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熱電素子のための銅一窒化アルミ接合の研究

笹岡　秀紀　　（理工学・三木　俊克）

研究の目的

　近年、化石燃料の枯渇や二酸化炭素排出抑制の点

から500～600℃の温度の排気熱から電気エネルギー

をとりだすことのできる熱電モジュールの開発が急

がれている。一般に、熱電モジュールは電極により

直列に接続したいくつものPNの半導体ペアを絶縁

基板で挟み込んだ構造をもっている。（図1＞その絶

縁基板には電気絶縁性、耐熱性、熱伝導性に優れた

窒化アルミ（AIN）が適しているが、その優れた熱伝導

性を活かすためには、AINと電極（銅）との接合にも

同様に耐熱性と熱伝導性が要求される。そのような

要求を満たす接合技術として活性金属フィラーによ

る直接接合が考えられる。最もポピュラーな活性金

属接合法は、Ag－Cu－Ti系フィラーを使用したものであ

り、一般に800℃～900℃の温度で接合し、その接合

部の耐熱性は500℃程度といわれている。しかし、一

般に、接合温度が高いほど熱膨張率の違いによる熱

応力が界面にかかるため、熱電モジュールで使周さ

れる薄いAIN基盤では、室温での接合強度に問題が生

じる可能性がある。それ故、耐熱性は保ちながら、

より低い温度で接合可能するフィラーが必要である

が、近年、提案されているln－Ti系フィラーは接合温

度が750℃で充分な強度が得られると言う報告があ

り、熱電モジュール作製への応用が期待される。

我々は、系統的な研究がなされていないln－Ti系フィ

ラーについて、接合条件、接合強度、耐熱性を調べ、

その熱電モジュール作製技術としての適性を評価し
た。
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研究成果

　我々は以前からの実験によりln－lwt％Ti、　In－

7．7wt％Ti、　In・15wt％Ti、　In－23．8wI％Tiの4種の組成に

よる接合実験と顕微鏡観察、EPMA観察を行って
おり、それらの結果からつぎの結果を得ている。

1）In－7．7wt％Ti、　㎞一15wt％Ti、　In－23．8wt％T産による接

　合体ではCu側に接合に関与しないTi－rich層が拡が

　　り、AIN側界面にクラックの発生がみられた。

2）In－1wt％Tiによる接合体ではAINにクラックはみ

　　られず、その界面にはTiNとおもわれる数μmの

　反応層が確認できた。

　以上の結果より、Cu－AIN接合には上記の組成比の

フィラーではln－1wt％Tiが最も適していると判断し、

これについて接合温度、4点曲げ強度、耐熱性につ

いての評価をおこなった。サンプルの作製はすべて

真空度4×10－3Pa以下で行い、各温度で30分保持した

後、炉のなかで自然冷却させた。また、接合時に常

に10MPaの垂直応力を接合面に印可した。図3に温

度820℃で接合させた試験片の室温，500℃、600℃での

変位一荷重曲線をしめす。図3中に記された強度（MPa

単位）はJIS－R604に従って破断時の荷重Pから

3P（L－1）

a＝T，　　2wt2
（1）

によって計算されたものである。室温では変位と荷

重は線形の関係にあり、破断は41MPaでAINがほぼ中

央で割れることによって起こった。また500℃では室

温よりもより高い強度（58MPa）を示したが、600℃

では大きくその強度が減少している（33MPA）。また

500℃、600℃での破断は接合界面の剥離によるもの

であった。このことよりIn－1wt％Tiによる接合の耐久

温度は500℃程度であることが確認できた。また

500℃、600℃の変位一荷重曲線が0．2mm以上の変位で

急激に傾きが緩やかになっているのは、InがCu側に

拡散したために高温で接合部付近の金属部の柔らか

さが増し、塑性変形がおきているためである。次に、

接合温度と室温と500℃における4点曲げ強度の関係

を図4に示す。500℃での強度と接合温度はほぼ線形

の関係にあった。これは接合温度が高いほど接合界

面に生成する反応層の厚さが厚くなり、高い接合強

度が得られていると考えられる。しかし、Huh（1997）

によれば電気的な素子の接合強度としては20MPa程

度あれば充分であるので、625℃の接合で充分の強度

が得られている。また室温での強度が接合温度を高

くしても40MPa以上に伸びないのは、室温で熱応力

をうけているAINが界面が剥離する前に割れてしまう

ためである。しかし、本来接合温度が大きくなるほ

ど室温での熱応力はおおきくなるため、室温強度は

接合温度とともに下がっていくのが一般的ではある

が、この接合法では室温強度は大きく減少していな

い。これもlnの拡散による金属部の塑性変形性が、冷

却時にかかかる熱応力を緩和しているためではない

かと考えられる。以上の実験によりln－Ti系フィラー

ではln－lwtgeTiの組成比のフィラーを使用すれば、

500℃以下で作動する熱電モジュールの電極（Cu｝一絶縁

O．08

璽e’06

璽…4

o．ez

e

RT‘弔MPa）

see℃csgMp2）

600℃｛33MPa）

e

O．5　1
0ispltsccmem（mmi

IS

図3　4点傭げ法による変乾一荷引曲線
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図4　接合温度v．94点曲げ強度

基板（AIN）接合技術として使用できると判断した。

産業技術への貢献

　窒化アルミは優れた特性をもっているにもかかわ

らず、金属との接合法がアルミナほど確立されては

いないためにまだ応用例がすくないのが現状である。

本研究によって、技術的な真空地帯であった密着性

と高温耐久性のある金属との接合にひとつの回答を

与えることができたと信じる。
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