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研究成果の概要（和文）：酸化銀還元反応を利用したセラミックスと金属との低温直接接合プロセスを開発し
た。酸化銀粒子とジエチレングリコールの還元反応により、アルミナ、シリカ、窒化アルミニウム、炭化ケイ素
および単結晶シリコンを400℃から500℃付近の接合温度で金めっき銅と良好に接合できた。各種セラミックスは
酸化銀の還元よって生成した銀の焼結層を介して接合していた。焼結銀層は中間層を介さずにセラミックスに直
接接合していることが分かった。酸化銀の還元プロセス中に形成される銀イオンおよび銀ナノ粒子が、セラミッ
クスへの界面接合に寄与していることが分かった。分子動力学シミュレーションによって、このような界面の接
合挙動を確認した。

研究成果の概要（英文）：A novel low temperature direct bonding process of ceramics-to-metal without 
any surface metallization using a reduction reaction of silver oxide has been developed. 
Typical fine ceramics of alumina, silica, aluminum nitride, silicon carbide and single crystal 
silicon have been successfully bonded  to gold coated copper by means of the reduction reaction of 
silver oxide particles with diethylene glycol at bonding temperature ranging from 400℃ to 500℃. 
The bonding layer between ceramics and gold coated copper consisted of sintered silver derived from 
reduction of silver oxide. 
Transmission electron microscopic observations at the bonded interfaces reveled that sintered silver
 layer was directly bonded to the ceramics without any interlayers. Silver ions and silver 
nanoparticles formed during the reduction process of silver oxide were found to contribute the 
interfacial bonding to ceramics. Such bonding behavior was confirmed by molecular dynamics 
simulation.

研究分野： 溶接・接合、材料加工、材料機能化
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１．研究開始当初の背景 
 筆者らは、ナノ粒子の低温焼結機能を接合
材として利用し、バルク金属同士を低温で自
己焼結的に接合するプロセスを提案すると
ともに、エレクトロニクス実装への適用を提
唱している。この接合法は、学術的のみなら
ず工業的にも注目され、一部実用化適用も始
まっている。筆者らは、本プロセスをさらに
発展させて、接合過程で酸化銀や酸化銅を有
機溶剤で還元して、生成した銀ナノ粒子ある
いは銅ナノ粒子をその場で焼結させる低温
焼結接合プロセスを開発した。本プロセスで
は、接合材料としてのナノ粒子の製造が不要
であるため、低コスト化と接合温度の低温化
が可能である。筆者らはこれまでに、本プロ
セスにより、金、銀、銅、ニッケル、アルミ
ニウムの接合を達成している。ここで、その
酸化被膜が有機溶剤で還元されないアルミ
ニウムの接合においては、薄いアルミニウム
の自然酸化膜を介して焼結銀とアルミニウ
ムが接合されることを見出した。このことは、
本接合プロセスが、酸化物が安定なアルミニ
ウムやチタニウムのような難接合性材料の
接合にも適用可能であることを示している
が、同時にアルミナ、チタニア、シリカなど
の酸化物系セラミックスの直接接合に適用
できることを示唆している。 
 以上の背景と経緯から本研究では、これま
でに開発した酸化物還元接合を、酸化物系を
初めとした各種セラミックスの接合に適用
し、その接合プロセス確立すると共に接合機
構を解明することを目的として実施した。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、酸化物還元反応を利用して、
各種セラミックス同士およびセラミックス
と金属の接合を達成するための接合プロセ
スを確立すると共に、その接合機構を基礎的
に解明することを目的とした。具体的には、
3 年間の研究期間で、以下の研究目的を設定
した。 

①各種セラミックスの接合性評価と接合プ

ロセスの確立 

②①における接合機構の解明 

③接合部の信頼性評価 

 本接合プロセスにより、酸化銀および酸化
銅を還元溶剤により還元し、生成した銀ナノ
粒子および銅ナノ粒子の低温焼結性を利用
して各種セラミックと金属の接合を行う。 
 
３．研究の方法 
（１）酸化物還元反応を利用した接合法によ
る各種セラミックスの接合性評価と接合プ
ロセスの確立 
代表的な酸化物系、窒化物系および炭化物

系セラミックスおよび単結晶シリコンを対
象として、還元溶剤種、ペースト作製条件、
接合温度、接合時間、接合加圧力をパラメー

タとして金めっき銅試料との接合を行い、接
合性の評価結果より接合プロセスの確立を
行った。 
（２）接合モデルの構築と接合機構の解明 
（１）で達成した接合機構を明らかにする

ために、接合部、接合界面を、FE-SEM、EPMA、
透過型電子顕微鏡（TEM）および X 線光電子
分光法により観察、解析した。また、分子動
力学（MD）シミュレーションにより、各セラ
ミックス基板へのナノ粒子の焼結過程をモ
デル化して検討し、ナノ粒子種、粒子径、被
接合材料種が接合性に及ぼす影響を考察し
た。そして、これらの知見に基づいて本プロ
セスによる接合機構と接合過程を明確化し
て、一般性のあるモデルを提示した。 
（３）接合部の高温保持および熱サイクル試
験による信頼性評価 
（１）、（２）で確立された最適な接合部に
対して、使用環境を想定した高温保持試験を
実施して、その組織変化の観察と接合強度評
価より接合部の信頼性を明確化した。 
 
４．研究成果 
（１）酸化銀とジエチレングリコールを混合
したペーストを接合材料として用い、金めっ
き銅試験片とアルミナセラミック、シリカセ
ラミックス、窒化アルミニウムセラミックス、
炭化ケイ素セラミックスおよびシリコンと
の接合を行った。接合パラメータとして予熱
温度、予熱時間、接合温度、接合時間、接合
加圧力を変化させて接合強度に及ぼす影響
を評価した。予熱に関しては、セラミックス
の種類によって熱伝導率が異なるため、それ
ぞれに対して最適化を行った。その結果、い
ずれにおいても表面処理なしで金属との直
接接合が達成された。 
アルミナセラミックの接合においては、図

１に示す様に接合温度が高くなるほど、また
接合加圧力が大きいほど接合強度は向上し
た。接合は酸化銀還元によって生成した銀の
粒子がアルミナセラミックに焼結すること
によって達成された。また、接合温度、接合
加圧力の増加により銀ナノ粒子焼結層が緻
密化することによって接合強度が向上する
ことが分かった。接合温度 500℃で接合加圧
力 10MPa 以上あるいは接合加圧力 15MPa で接
合温度 400℃以上の接合条件において、アル
ミナセラミック中で母材破断する高強度の
接合継手が達成できた。窒化アルミニウムセ
ラミックスの接合においては、接合温度、接
合時間、接合加圧力を最適化することで、接
合温度 500℃、加圧力 5 MPa の接合条件でせ
ん断接合強度 23 MPa を得た。炭化ケイ素セ
ラミックスの接合でも、予熱時間を最適化し
た結果、いずれも予熱時条件を最適化して、
接合温度 500℃、加圧力 5 MPa の接合条件で
接合することで、せん断強度 20 MPa が得ら
れた。シリコンの接合では、接合温度 450℃、
接合加圧力 5MPa においてせん断接合強度
22MPa を得た。 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ アルミナセラミックスの接合強度に
及ぼす接合温度および接合加圧力の影響 
 

（２）界面の TEM 観察により、アルミナセラ
ミックスの接合では、図２に示す様に中間層
や反応層を介さずに銀が直接アルミナに接
合していることが分かった。また、X 線光電
子分光法による界面の分析と図３に示す分
子動力学（MD）シミュレーションの結果から
アルミナ表面で生成した銀イオンとアルミ
ナがイオン結合することで銀層を形成し、さ
らにこの銀層に銀ナノ粒子が焼結すること
で接合が達成されていることが示唆された。
同様の観察、分析、シミュレーションにより
窒化アルミセラミックスの接合では、窒化ア
ルミ表面に形成されているアルミナ酸化膜
に銀がイオン結合することで接合が達成さ
れることが示唆された。シリカおよび炭化ケ
イ素の接合においても酸化銀還元過程で生
成される銀イオンおよび銀ナノ粒子が接合
に寄与していることが分かった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ アルミナセラミックスと焼結銀層の
接合界面の格子像 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ アルミナ表面に結合した Ag イオン層
に接合する Ag ナノ粒子の分子動力学（MD）
シミュレーション 
 
（３）高温信頼性評価として、250℃での高
温放置試験を行った。アルミナセラミック
ス継手では、接合温度 400℃の継手は 10 時
間の放置によって強度が著しく低下したが、
接合温度 500℃の継手は 1000 時間放置後
も十分な継手強度を示した。高温放置後の
断面組織観察より，400℃の継手は焼結銀層
中の空孔が高温放置によって移動・凝集し、
その空孔を起点として破断しやすくなる一
方、500℃の継手は接合後の銀層が緻密であ
るため、高温放置後も空孔の凝集が抑制さ
れ強度が低下しにくいことがわかった。窒
化アルミセラミックス継手は、高温放置過程
での過度な焼結進行によるボイドの粗大化
や銀層硬さの上昇によるせん断応力の界面
への集中によって強度が低下した。炭化ケイ
素セラミックス継手は高温放置後も過度な
焼結進行が確認されず、 せん断強度も接合
ままの 75%以上を維持した。 
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