙ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３（ＹＡＭ）のみから
成る相または２Ｙ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３（ＹＡＭ）とＹ２Ｏ３とから成る相の２種にするこ
とにより、焼結体中の不純物酸素量が０．５％以下に減少し、２２０Ｗ／ｍ・Ｋ以上好ま
しくは２５０Ｗ／ｍ・Ｋ以上の高熱伝導率を有する窒化アルミニウム焼結体が量産性良く
容易に得られるという知見を得た。
【００１１】
　また、緻密化焼結後における焼結体の冷却速度を毎時１５０℃以下にして徐冷すること
により、粗大な粒界相が発生せず微細で緻密な結晶組織を有するＡｌＮ焼結体が得られる
という知見も得られた。本発明は上記知見に基づいて完成されたものである。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　すなわち、本発明に係る高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体は、Ｙ元素を０．１４～１
．５質量％含有し、窒化アルミニウム（１０１面）のＸ線回折強度ＩＡｌＮに対するＡｌ

２Ｙ４Ｏ９（２０１面）のＸ線回折強度ＩＡｌ２Ｙ４Ｏ９の比（ＩＡｌ２Ｙ４Ｏ９／ＩＡ
ｌＮ）が０．００２～０．０６であり、且つＹ２Ｏ３（２２２面）のＸ線回折強度ＩＹ２

Ｏ３の窒化アルミニウム（１０１面）のＸ線回折強度ＩＡｌＮに対する比（ＩＹ２Ｏ３／
ＩＡｌＮ）が０．００８～０．０６であり、熱伝導率が２４０Ｗ／ｍ・Ｋ以上、三点曲げ
強度が２００ＭＰａ以上であることを特徴とする。
【００１３】
　上記本発明に係る高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体において、Ｙ元素を０．１４～１
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．５質量％、酸素を０．０５～０．５質量％含有し、酸素とＹ元素との質量比率（Ｏ／Ｙ
）が０．５以下であり、窒化アルミニウム結晶粒子の平均径が６μｍ以上であり、任意の
結晶組織面積１００μｍ×１００μｍ当りに存在する結晶粒子数が１５０個以下であり、
粒界相の最大径が０．５μｍ以下であることが好ましい。また、上記本発明において、窒
化アルミニウム結晶粒子の最小径が４μｍ以上であり、最大径が２５μｍ以下であること
が好ましい。
【００１４】
　上記本発明に係る高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体において、焼結体を構成する主相
は窒化けい素（ＡｌＮ）である一方、副相となる粒界相は熱抵抗が低い２Ｙ２Ｏ３・Ａｌ

２Ｏ３（ＹＡＭ）から成る相または２Ｙ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３（ＹＡＭ）とＹ２Ｏ３とから
成る相のいずれかに限定される。上記ＹＡＭ相はＸ線回折分析においてＡｌ２Ｙ４Ｏ９（
２０１面）の回折ピーク強度として同定・定量される。粒界相にＹ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３（
ＹＡＬ）や３Ｙ２Ｏ３・５Ａｌ２Ｏ３（ＹＡＧ）などの、熱抵抗が高い第３相を含む場合
は、ＡｌＮ焼結体の熱伝導率が低下する。
【００１５】
　上記本発明に係る高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体において、Ｘ線回折強度比（ＩＡ
ｌ２Ｙ４Ｏ９／ＩＡｌＮ）は上記ＹＡＭ相の生成割合を示すものであり、焼結体の熱伝導
率および三点曲げ強度の要求特性に応じて０．００２～０．０３の範囲または０．００２
～０．０６の範囲とされる。上記ＹＡＭ相のＸ線回折強度比が上記下限値未満になると、
ＡｌＮ結晶粒子を相互に結合せしめる粒界相の機能が不足し焼結体の構造強度が低下する
場合がある。一方、上記Ｘ線回折強度比が上限値を超えると熱抵抗が増加し、焼結体の熱
伝導率が低下し易い。
【００１６】
　またＹ２Ｏ３（２２２面）のＸ線回折強度ＩＹ２Ｏ３の窒化アルミニウム（１０１面）
のＸ線回折強度ＩＡｌＮに対する比（ＩＹ２Ｏ３／ＩＡｌＮ）は、粒界相に析出したＹ２

Ｏ３相の生成割合を示すものであり、焼結体の熱伝導率および三点曲げ強度の要求特性に
応じて０．００２～０．０６の範囲または０．００８～０．０６の範囲とされる。上記Ｙ

２Ｏ３相のＸ線回折強度比が上記下限値未満であると、焼結性の改善効果が不十分であり
、焼結体の構造強度が低下したり、ＡｌＮ結晶中に酸素が固溶して熱伝導率が低下したり
する。一方、上記Ｘ線回折強度比が上限値（０．０６）を超えると、焼結体中に気孔が残
存して収縮率が増大し変形が大きくなるとともに、熱伝導率が低下する。
【００１７】
　上記Ｘ線回折強度比（ＩＡｌ２Ｙ４Ｏ９／ＩＡｌＮ）を０．００２～０．０３の範囲と
する場合、または上記Ｘ線回折強度比（ＩＡｌ２Ｙ４Ｏ９／ＩＡｌＮ）を０．００２～０
．０６の範囲とし、且つＸ線回折強度比（ＩＹ２Ｏ３／ＩＡｌＮ）を０．００２～０．０
６の範囲にした場合に、熱伝導率が２２０Ｗ／ｍ・Ｋ以上であり、三点曲げ強度が２５０
ＭＰａ以上である窒化アルミニウム焼結体が得られ易い。
【００１８】
　また、上記Ｘ線回折強度比（ＩＡｌ２Ｙ４Ｏ９／ＩＡｌＮ）を０．００２～０．０６の
範囲とし、且つＸ線回折強度比（ＩＹ２Ｏ３／ＩＡｌＮ）を０．００８～０．０６の範囲
にした場合に、熱伝導率が２４０Ｗ／ｍ・Ｋ以上であり、三点曲げ強度が２００ＭＰａ以
上である窒化アルミニウム焼結体が得られ易い。
【００１９】
　Ｙ元素は、ＡｌＮ原料粉末に含まれる不純物酸素と反応して、イットリア－アルミナ－
金属化合物（ＹＡＭ，２Ｙ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３）などから成る液相を形成し、焼結体の緻
密化を達成する焼結助剤として作用するとともに、この不純物酸素を粒界相として固定し
高熱伝導化も達成するために、酸化物換算で０．２～２質量％の範囲で添加される。
【００２０】
　このＹ元素の含有量が酸化物換算で０．２質量％未満の場合は、焼結性の改善効果が充
分に発揮されず、焼結体が緻密化されず低強度の焼結体が形成されたり、ＡｌＮ結晶中に
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酸素が固溶し、高い熱伝導率を有する焼結体が形成できない。一方、含有量が２質量％を
超える過量となると、過量の粒界相が焼結体中に残存したり、熱処理により除去される粒
界相の体積が大きいため、焼結体中に空孔（気孔）が残ったりして収縮率が増大し変形が
生じ易くなると共に、焼結体の熱伝導率が低下してしまう。最終的にＡｌＮ焼結体中に含
有されるＹ元素量は０．１４～１．５質量％の範囲が好ましい。
【００２１】
　一方、酸素（Ｏ）は上記粒界相を形成する成分であり、ＡｌＮ焼結体中に０．０５～０
．５質量％の範囲で含有されることが好ましい。上記酸素含有量が０．０５質量％未満の
場合には、粒界相の形成割合が少なくなり、粒界相のよるＡｌＮ結晶粒を相互に結合する
効果が減少し、ＡｌＮ焼結体全体の構造強度が低下してしまう。すなわち、上記Ｙ成分お
よび酸素からなる液相は焼結後においてＡｌＮ結晶粒の粒界部にガラス質または結晶質と
して凝固して粒界相を形成し、この粒界相がＡｌＮ結晶粒を相互に強固に結合せしめＡｌ
Ｎ焼結体全体の構造強度を高める。
【００２２】
　しかしながら、酸素含有量が０．５質量％を超える過量になると、熱抵抗が高い粒界相
の割合が相対的に増加するために、焼結体の熱伝導率が低下する。また、過量の粒界相が
焼結体中に残存したり、熱処理により除去される粒界相の体積が大きいため、焼結体中に
空孔（気孔）が残ったりして収縮率が増大し、変形を生じ易くなる。
【００２３】
　また、本発明に係る高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体において、酸素とＹ元素との質
量比率（Ｏ／Ｙ）は０．５以下とすることが好ましい。この質量比率（Ｏ／Ｙ）が０．５
を超えるように過大になると、熱抵抗が高い酸素化合物が多くなり、焼結体の熱伝導率が
低下する。この質量比率（Ｏ／Ｙ）は０．４以下であることがさらに好ましい。
【００２４】
　さらに、本発明に係る高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体において、ＡｌＮ結晶粒子の
平均粒子径は、４μｍ以上、好ましくは６μｍ以上、さらに好ましくは８μｍ以上とする
と良い。これはＡｌＮ結晶の粒成長によって結晶粒子が粗大化することによって、熱抵抗
が大きい粒界相の数を相対的に減少させることが可能になり、焼結体の熱伝導率を向上さ
せることができるからである。
【００２５】
　特に、窒化アルミニウム結晶粒子の平均径を４μｍ以上、好ましくは６μｍ以上、最小
径を２μｍ以上、最大径を２０μｍ以下とし、任意の結晶組織面積１００μｍ×１００μ
ｍ当りに存在する結晶粒子数を２００個以下とし、粒界相の最大径を０．５μｍ以下とす
ることにより、熱伝導率が２２０Ｗ／ｍ・Ｋ以上であり、三点曲げ強度が２５０ＭＰａ以
上である高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体が得られ易くなる。
【００２６】
　一方、窒化アルミニウム結晶粒子の平均径を６μｍ以上、好ましくは８μｍ以上、最小
径を４μｍ以上、最大径を２５μｍ以下とし、任意の結晶組織面積１００μｍ×１００μ
ｍ当りに存在する結晶粒子数を１５０個以下とし、粒界相の最大径を０．５μｍ以下とす
ることにより、熱伝導率が２４０Ｗ／ｍ・Ｋ以上、三点曲げ強度が２００ＭＰａ以上であ
る高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体が得られ易くなる。
【００２７】
　上記窒化アルミニウム結晶粒子の平均径または最小値が上記下限値未満となると、熱抵
抗となる粒界相の数が増加して熱伝導率が低下し易くなる。一方、窒化アルミニウム結晶
粒子の最大径が上記上限値を超えると、熱伝導性は向上するが焼結体の構造強度が低下し
てしまう。また、窒化アルミニウム結晶粒子の存在数が上記上限値を超えると、構造強度
は増加するが、熱抵抗となる粒界相の存在数が増加するため、焼結体の熱伝導性が低下し
てしまう。
【００２８】
　ここで、上記窒化アルミニウム結晶粒子の平均径、最小径、最大径および粒界相の最大
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径は、以下のように測定できる。すなわち、各ＡｌＮ焼結体から切り出した５ｍｍ×１０
ｍｍ×０．６ｍｍまたは４ｍｍ×４ｍｍ×１０ｍｍの試料片の断面組織から１００μｍ×
１００μｍの領域を有する３箇所の測定領域を選定し、各領域を倍率が１０００倍である
ＳＥＭにて観察し、その組織影像から測定される。なお測定対象は各粒子全体が現れてい
る粒子および３重点全体が現れている粒界相に限定する。
【００２９】
　具体的には、各窒化アルミニウム結晶粒子の直径は、ＡｌＮ結晶粒子に外接する最小円
の直径で測定される一方、粒界相の直径は、ＡｌＮ焼結体の断面結晶組織に存在する粒界
相の三重点等に内接する最大円の直径で測定される。そして、本発明における窒化アルミ
ニウム結晶粒子の最小径は、上記３領域に存在するＡｌＮ結晶粒の直径のうちで最小の値
を示す。一方、窒化アルミニウム結晶粒子の最大径は、上記３領域に存在するＡｌＮ結晶
粒の直径のうちで最大の値を示す。さらに窒化アルミニウム結晶粒子の平均径は、上記３
領域に存在する全ＡｌＮ結晶粒の直径の平均値を示す。
【００３０】
　上記粒界相の最大径が０．５μｍを超えるように液相の凝集偏析が著しくなると、Ａｌ
Ｎ結晶粒子相互の液相による結合作用が低下し焼結体全体としての強度が低下し易くなる
と同時に粗大な粒界相は熱伝導の妨げとなり、ＡｌＮ焼結体の熱伝導率を低下させる。
【００３１】
　本発明に係る高熱伝導性窒化アルミニウム焼結体の製造方法は、例えば酸素量が１質量
％以下、平均粒径１．５μｍ以下の窒化アルミニウム粉末にＹ元素を酸化物換算で０．２
～２質量％と有機バインダーとを添加した原料混合体を成形して成形体を調製し、得られ
た成形体を脱脂して成形体中に残留する炭素量が０．３～０．６質量％の範囲になるよう
に制御した後に、非酸化性雰囲気中で仮焼処理を実施し、しかる後に本焼結する方法が採
用できる。
【００３２】
　特に上記製法において、Ｙ元素の酸化物により焼結時に形成された液相が凝固する温度
までに至る焼結体の冷却速度を毎時１５０℃以下にして徐冷することにより、気孔を微細
化できるとともに、窒化アルミニウムの結晶組織をより微細かつ均一に形成することがで
きる。
【００３３】
　本発明方法において使用され、焼結体の主成分となる窒化アルミニウム（ＡｌＮ）粉末
としては、焼結性および熱伝導性を考慮して不純物酸素含有量が１質量％以下、好ましく
は０．７質量％以下に抑制され、平均粒径が０．０５～１．５μｍ程度、好ましくは１μ
ｍ以下のものを使用する。使用する窒化アルミニウム（ＡｌＮ）粉末の平均粒径が１．５
μｍを超える場合は、焼結性が劣るために長時間または高温度での焼結が必要となり、焼
結体の機械的強度も低下するために好ましくない。
【００３４】
　また、本発明で使用し得る有機バインダー（結合剤）としては、何ら限定されるもので
はなく、一般にセラミックス粉末の成形に使用されるポリビニルブチラール、ポリメチル
メタクリレート等の有機高分子系結合材が好適に使用できる。
【００３５】
　前記の通り、Ｙ元素は焼結助剤として酸化物換算で０．２～２質量％の割合で窒化アル
ミニウム原料粉末に添加される。焼結助剤の具体例としてはＹの酸化物もしくは焼結操作
によりこれらの化合物となる物質（炭酸塩等）が単独で、または２種以上混合して使用さ
れ、特に酸化イットリウム（Ｙ２Ｏ３）が好ましい。これらの焼結助剤は、窒化アルミニ
ウムの原料粉末表面のアルミニウム酸化物相と反応してＹＡＭなどの複合酸化物の液相を
形成し、この液相が焼結体の高密度化（緻密化）をもたらす。Ｙ２Ｏ３を焼結助剤として
用いた場合、アルミン酸イットリウムが生成し液相焼結が進行すると考えられる。これら
の焼結助剤を添加して常圧焼結すると、焼結性の向上（緻密化）のみではなく、熱伝導率
も向上できる。すなわち焼結時にＡｌＮ中に固溶していた不純物酸素がＹ２Ｏ３と反応し
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て結晶粒界の酸化物相として偏析するため、格子欠陥の少ない焼結体が得られ、熱伝導率
が向上する。
【００３６】
　次に上記窒化アルミニウム焼結体を製造する場合の概略工程について説明する。すなわ
ち酸素含有量を規定した所定粒径の窒化アルミニウム粉末に、所定量の焼結助剤としての
Ｙ化合物および有機バインダー、必要に応じて非晶質炭素等の必要な添加剤を加えて原料
混合体を調製し、次に得られた原料混合体を成形して所定形状の成形体を得る。原料混合
体の成形法としては、汎用の金型プレス法、冷間静水圧プレス（ＣＩＰ）法、あるいはド
クターブレード法、ロール成形法のようなシート成形法などが適用できる。
【００３７】
　上記成形操作に引き続いて、成形体を非酸化性雰囲気中、例えば窒素ガス雰囲気中で温
度５００～８００℃で１～４時間加熱して、予め添加していた大部分の有機バインダーの
脱脂・除去を行い、成形体に残存する炭素量を厳密に調整する。
【００３８】
　次に脱脂処理された成形体は、窒素ガス（Ｎ２）等の非酸化性雰囲気または減圧雰囲気
中で温度１３００～１５５０℃に加熱し１～８時間保持する仮焼処理を実施する。この仮
焼処理により、成形体に残留していた炭素と酸素成分とが効果的に結合して成形体外に蒸
発飛散し、緻密化に必要な粒界相を形成するための最少量の酸素を残して酸素含有量が低
減される。
【００３９】
　上記仮焼処理を実施しない場合には、脱酸に有効に働く残存炭素が酸素と結合して蒸発
飛散しないため、添加したＹ２Ｏ３が還元窒化されＹＮを生成したり、炭素がそのまま残
存して緻密化を阻害したりする。
　上記脱脂処理後において、すなわち本焼結前の段階において、成形体に残留する炭素量
が０．３～０．６質量％の範囲になるように制御することが重要である。
　なお、上記脱脂処理した成形体に残存する炭素量は、炭素分析装置（ＥＭＩＡ－５２１
、堀場製作所製）を用いて測定した。
【００４０】
　上記成形体に残留する炭素量が０．３質量％未満の場合には、後工程である焼結工程に
おいて、酸素と結合して蒸発飛散する炭素量が適正量より少ないため、焼結体中の酸素成
分量が多くなり、熱伝導率が低下してしまう。一方、上記残留炭素量が０．６質量％を超
えるように過大になると、焼結時においても炭素がそのまま残存して焼結体の緻密化が阻
害される。
【００４１】
　仮焼処理された成形体は、次に焼成容器内に収容され焼成炉内において多段に積層され
、この配置状態で複数の成形体は一括して所定温度で焼結される。焼結操作は、窒素ガス
などの非酸化性雰囲気で成形体を温度１８００～１９５０℃に８～１８時間程度加熱して
実施される。焼結雰囲気は、窒素ガス雰囲気、または窒素ガスを含む還元性雰囲気で行な
う。還元性ガスとしてはＨ２ガス、ＣＯガスを使用してもよい。なお、焼結操作は真空（
僅かな還元雰囲気を含む）、減圧、加圧および常圧を含む雰囲気中で実施してもよい。焼
結温度が１８００℃未満と低温状態で焼成すると、原料粉末の粒径、含有酸素量によって
異なるが、緻密な焼結体が得にくい一方、１９５０℃より高温度で焼成すると、焼成炉内
におけるＡｌＮ自体の蒸気圧が高くなり緻密化が困難になるおそれがあるため、焼結温度
は上記範囲に制御すべきである。
【００４２】
　なお、上記仮焼処理と焼結操作とは、それぞれ別の加熱炉を使用して非連続的に実施す
ることも可能であるが、仮焼処理と焼結操作とを同一の焼成炉を使用して連続的に実施し
た方が工業規模での量産性に優れるため好ましい。
【００４３】
　上記焼結操作において緻密な焼結体を得るためにも、また焼結体の熱伝導率を向上させ
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るためにも、ある程度の焼結助剤の添加は必要である。しかしながら、焼結助剤はＡｌＮ
や不純物酸素と反応して３Ｙ２Ｏ３・５Ａｌ２Ｏ３（ＹＡＧ），Ｙ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３（
ＹＡＬ）などの酸化物を形成して粒界相に析出する。これら粒界相の酸化物は熱伝導を妨
げる作用を有することが確認されている。したがって過剰量の粒界相が形成されないよう
に焼結助剤の添加量は厳正に管理する必要がある。
【００４４】
　特に上記のように窒化アルミニウム結晶組織に形成される粒界相の最大径を０．５μｍ
以下にしたり、またＡｌＮ結晶粒子を微細化したり、所定のＹＡＭ等から成る粒界相を形
成したり、焼結体の気孔を微細化するためには、焼結操作完了直後における焼結体の冷却
速度を毎時１５０℃以下に制御して徐冷することが好ましい。上記冷却速度を毎時１５０
℃を超えるように高速度に設定した場合には、焼結体に生成した液相が粒界部に凝集偏析
し易く、粗大な粒界相および気孔が形成されたり、焼結体表面に粒界成分の滲み出しによ
り縞模様や亀の子状の模様が形成されて外観不良が発生し易い。
【００４５】
　特に焼結完了後に焼成炉の加熱用電源をＯＦＦして炉冷を実施した場合には、冷却速度
は毎時４００～５００℃となる。このように、焼結後に急冷した場合には焼結助剤により
生成した液相の凝集偏析によるシマ模様などが発生し、焼結体の均質性が損なわれるだけ
でなく熱伝導率も低下する場合が多い。そのため、焼結後に毎時１５０℃以下の降温速度
で液相が凝固する温度まで冷却するが、毎時１２０℃以下の徐冷速度がより好ましい。
【００４６】
　上記冷却速度を調節する温度範囲は、所定の焼結温度（１８００～１９５０℃）から、
前記の焼結助剤の反応によって生じる液相が凝固するまでの温度（液相凝固点）までで充
分である。前記のような焼結助剤を使用した場合の液相凝固点は概略１６５０～１５００
℃程度である。こうして少なくとも焼結温度から液相凝固点に至るまでの焼結体の冷却速
度を毎時１５０℃以下に制御することにより、微細な粒界相がＡｌＮ結晶粒周囲に均一に
分布し、気孔の形成が少ない焼結体が得られる。
【００４７】
　上記製法によって製造された窒化アルミニウム焼結体は、いずれも多結晶体として非常
に高い２２０ｗ／ｍ・Ｋ（２５℃）以上、好ましくは２５０ｗ／ｍ・Ｋ以上の熱伝導率を
有し、また三点曲げ強度も２００ＭＰａ以上、好ましくは２４０ＭＰａ以上であり機械的
特性にも優れている。
【発明を実施するための形態】
【００４８】
　次に本発明の実施形態を以下に示す実施例を参照して具体的に説明する。
［実施例１～１２］
【００４９】
　不純物として酸素を０．７質量％含有し、平均粒径１．０μｍの窒化アルミニウム粉末
に対して、焼結助剤としてのＹ２Ｏ３（酸化イットリウム）を表１に示すＹ元素量となる
ように添加し、エチルアルコール中で３０時間湿式混合した後に乾燥して原料粉末混合体
を調製した。さらにこの原料混合体１００重量部に対して有機バインダーとしてのブチル
メタクリレートを１２重量部添加し、ボールミル混合を十分に実施した。
【００５０】
　次に乾燥して得た原料粉末混合体をプレス成形機の成形用金型内に充填して１２００ｋ
ｇ／ｃｍ２の加圧力にて圧縮成形して実施例１～１２用の成形体を多数調製し、引き続き
各成形体を表１に示す条件にて脱脂処理した。
【００５１】
　しかる後に、各成形体を表１に示す雰囲気、温度、時間条件で加熱する脱酸熱処理を実
施した。引き続いて各成形体を、Ｎ２ガス雰囲気中にて表１に示す条件にて緻密化焼結を
実施した後に、焼成炉に付設した加熱装置への通電量を減少させて焼成炉内温度が１５０
０℃まで降下するまでの間における焼結体の冷却速度がそれぞれ表１に示す値になるよう
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に調整して焼結体を徐冷した。その結果、寸法が４０ｍｍ×４０ｍｍ×４ｍｍである実施
例１～１２に係る各ＡｌＮ焼結体を調製した。
［実施例１３～１９］
【００５２】
　実施例１において使用した窒化アルミニウム粉末に対して、焼結助剤としてのＹ２Ｏ３

（酸化イットリウム）を表１に示すＹ元素量となるように添加してボールミル混合を十分
に実施した後に乾燥して各原料混合体を調製した。さらにこの原料混合体１００重量部に
対して有機バインダーとしてのブチルメタクリレートを１２重量部と、可塑剤としてのジ
ブチルフタレートを４重量部と、トルエンを１５重量部とを添加し、さらにボールミル混
合を十分に実施してスラリー状の各原料混合体を調製した。
【００５３】
　次に各原料混合体スラリーから溶媒を除去して粘度を１５０００ｃｐｓに調整した後に
、湿式シート成形法（ドクターブレード法）によりシート成形して乾燥し、さらに所定寸
法に打ち抜いて実施例１３～１９用の成形体（グリーンシート）を多数調製した。引き続
き各成形体を表１に示す条件にて脱脂処理した。
【００５４】
　しかる後に、各成形体を表１に示す雰囲気、温度、時間条件で加熱する脱酸熱処理を実
施した。引き続いて各成形体を、Ｎ２ガス雰囲気中にて表１に示す条件にて緻密化焼結を
実施した後に、焼成炉に付設した加熱装置への通電量を減少させて焼成炉内温度が１５０
０℃まで降下するまでの間における焼結体の冷却速度がそれぞれ表１に示す値になるよう
に調整して焼結体を徐冷した。その結果、寸法が７５ｍｍ×７５ｍｍ×０．６ｍｍである
実施例１３～１９に係る各ＡｌＮ焼結体を調製した。
［比較例１］
　一方、脱酸熱処理を実施しない点以外は実施例１と同一条件で成形・脱脂・焼結処理し
て同一寸法を有する比較例１に係るＡｌＮ焼結体を調製した。
［比較例２］
【００５５】
　また、緻密化焼結完了直後に、加熱装置電源をＯＦＦにし、従来の炉冷による冷却速度
（約５００℃／ｈｒ）で焼結体を冷却した点以外は実施例１と同一条件で焼結処理して同
一寸法を有する比較例２に係るＡｌＮ焼結体を調製した。
［比較例３］
【００５６】
　また、緻密化焼結完了直後における焼結体の冷却速度を２５０℃／ｈｒと過大に設定し
た以外は実施例１と同一条件で焼結処理して同一寸法を有する比較例３に係るＡｌＮ焼結
体を調製した。
［比較例４～８］
【００５７】
　また、Ｙ２Ｏ３添加量を過少にした比較例４、過大にした比較例７～８、脱酸熱処理の
温度を好ましい範囲から低温度側に設定した比較例５、およびＯ／Ｙ質量比を過大にした
比較例５～６の各ＡｌＮ焼結体を表１に示す処理条件でそれぞれ調製した。
［比較例９］
【００５８】
　一方、表１に示すように脱脂処理を低温度で実施し、脱脂処理後の成形体中の残留炭素
量を０．８０質量％と過大にした点以外は実施例１と同一条件で成形・仮焼・焼結処理し
て同一寸法を有する比較例９に係るＡｌＮ焼結体を調製した。
　各実施例および比較例に係る焼結体中のＹ２Ｏ３の含有量は、表１に示すように原料粉
末へのＹ２Ｏ３の添加量より若干減少することが確認された。
【００５９】
　そして得られた実施例１～１９および比較例１～９に係る各窒化アルミニウム焼結体の
特性を評価するため、各焼結体を粉砕して粉末にした後にＸ線解折法（ＸＲＤ）によって
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分析し、焼結体の主相および副相を同定しＸ線回折強度比で表した。さらに各焼結体の破
面についての倍率３５００倍の走査型電子顕微鏡写真を観察計測することによって、Ａｌ
Ｎ結晶粒子の最小径、最大径、平均径、単位面積（１００μｍ×１００μｍ）当りの存在
数、粒界相の最大径を測定するとともに、窒化アルミニウム結晶組織における粒界相の凝
集の有無および気孔の凝集の有無を観察した。さらに各焼結体の熱伝導率および曲げ強度
の平均値を測定し、下記表１右欄に示す結果を得た。
【００６０】
　なお、各焼結体のＹ元素量および酸素量は、焼結体溶液のＩＣＰ発光分光分析によりＹ
濃度および酸素濃度を定量した。また熱伝導率はレーザーフラッシュ法により測定する一
方、曲げ強度はＪＩＳ　Ｒ－１６０１に準じて、三点曲げ強度を測定した。
【００６１】



(11) JP 2012-92014 A 2012.5.17

10

20

30

40

50

【表１】

【００６２】
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　上記表１に示す結果から明らかなように、実施例１～１８に係る窒化アルミニウム焼結
体においては、比較例２～３と比較して緻密化焼結完了直後における焼結体の冷却速度を
従来法より低く設定しているため、結晶組織内において液相の凝集偏析が少なく、また気
孔の凝集もなかった。また焼結体を顕微鏡観察したところ、結晶組織はいずれも粒界相の
最大径が０．２μｍ以下と小さく、また気孔の最大径も０．５μｍ未満と微小であった。
そして微細な粒界相が均一に分布した結晶組織であり、またＡｌ２Ｙ４Ｏ９を主体とする
副相で粒界相が形成されているため、高密度（高強度）で高熱伝導度を有する放熱性の高
い焼結体が得られた。また、緻密化焼結完了直後における焼結体の冷却速度を２００℃／
Ｈｒとした実施例１９に係る窒化アルミニウム焼結体においては、焼結体組織の単位面積
当りの結晶粒子数が減少するとともに、粒界相の最大径が増大し、熱伝導性および強度特
性が相対的に低下した。
【００６３】
　一方、比較例１および比較例８のように脱酸熱処理を実施しない場合には、脱酸に有効
に働く残存炭素が酸素と結合して蒸発飛散しないため、添加したＹ２Ｏ３が還元窒化され
ＹＮを生成したり、炭素がそのまま残存して緻密化が阻害されたりするため、未焼結状態
であった。
【００６４】
　また、比較例２および３のように焼結体の冷却速度を大きく設定し、急激に冷却した場
合には、粒界相の最大径が０．８～１μｍとなるような粗大な粒界相が形成され、また最
大径が２μｍと大きな気孔が各所に観察され、さらに縞状の模様も発生しており、強度お
よび熱伝導率も低下した。
【００６５】
　さらに、Ｙ２Ｏ３添加量が過少な比較例４においては、焼結体のＸ線回折強度比（ＩＡ
ｌ２Ｙ４Ｏ９／ＩＡｌＮ）が過少となり、十分な熱伝導率が得られていない。一方、脱酸
熱処理の温度を好ましい範囲から低温度側に設定した比較例５においては、Ｏ／Ｙ質量比
が過大になり、熱抵抗が大きいＹＡＬの副相が形成されるため、熱伝導率が十分ではない
。同様に、Ｏ／Ｙ質量比が過大になった比較例６のＡｌＮ焼結体では、結晶組織が微細化
されるため、曲げ強度特性は向上するが、熱抵抗が大きいＹＡＧの副相が形成されるため
、熱伝導率は低下した。
【００６６】
　また、Ｙ２Ｏ３添加量を過大にした比較例７では、結晶組織が微細化されるため曲げ強
度特性は向上するが、熱抵抗が大きいＹＡＧおよびＹＡＬの副相が形成されるため、熱伝
導率は低下した。
【００６７】
　一方、脱脂処理を低温度で実施し、脱脂処理後の成形体中の残留炭素量を０．８０質量
％と過大にした比較例９においては、ＡｌＮ成形体の緻密化が困難であり、焼結が不可能
であり、未焼結状態であった。また焼結体組織においてＹ２Ｏ３が還元窒化されＹＮを生
成したり、炭素がそのまま残存して緻密化が阻害されていた。
【産業上の利用可能性】
【００６８】
　上記構成に係る窒化アルミニウム焼結体によれば、焼結助剤としてのＹ元素添加量を酸
化物換算で０．２～２質量％と緻密化に必要な最少量に抑制し、熱伝導率の阻害要因であ
る酸素を除去するために緻密化焼結前に脱酸熱処理工程を実施し、焼結後の粒界相を熱抵
抗が低い２Ｙ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３（ＹＡＭ）から成る相または２Ｙ２Ｏ３・Ａｌ２Ｏ３（
ＹＡＭ）とＹ２Ｏ３とから成る相の２種に限定しているため、焼結体中の不純物酸素量が
０．５％以下に減少し、２２０Ｗ／ｍ・Ｋ以上の高熱伝導率を有する窒化アルミニウム焼
結体が量産性良く得られる。
【００６９】
　また、本発明で使用する方法において、特に焼結処理完了直後における焼結体の冷却速
度を毎時１５０℃以下と小さく設定した場合には、炉冷のような急速冷却を実施した場合
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と異なり、焼結時に生成した液相の凝集偏析が少なく、微細な粒界相が均一に分布した結
晶組織が得られる。また結晶組織に形成される気孔も微細化すると同時に減少させること
ができる。したがって、粗大な粒界相や気孔によって熱伝達や緻密化が阻害されることが
少なく、高強度で高い熱伝導率を有する窒化アルミニウム焼結体が得られる。
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