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研究成果の概要（和文）：高熱伝導率を有するフィラーを内部に分散した各種金属系放熱材料の開発を行った。
成形中のフィラーの損傷を避けるため成形方法として放電プラズマ焼結法(SPS)を用いた。Al/ダイヤモンド、
Al/cBN及びAl/SiC複合材料においては、持続型固液共存状態でSPS成形することにより緻密化でき高熱伝導率が
得られる。Ag/ダイヤモンド複合材料においては固相率可変型SPS成形により高熱伝導化が可能である。これらAl
系及びAg系複合材料はフィラーのバイモーダル化により高熱伝導率を維持したまま低熱膨張化が可能となる。
Cu/ダイヤモンド複合材料の高熱伝導化にはBとCrの微量添加が有効であることが明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：To fabricate high-performance thermal management materials with ultra-high 
thermal conductivities and low CTEs, metal-matrix composites (MMCs) containing high thermal 
conductive fillers were fabricated.  To avoid the damage of filler particle surfaces, spark plasma 
sintering (SPS) processing was used as a processing technique. Al, Cu and Ag powder were used as 
matrix materials, and diamond, SiC, and cBN powder were used as filler particles.  Various kinds of 
MMCs, Al/Diamond, Al/cBN, Al/SiC, Cu/Diamond and Ag/Diamond, were fabricated by SPS process.  
Al-matrix composites were fabricated in solid-liquid co-existent state and thermal conductivity 
higher than 500 W/mK was obtained. Ag matrix composite could be successfully fabricated by valuable 
solidus ratio type consolidation.  Bimodal filler particle effect was confirmed for these Al matrix 
and Ag matrix composites.  The addition of B and Cr were effective for thermal conductivity 
enhancement of Cu/Diamond composites.   

研究分野： 金属基複合材料、粉末冶金、放熱材料、鋳造工学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
LSI の高集積化に伴い，小型電子機器の内

部発熱によるLSIチップ自体の誤動作が近年
深刻な問題となっている.これは、省電力化し
ても機器の小型化と高機能化が同時に要求
され，機器の単位体積当たりの発熱密度が増
すからである. よって，高熱伝導性を有する
放熱材料の開発は極めて重要な課題となっ
てきている．我々は、高熱伝導率を得るため
の新しい粉末成形方法として、固-液共存状態
下でのパルス通電焼結法(放電プラズマ焼結
法(SPS))を開発した。SPS が、試料に直接パ
ルス通電するため、外部加熱型焼結法と比較
して低温(2/3)･短時間(1/10)で粉体の成形が
可能なエネルギー効率の高いプロセスであ
り、飛躍的な材料特性の改善が期待できるこ
とは良く知られているが、我々は粉末成形の
際に、固相率の高い固-液共存状態を持続させ
ながら SPS 成形するという持続型固液共存
状態での SPS 成形法や、固相率可変型 SPS
成形法などのオリジナル技術を開発し、短時
間での高密度化と充填粒子/マトリックス界
面の密着性の改善に成功した。これら方法に
より、Al/ダイヤモンド系で 552W/mK、Cu/
ダイヤモンド系で 654W/mK、Ag/ダイヤモン
ド系で 717W/mK という、いずれも熱伝導率
の世界最高値を得ることに成功している。本
研究では、我々の現時点での達成値をしのぐ
さらなる高熱伝導率と低熱膨張係数を合わ
せ持つ金属系放熱材料の創製を遂行し、環境
調和型自動車に多用される SiC 基盤など、ま
すます高度化する電子機器に対応できる、高
性能ヒートシンク等を開発する。 
 
２．研究の目的 
我々のオリジナル技術である、持続型固-

液共存状態下でのパルス通電焼結法(成形中
の材料内での液相部分の時々刻々の位置変
化による迅速な高密度化、充填粒子/マトリッ
クス界面の密着性の改善、粉末粒子に損傷を
与えにくい低温迅速焼結、外部加熱でなく試
料に直接通電する高いエネルギー効率、等の
特徴を有する)をメインプロセスとして、高熱
伝導率と低熱膨張係数を合わせ持つ金属系
放熱材料(窒化物/金属複合材料、カーボン/金
属複合材料、炭化物/金属複合材料等)の創製
を遂行し、環境調和型自動車(ハイブリッド車、
電気自動車等)に多用される SiC 基盤など、
ますます高度化する電子機器に対応できる、
高性能ヒートシンク等を開発する。 

 
３．研究の方法 
①高熱伝導率と低熱膨張係数を合わせ持つ
CBN/金属系複合材料の開発：CBN を充填剤と
し、金属マトリックスとする CBN 粒子分散型
金属マトリックス複合材料のSPS成形を行い、
高熱伝導率と、低熱膨張係数を合わせ持つ金
属基放熱材料の開発を行う。 
②高熱伝導率と低熱膨張係数を合わせ持つ
Cu/ダイヤモンド系複合材料の開発：マトリ

ックス粉末としては、純 Cu 粉末に加え、固
相状態で Cu に対し溶解度を有し、Cu に固溶
した場合 Cu の熱伝導率の低下が少なく、さ
らに、炭化物生成自由エネルギーの低い第 3 
元素粉末を選択する。充填材としてはダイヤ
モンド粉末を用い、ダイヤモンド粉末を 20
～50vol.%含有する上記 3 種混合粉末を、グ
ラファイトダイセットに充填し、SPS 成形す
る。最適第 3 元素の選択し、第 3 元素の最
適添加量を求め、高熱伝導率と、低熱膨張係
数を合わせ持つ Cu/ダイヤモンド複合材料を
作製する。 
③高熱伝導性金属基複合材料の低熱膨張化
と金属/充填粒/界面構造の解明：これまで、
モノモーダルな粒度分布を持つ充填粒子の
使用により既に高熱伝導率が得られている、
Al/ダイヤモンド系、Al/SiC 系、及び、Ag/
ダイヤモンド系複合材料において、バイモー
ダルな粒度分布を有する充填粒子を用い、充
填粒子含有率を 70％まで増加させ、さらなる
熱膨張係数の低減を図る。 
 
４．研究成果 
①cBN 粒子分散型 Al 基複合材料を持続型固-
液共存状態で SPS 成形し，以下のことを明ら
かにした. (1)加圧力 300 MPa の条件で成形
した場合，Al/cBN 複合材料は，cBN 粒子体積
分率 35～45 vol%の範囲において，ほぼ
100 ％の相対密度を示す.(2)Al/cBN 複合材
料の熱伝導率は，cBN 粒子体積分率 35～45 
vol%の範囲では，粒子体積分率の増加ととも
に増大し， Al-45 vol%cBN複合材料において，
最高の熱伝導率 305 W/mK が得られた．
(5)Al/cBN 複合材料の熱膨張係数の実測値は
Kerner モデルの理論式の Upper line をやや
上回り，Al/cBN 界面の密着性には改善の余地
があることが示唆された．また、cBN 粒子の
バイモーダル化により、以下のことが明らか
となった。(1)バイモーダル複合材料の場合，
cBN粒子体積分率 60 vol%まで 99 ％以上の相
対密度を維持できる．(2)バイモーダル複合
材料では，cBN 粒子体積分率が 60 vol%にお
いて最高の熱伝導率 325 W/mK が得られる．
(3)モノモーダル複合材料とバイモーダル複
合材料を組み合わせることにより，cBN 粒子
体積分率 40～70 vol%の範囲で，300 W/mK 以
上の熱伝導率を維持できる． 
 Cu/cBN 及び Ag/cBN 複合材料においては、
それぞれマトリックス金属を上回る熱伝導
率が得られたもののいずれも500W/mK未満で
あり、プロセス条件にさらなる改善の余地が
あることが明らかとなった。 
②ダイヤモンド粒子分散型 Cu 基複合材料の
熱伝導率の向上には、以下のように B粉末及
び Cr 粉末の添加が有効であることがわかっ
た。ダイヤモンド粉末と銅(Cu)粉末に、さら
に B もしくは Cr 粉末を加えた 3 種混合粉末
を出発材料として用い、1173K で 600sSPS 成
形し、以下のことを明らかにした． 
(1)第3元素無添加のCu/ダイヤモンド複合材



料の熱伝導率は 152W/mK であったが、B 及び
Cr粉末の添加によりCu/ダイヤモンド複合材
料の熱伝導率の大幅な向上が認められ，
(Cu-7.2vol％B)-50 vol%ダイヤモンド及び
(Cu-4.9vol％Cr)-50 vol%ダイヤモンド複合
材料に対して，それぞれ、689W/mK および
584W/mK の熱伝導率が得られた．(2)曲げ試験
の結果，Cu/ダイヤモンド複合材料の界面密
着性が B および Cr 添加により改善されるこ
とが示唆された． (3)（Cu-B）/ダイヤモン
ドおよび（Cu-Cr）/ダイヤモンド複合材料の 
熱膨張係数の実測値は Kerner モデルの理論
式の Upper line と一致し、Cu/ダイヤモンド
界面接合力が強固であることが示唆された．
(4)上記の結果は、Cu/ダイヤモンド界面にお
ける第3元素粉末粒子を介した炭化物形成に
よるものと考えられる。 
③Al/ダイヤモンド系、Al/SiC 系及び Ag/ダ
イヤモンド系複合材料に対して、フィラーの
バイモーダルな粒度分布が複合材料の熱物
性に及ぼす影響を調べた。 
持続型固-液共存状態で SPS 成形した Al/

ダイヤモンド系複合材料においては、(1) モ
ノモーダル複合材料では，ダイヤモンド粒子
体積分率が 50vol.%を越えると相対密度が
99％以下に低下するが，バイモーダル複合材
料の場合，ダイヤモンド粒子体積分率
65vol.%まで 99％以上の相対密度を維持でき
る．(2) モノモーダル複合材料では，ダイヤ
モンド粒子体積分率が 50vol.%において最高
の熱伝導率 552W/mK が得られたが、バイモー
ダル複合材料では，ダイヤモンド粒子体積分
率が 65vol.%において最高の熱伝導率
581W/mK が得られた． (3) 熱伝導率に関して
は，ダイヤモンドのバイモーダルな粒度分布
は，複合材料中のダイヤモンド粒子体積分率
が 60vol.%以上で有効であった． 
 Al/SiC複合材料も前述のAl/ダイヤモンド
複合材料と同様の方法で作製した。(2) 複合
材料中の SiC 粒子体積分率の増大と共に，複
合材料の相対密度は減少する傾向がみられ
るが，モノモーダル複合材料では，SiC 粒子
体積分率 65vol%において相対密度は 95.1％
まで低下するのに対し，バイモーダル複合材
料の場合，SiC 粒子体積分率 70vol%において
も 97％以上の相対密度を維持できた．(3) モ
ノモーダル複合材料では，SiC 粒子体積分率
が 55vol%を超えると熱伝導率は急激に減少
し，SiC 粒子体積分率が 65vol%においては熱
伝導率は 171W/mK まで低下する．一方，バイ
モーダル複合材料では，SiC 粒子体積分率が
70vol%においても212W/mKの熱伝導率を維持
できた．(4) 熱伝導率に関しては，SiC のバ
イモーダルな粒度分布は，複合材料中の SiC
粒子体積分率が 60vol%以上で有効であるこ
とが示唆された．(5) Al/SiC 複合材料の熱膨
張係数の実測値は Kerner モデルの理論式の
Upper line にほぼ一致し，Al/SiC 界面の密
着性が良好であることが示唆された． 
 Ag/ダイヤモンド複合材料については、固

相率可変型 SPS 成形法で作製し、以下の結果
を得た。(1)モノモーダル複合材料では，ダ
イヤモンド粒子体積分率が 55vol%以上では，
相対密度が 95.5％以下に低下するが，バイモ
ーダル複合材料の場合，ダイヤモンド粒子体
積分率 65vol%まで 97.4％以上の相対密度を
維持できた．(2) モノモーダルとバイモーダ
ルを使い分けることにより，ダイヤモンド粒
子体積分率 40～65vol%の範囲において，
650W/mK 以上の熱伝導率が維持できる．(3) 
熱伝導率に関しては，ダイヤモンドのバイモ
ーダルな粒度分布は，複合材料中のダイヤモ
ンド粒子体積分率が 60vol%以上で有効であ
ることが示唆された．(6)熱膨張係数の実測
値は Kerner モデルの理論式の Upper line に
ほぼ一致し，Ag/ダイヤモンド界面の密着性
が良好であることが示唆された． 
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