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研究成果の概要（和文）：各種方法で作製した3次元ナノ構造表面を利用した固相接合技術の確立を目指し、
Dealloying法によるナノポーラス構造に限定することなく、新たな3次元ナノ構造形成技術及び、3次元ナノ構造
表面を利用した固相接合プロセスの構築に取り組んだ。新たな方法として、合金シートやめっき膜から
Dealloyingによりナノ構造形成する方法や、ALD法によりバンプ上に選択的にPt, Au層形成する方法を確立し、
いずれのナノ構造表面でも低温で固相接合が可能であることを示してきた。

研究成果の概要（英文）：New bonding materials and processes have been proposed as an alternative to 
high-Pb-containing solders. In our research group, novel materials with 3-dimensional nanostructure 
and solid-state bonding processes have been investigated. In this study, the bonding mechanism and 
the reliability issues of joints using 3-D nanostructure by dealloying process and electrodeposited 
process have been studied. Then, the formation of Pt or Au intermediate layer on bumps by the ALD 
method have been studied. In common, the microstructures and metallurgical reactions at the 
interface were analyzed via scanning electron microscopy (SEM), energy-dispersive X-ray spectroscopy
 (EDS), and transmission electron microscopy (TEM).

研究分野： エレクトロニクス実装

キーワード： 3次元ナノ構造　焼結型接合　界面反応　高耐熱高信頼性
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
選択溶解やALD法などにより3次元ナノ構造表面を作製し、350℃程度の接合プロセスで高い耐熱性と高い信頼性
を有する接合部を確立することを最終目的として、本研究では各種プロセス技術の構築と、界面反応や接合メカ
ニズムなどの基礎現象論の深掘り研究を3者が協力し実施した。新たな固相接合プロセスの構築や「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、それら成果の社会的意義
も非常に大きい。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

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 やダイヤモンドなどの半導体材料の研究が進められている。さらにモジ
ュールの最終的な機能や性能に接合や樹脂封止などの各要素技術が影響を及ぼし始めている。
特に、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なるため、今後、この分野で技
術革新を達成するためには、半導体素子の接合部に接合信頼性だけでなく高い耐熱性なども要
求される。現在、このようなパワーモジュールの接合部には主に Pb を含む高融点はんだ（Pb-

5Sn など）が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。そこで、Ag ナノ粒子など金属ナノ粒子の低温焼結性を利用し
た新たな接合プロセスが提案され、研究開発が進められてきた。しかしながらナノ粒子ペースト
の場合、分散剤や溶媒などの有機物の含有割合が高く、「加熱後も有機物が在留しボイド形成や
接合不良の原因となり易い」、「接合温度が有機物の蒸発、分解温度に依存する」という解決し難
い問題点が明確になってきた。そこで申請者らは、二元系合金からの選択溶解を利用した
Dealloying 法により表面に数十ナノサイズの Au ナノ粒子がランダムに 3 次元的に配列した構
造を有するミリメータサイズのナノポーラスシートを作製し、3 次元ナノ構造を用いた接合プロ
セスを提案してきた。 

 

２．研究の目的 

そこで、本研究では、本研究ではこれまでの研究成果をより発展させ、Dealloying 法による
ナノポーラス構造に限定することなく、新たな 3 次元ナノ構造形成技術に取り組むとともに、3

次元ナノ構造表面を利用した固相接合プロセスにより形成される接合部界面構造や接合メカニ
ズムなどの解明を進めることで、新たな低温固相接合技術の確立に向けて研究を推進すること
とした。具体的には次の３項目について研究を行うことにした。 

（１）3 次元ナノ構造表面を利用した接合メカニズムと接合部劣化挙動の解明 

（２）めっき法を利用したトップダウン型 3 次元ナノ構造形成と接合性評価 

（３）原子層堆積（ALD）法によるボトムアップ型 3 次元ナノ構造形成と接合性評価 

 

３．研究の方法 

（１）3 次元ナノ構造表面を利用した接合メカニズムと接合部劣化挙動の解明 
ナノ構造表面が接合部形成や界面構造に及ぼす影響や明確にするとともに、接合メカニズム

の解明を行う。一方、実用化を目指し、接合後の接合部に対して長期信頼性や劣化挙動の評価を
行った。 
 
（２）めっき法を利用したトップダウン型 3 次元ナノ構造形成と接合性評価 

めっき膜を利用した 3 次元ナノ構造の特徴と、得られる構造と接合強度との関係、熱処理にお
ける膜形態変化などについて、合金めっき膜から作製した 3 次元ナノ構造により評価を行った。 
 
（３）原子層堆積（ALD）法によるボトムアップ型 3 次元ナノ構造形成と接合性評価 

ALD 法による 3 次元ナノ構造を利用した低温固相接合の実現を目指し、ALD 法による成膜プロ
セスの構築も含め、接合性の評価までを行う。 
 
４．研究成果 
（１）3 次元ナノ構造表面を利用した接合メカニズムと接合部劣化挙動の解明 

本項目では、より汎用的な合金作製プロセスであるアーク溶解と冷間圧延を利用し、Mn-Cu 合
金リボンを Cu ナノポーラスシートの前駆体として作製することを試み、Mn-Cu リボンを選択溶
解することで、Cu ナノポーラス構造を作製し、Cu/Cuの接合を行い、接合用インサート材料とし
ての可能性を評価した。本研究の一連のプロセスの概略図を図 1 に示す。不活性雰囲気のアーク
溶解炉にて、Mn-30 at.%Cu 合金を作製した後、冷間圧延を用いて約 150 µm 厚さの Mn-Cu 合金薄
帯を作製し、Dealloying による Mn の選択溶解により図 2 に示すようなポーラス構造を有する Cu
ナノポーラスシートの作製に成功し、その Cu ナノポーラスシートを接合用インサート材料とし
て、Cu サンプル同士（Cu/Cu）の接合実験を試みた。 
 Cu ナノポーラスシートを接合用インサート材料として、Cu サンプル同士（Cu/Cu）の接合実験
を試みた結果を述べる。図 3 に接合温度が、200℃と 350℃のときの Cu/Cu 接合断面の SEM 観察
結果を示す。いずれの場合も、接合時間 10 min、加圧力 10 MPa、ギ酸雰囲気の接合条件は同一
とした。ギ酸雰囲気は、Cu ナノポーラスシート表面と Cu サンプル表面の酸化膜除去のために用
いている。200 ℃と 350 ℃の接合断面を比較すると、温度が高い 350℃の方が、密な接合層とな
っており、それぞれの SEM 写真から空孔率を測定すると、200 ℃と 350 ℃のそれぞれで空孔率



 

 

は、12.6 %、8.7 %となっており、350 ℃の方が
密な接合層が形成できていることが分かった。更
に、250℃、300℃、400℃でも Cu/Cu の接合実験を
実施し、接合体のせん断試験を行い、接合部の接
合強度評価を行った。その結果、接合温度が高く
なるほど、接合強度は高くなった。具体的には、
200 ℃の場合には、接合強度は 16 MPa 程度であ
ったのに対して、350 ℃の場合には、接合強度は
30 MPa 程度と Pn 系はんだによる接合強度よりも
十分に高い接合強度が得られた。密な接合層が形
成できるほど、接合強度が高くなることが分か
り、接合用インサート材として、アーク溶解と冷
間圧延により作製した Mn-Cu合金リボンを前駆体
とした Cu ナノポーラスシートを用いた接合が十
分可能であることが明確になった。 
 

（２）めっき法を利用したトップダウン型 3 次元ナノ構造形成と接合性評価 

本項目では、Si 基板上にスパッタリング法により 100 nm 

厚の Pt 膜形成した基板を用いて図 4 に示す装置構成で、Au-Ag 

電析膜を形成した。 Au-Ag の膜形成及び解析は電気化学測定

装置（HZ7000、北斗電工株）を用いて行った。 表 1 には、め

っき液構成を示す。 膜形成は-700 mV vs. Ag/AgCl の定電位

電析で行った。作製した膜の構造は顕微ラマン分光装置

（NANOFINDER 30、（株）東京インスツルメンツ）を用いて解析

した。 

 作製した膜のラマン分光測定結果を図 5 に示す。図中にはチ

オ尿素、Au-Ag 合金膜形成後および 150 ℃の熱処理後のそれぞ

れの測定結果を示す。膜形成後にはチオ尿素のピークが観測さ

図 1 ナノ構造表面を利用した接合実験の

概略図 

図 2 Dealloying 後に Cu ナノポーラス

表面構造 

図 3  Cu ナノポーラス構造を接合材として用いた Cu/Cu 接合断面の SEM 写真  

a) 接合温度 200 ℃、b) 接合温度 350 ℃ 

図 4 Au-Ag 電析膜作製外観写真 

Chemicals Concentration

HAuCl4·4H2O 1 mM

AgNO3 2 mM

Thiourea 0.2 M

H2SO4 0.01 M

表 1 Au-Ag めっき浴組成 



 

 

れているのに対し、50 ℃の熱処理後にはピークが減少し、150 ℃の熱処理後にはそのピークが

消失していることが確認された。また Dealloying 後にもそのピークが消失することが確認され

た。以前の接合強度測定結果から 50℃の熱処理において高い接合強度が得られており、今回の

結果から接合強度はチオ尿素の S の有無ではなく粒サイズと関連していると考えられた。 

 

（３）原子層堆積（ALD）法によるボトムアップ型 3 次元ナノ構造形成と接合性評価 

 本項目は、図 6 に示すような ALD 法により Cu バンプ上に薄膜の Pt または Au を堆積させ、そ

れを Cu バンプ同士の中間層として加熱、接合し接合強度を評価すした。表 2 は Au, Pt のプリ

カーサの仕様及び成膜温度を示す。 

 ALD 法により、Cu バンプ上に Au 薄膜（図 7(a), (b)）及び Pt 薄膜 (図 7 (c), (d))を堆積出

来ることを確認した。本研究では中間層には Pt、Au を選択した。この材料は大気中で安定であ

り酸化膜を形成し難く、Cu に拡散し易い。プリカーサと酸化剤には酸素を用いて、20Åを成膜

した。図 8 に示すように、Pt 中間層なしの一般的な Cu-Cu 直接接合では、1.85 MPa の接合強度

が得られているのに対して、Pt 中間層を導入することで、その強度が 5 倍以上上昇し、9.52 MP

の接合強度を得ることに成功した。 

また、Cu 中への Pt の拡散を検討するため、Cu 上に Pt を成膜し、グロー放電発光分校装置を

用いた深さ方向の元素分析を行い、アニール処理温度を変えた時の Pt の拡散深さを比較した。

酸化物を含まないスパッタされた Pt 層と同程度に拡散した Pt ALD 層を確認でき、さらに堆積

時に酸化物のない Pt-Cu 界面の存在が示唆された。 

 

 

 

 

図 5 顕微ラマン分光測定結果 Au-Ag 電析膜作製外観写真 

(a) 室温 150 ℃熱処理後の Au-Ag めっき膜 

(b) 室温、50 ℃熱処理後とデアロイ後の Au-Ag めっき膜 

(a) (b) 

図 6 ALD法による薄膜形成とCu/Cu接合の概念図 

表 2 前駆体材料の仕様 

図 7 薄膜の表面 SEM 写真と EDS 分析結果 

図 8 薄膜中間層の有無による

Cu/Cu 接合強度の比較 
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