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研究成果の概要（和文）：ナノポーラス構造を利用し、350℃程度の接合プロセスで高い耐熱性と接合信頼性を
備えた接合部を確立できれば、各種モジュール内の接合技術が格段に進歩する。したがって、本研究ではナノポ
ーラス材料とバルク金属（被接合材）との界面反応や接合メカニズム、更には新たなナノポーラス構造の作製方
法などの基礎現象論の深掘りを進めると同時にナノポーラス材料を利用した接合体の信頼性試験を実施し、基礎
と実用の両面で研究を推進した。

研究成果の概要（英文）：Several bonding processes have been proposed as an alternative to 
high-Pb-containing soders. There are many reports on bonding process using nanoparticles. But some 
reliability concerns reported such as formation of undesired voids and gaps that caused by residue 
solvent. In order to overcome these issues, we proposed a solid-state bonding process without 
solvents using nanoporous sheet. The feasibility study on nanoporous bonding for the high 
temperature die attachment has been investigated. In previous studies, the joint using Cu nanoporous
 sheet showed high shear strength over 20 MPa and potential in terms of long-term reliability. In 
this research, we elucidate the bonding mechanism and deterioration behavior of the joint using 
nanoporous structure. The reason for the decrease of the shear strength may be oxidation of sintered
 Cu nanoporous layer.

研究分野：エレクトロニクス実装

キーワード： ナノポーラス構造　焼結型接合　高耐熱　界面反応

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ナノポーラス構造を利用し、350℃程度の接合プロセスで高い耐熱性と接合信頼性を備えた接合部を確立するこ
とを最終目的として、本研究ではナノポーラス材料とバルク金属（被接合材）との界面反応や接合メカニズム、
また新たなナノポーラス構造の作製方法について研究を行った。基礎現象論の深掘りに多くの時間を費やした
が、接合部評価方法の構築や「低温焼結現象を利用した接合科学」という新たな学問領域の構築に向けた大きな
一歩を踏み出した。それら成果の社会的意義も非常に大きい。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

低炭素社会の実現に向け温室効果ガス削減のシナリオが議論される中、パワーモジュールや
エネルギーモジュールの性能向上に向け、半導体素子自身の進歩は目覚ましく、世界中で SiC

や GaN などの半導体材料の研究が進められている。さらに接合や樹脂封止などの各要素技術
がモジュールの最終的な機能や性能に影響を及ぼし始めている。各種モジュールの適用範囲は、
宇宙・航空分野から自動車、自然エネルギー分野までその裾は非常に広く、産業界からの性能
向上に対するニーズも非常に高い。例えば、自動車用のパワーモジュールは大電流を制御する
ほど発熱量が大きくなり、またモジュールの小型化・軽量化では部品等の高密度搭載により温
度上昇が起こり易く、Si 素子の接合部には、接合信頼性だけでなく高い耐熱性なども要求され
ている。現在、このようなモジュールの接合部には Pb を含む高融点はんだ（Pb-5Sn など）が
主にインサート材として用いられているが、Pb などの有害物質を含まない代替材料の確立が喫
緊の課題となっている。 

 

２．研究の目的 

ナノポーラス構造を利用し、高鉛含有はんだと同様に 350℃程度の加熱で高い耐熱性や接合
信頼性を備えた接合部を確立できれば、各種モジュール内の接合技術が格段に進歩する。した
がって、本研究では選択溶解を利用したナノポーラス材料とバルク金属（被接合材）との界面
反応や接合メカニズムなどの基礎現象論の深掘りを進めるとともに、より広範囲での適用や実
用化を目指し、応用面での研究も合わせて推進する。具体的には次の３項目について研究を行
うこととした。 

(1) ナノポーラス材料とバルク金属の接合メカニズムの解明と接合信頼性の評価 

(2) めっき法を用いたナノポーラス構造の形成メカニズムの解明と接合特性評価 

(3) 表面活性化技術を利用した低温・低加圧での接合部形成 

 

３．研究の方法 

(1) ナノポーラス材料とバルク金属の接合メカニズムの解明と接合信頼性の評価 

Cu および Au のナノポーラスシートを用いた接合体の接合メカニズムの解明とともにナノ
ポーラス Cu シートを用いた接合体について高温放置試験を行った結果をもとに劣化挙動の検
討を行った。 

 

(2) めっき法を用いたナノポーラス構造の形成メカニズムの解明と接合特性評価 

めっき法を用いた合金膜の組成、電析条件、選択溶解条件と接合特性について検討を進める
とともに、めっき法を用いたナノポーラス構造に適した接合プロセスの構築を行った。合わせ
て膜中の濃度プロファイルから選択溶解のメカニズムの解明を進めた。 

 

(3) 表面活性化技術を利用した低温・低加圧での接合部形成 

低温フリップチップ接合への応用に向けて、オゾン真空紫外光（VUV/O3）処理技術を用い
たナノポーラス Au による接合を検討した。特に VUV/O3 処理の熱ダメージ及びイオン衝撃の
避けることが可能との特徴を用いることで、ナノポーラス Au へダメージを与えること無く表
面の有機汚染物の除去を達成し、さらに接合強度向上の検討を行った。 

 

４．研究成果 
(1) ナノポーラス材料とバルク金属の接合メカニズムの解明と接合信頼性の評価 

接合直後のナノポーラス Cu シートまたは Cu 箔を用いた接合体について断面観察を行った
結果を図 1 に示す。Cu 箔を用いた接合部と比較すると界面形成に大きな違いが見られる。Cu

箔の場合、界面に多く空隙が存在している。
一方で、ナノポーラス Cu シートを用いた接
合部は、界面で Cu/Au 反応層とナノポーラス
Cu シート自身の焼結層から構成されている
ことが確認できた。また、界面付近はボイド
の少ない良好な界面が形成されているが、シ
ートの焼結層内においては空隙が多数存在
していた。接合部界面付近について、EPMA

による元素分布測定を行った結果を図 2に示
す。図 2(a) から界面において Cu と Au が相
互に拡散している様子が確認できる。拡散現
象について、350 ℃では Au 中の Cu の拡散
速度が Cu 中の Au の拡散速度よりも大きい
ことが知られており、EPMA の結果からも界
面で Cu が Au 中により活発に拡散している
ことが分かる。一方で拡散速度がはるかに小
さい Cu 中の Au の拡散も見られる。比較と
してAuナノポーラスシートによるCu/Au界 

図 1 接合部の断面 SEM 像 (a) Cu 箔による接合部、

(b) ナノポーラス Cu シートによる接合部、(c) 高倍

率による接合部 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

面についても同様の測定を行った。図
2(b) からは、Cu が Au のナノポーラ
ス構造内に拡散しており、Cu 中の Au

の拡散はわずかしか起こっていない
様子がわかる。また拡散速度の違いか
ら界面においてカーケンダル効果に
よるボイドが生じていることもわか
る。以上より、ナノポーラス構造の材
質や形状の違いにより界面での拡散
現象にも差が生じることも明確にな
った。これより Cu ナノポーラス構造
を用いた接合は加圧時にナノ構造の
接触面積が増加することにより界面
付近での Au 中への Cu の拡散が促進され、同時に微細なナノポーラス構造によって Au の拡散
も促進されることによる界面形成と、ナノポーラス構造内での焼結という 2 つの現象を通して
達成されているものと推察された。 

 次にナノポーラスCuシートを用いた接合体の高温信頼性を評価するために 250 ℃の大気オ
ーブン中で高温放置試験を行った。接合直後および高温放置した後の接合サンプルのせん断試
験結果を図 3 に示す。一般的に Pb-5Sn はんだの平均せん断強度は 20 MPa 程度と言われてい
る。本研究では、接合直後は 40.5 MPa と十分なせん断強度を有しており、高温放置後も 504 h

後は 24.5 MPa となり 20 MPa 以上のせん断強度を有していたが、1008 h では 11.7 MPa とな
った。、この大幅な強度低下の要因を明らかにするため、せん断試験後、接合直後と高温放置後
のそれぞれのサンプルの破断面についてSEMおよびEPMAを用いた解析を行った。その結果、
せん断試験時の主な破壊位置は界面の Cu/Au 反応層ではなく、ナノポーラス Cu シートの焼結
層内であることがわかった。一方で、高温放置 1008 h 後では、Cu に加えて一部で Au も比較
的高い割合で確認されたが、主な破壊位置はナノポーラス Cu シートの焼結層内であり破壊メ
カニズムとしては同様の傾向であると考えられた。したがって高温放置試験によるせん断強度
の低下要因は、接合時と高温放置時にシート自身の酸化が確認されており、焼結層の酸化によ
る劣化が進んだためと推察される。劣化挙動については、今後もさらなる解析が必要である。 

 

(2) めっき法を用いたナノポーラス構造の形成メカニズムの解明と接合特性評価 

作製した Au-Ag 合金膜（50 °C の熱処理）のグ
ロー放電発光分析装置（GD-OES）を用いた組成分
析結果を図 4 に示す。めっき時の電解浴中での割合
は Au:Ag=1:2 の場合である。成膜後の組成分析(a)

と選択溶解後の組成分析(b)の結果から選択溶解後
において膜表面での Ag の濃化層の存在、膜中では
Ag の割合が低くなっていることが確認された。図 5 

は電解浴中での割合が Au:Ag＝1：4 の場合の合金膜
の組成プロファイルである。図 4 に示した Ag の割
合が少ない条件で作成した膜と比較し表面の Ag の
濃度が高く、また膜中での Au の濃度が低くなって
いることが分かった。一方で、表面近傍に見られる
Ag の濃化層はフリーの状態の Ag の凝集や Ag の
Au 上での析出が促進されていることに起因してい
ると考えられる。図 6 に選択溶解後の膜の FE-SEM

像を示す。いずれの場合も、ポーラス構造を有して
いることが分かり、めっき法を用いた場合でもナノ
ポーラス構造を形成できることがわかり、合金膜の
組成が選択溶解後の構造にも大きく影響することが

図 2 EPMA による接合部界面付近の元素分布測定 (a) ナノポーラス Cu シート/Au 界面、(b) ナノ

ポーラス Au シート/Cu 界面 

図 3 接合体のせん断強度に及ぼす高温放置の影響 

図 4 合金膜表面近傍の組成分析結果 Au; 

1 mM, Ag; 2mM (a) 実線: 選択溶解前 (b) 

破線: 選択溶解後 



わかった。図 5 に示した Ag の割合が高い試料では、選択溶解後には表面の欠落部が増加し、
膜形態に大きく影響を与えることがわかった。 

 更に選択溶解後に形成されるナノポーラス構造を利用し、Au めっき表面と接合することを
試みた。接合条件は、接合温度を 350 ˚C、接合時間を 30 min、接合雰囲気を窒素中、加圧力
を 20 MPa として、加熱加圧接合を行った。接合後のせん断強度の評価結果は、図 6 (a) に示
した試料ではせん断強度は 38.6 MPa、図 6(b)に示した試料ではせん強度も 68.9 MPa となっ
た。いずれも Au めっき膜同士の接合に比較し大きな値を示した。今後、さらに詳細に検討を
進めていく。 

 

(3) 表面活性化技術を利用した低温・低加圧での接合部形成 

図 7 に、VUV/O3処理前後のナノポーラス粉末バンプ表面の SEM 画像を示す。ナノポーラ
ス粉末バンプ表面の拡大図より、VUV/O3 処理前後でナノポーラス構造のリガメントサイズに
変化は見られず、VUV/O3処理後もナノポーラス構造を維持していることを確認した。これは、
VUV/O3 処理が熱や物理的ダメージの発生の少ないプロセスであるためと考えられる。次に、
ナノポーラス Au 表面への VUV/O3処理前後における X 線光電子分光法（XPS）の C 1s のス
ペクトル結果を図 8 に示す。スペクトルは C 1s を 285 eV に合わせた。XPS の結果よりそれぞ
れのサンプルには炭素の存在が認められ、また表面処理を行うことでピーク面積が減少するこ
とが確認された。今回のナノポーラス Au は炭素を含まない材料のため、確認されたピークは
ナノポーラスAu表面の有機汚染物によるものだと考えられる。これらのピーク面積がVUV/O3

処理後に減少していることから、活性化された酸素ラジカルにより表面の有機汚染物の酸化分
解が生じ、ナノポーラス構造表面の有機物の除去に成功した。以上の結果より、VUV/O3 処理
は、微細なナノ構造を破壊することなく表面の有機物を除去することが可能な、ナノポーラス
金表面処理に有用な手法であることを示した。 

 次にVUV/O3処理を行った接合サンプルと、未処理の接合サンプルのチップ側の破断面 SEM

観察の結果を図 9(a)と(b)にそれぞれ示す。両サンプルともに、バンプ全体でのバルク破壊が観
察され、バンプ全体で接合が達成されていることがわかり、破断したバンプ表面にはナノポー
ラス構造を観察しることができた。ナノポーラス構造のリガメントサイズの比較より、未処理
のサンプルに比べて、VUV/O3 処理を行ったサンプルでは破断面のナノポーラス構造のリガメ
ントサイズが拡大していることを確認した。一方で、ナノポーラス構造は、Au 原子の拡散に
よりリガメントサイズが拡大することが報告されている．また、今回のナノポーラス Au は合 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5 合金膜表面近傍の組成 

分析結果 Au; 1 mM, Ag; 4 mM 

(a) Au; 1mM, Ag; 2mM,  (b)Au; 1mM, Ag; 2mM 

図 6 選択溶解後の膜表面の SEM 観察結果 

図 7 ナノポーラス粉末バンプ表面の SEM 画像. 

(a) VUV/O3処理前、(b) VUV/O3処理後 

図 8 VUV/O3 処理前後における X 線光電

子分光法（XPS）の C 1s のスペクトル. 



金からの選択溶解により、ポーラス表
面における Au の割合が多くなってい
るため、VUV/O3 処理においても、拡
散を妨げる酸化層が形成されなかっ
たと考えられる。以上より、VUV/O3

処理を行ったナノポーラス Au は原子
の拡散を妨げる有機汚染物が除去さ
れ、効果的に Au 原子の拡散が促進さ
れたことを示した。図 10 に、VUV/O3

処理した接合サンプルと未処理の接
合サンプルの引張強度試験の結果を
示す。VUV/O3処理を施したサンプル
では 10.1 MPa の強度が得られ、これ
は未処理サンプルの 4.4 MPa の 2 倍
以上強度を示した。以上の結果より、
VUV/O3 処理を行ったサンプルでは、
Au 原子の拡散が促進されたことが、
バンプのバルク化が進行し、ナノポー
ラス Au を用いた低温接合時の接合強
度の向上に有用であることを示した。 
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