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研究成果の概要（和文）：本研究では，機械刺激で発熱反応を開始するTi/Si多層膜の反応誘起エネルギーを衝
撃試験で求めることに成功した．バイレイヤーが薄くなるほど反応誘起に必要なエネルギーは少ないことがわか
った．示差走査熱量計で発熱反応を分析した結果，バイレイヤーが薄いほど最初の発熱ピークの温度が低いこと
がわかった．これらの知見を用い，加圧力のみで発熱反応を誘起させて2枚のSiチップを瞬間はんだ接合するこ
とに成功した．

研究成果の概要（英文）：In this work, we succeeded quantitative evaluation of the threshold energy 
for exothermic reaction in Ti/Si multilayer films by means of mechanical shock test. We found that 
Ti/Si film with thinner bilayer thickness could react by smaller external energy for exothermic 
reaction. Differential scanning calorimetry demonstrated that Ti/Si film with thinner bilayer 
thickness showed the first exothermic peak at lower temperature. Based on these experimental facts, 
we successfully fabricated reactively-soldered Si chips with Ti/Si exothermic reactive film by only 
single mechanical shock.

研究分野： ナノメカニクス，ナノテクノロジ，材料力学，機能性材料

キーワード： 自己伝播発熱材料　接合　デバイス　機械刺激

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
機械刺激で2種類の金属の化合物生成に伴う発熱反応を誘起できる現象の力学的考察の一端を行うことができ
た．今後，原子レベルまで掘り下げて発熱反応誘起ならびに反応伝播のメカニズムを解明することが課題であ
る．この機能性素材を用いてSiウェハを1秒未満で瞬間的にはんだ接着することに成功した．既存のはんだ接合
が本提案技術に置き換われば，工程短縮・コスト削減とともに省エネ・ゼロエミッション化にも貢献できる可能
性があり，環境問題にも貢献できる．



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

軽金属と遷移金属を数十 nm ずつ交互に積
層堆積させた多層フォイル（例えば Al/Ni 等）
に対して外部から極微小なエネルギー（例え
ばスパーク等）を与えると，2 種の金属から
成る化合物が生成して発熱する現象が 2000

年頃に米国 Johns Hopkins大のWeihs教授らよ
り報告された（例えば，M.E. Reiss et al., Mater. 

Sci. Eng. A261 (1999) 217–222）．局所的な発熱
が隣接部の反応誘起のエネルギーとなるた
め，フォイル全体に発熱反応が自己伝播する
大変興味深い機能素材として注目された．生
津らは 2004年に多源スパッタでAl/Ni多層膜
を様々なバイレイヤー厚（Al と Ni 一層ずつ
の厚み）で製膜し，単位質量当たりの発熱エ
ネルギーが原子比とバイレイヤー厚に依存
することや，これらの金属層の界面のミキシ
ング層（予め 2 種金属がミックスされた層）
を制御（良質化）すると反応誘起に必要なエ
ネルギーが少なくてよいことを実験的に証
明してきた（T. Namazu et al., Proc. IEEE 

MEMS, 286-289, 2006）．そして，MEMS（Micro 

Electro Mechanical Systems）デバイス用の Si

ウェハのハンダ接合のための熱源としての
利用を研究してきた（図 1）． 

 ここ最近，生津らは自己伝播発熱素材の独
自性・優位性を更に活かす応用先として，ガ
ン細胞の瞬間焼灼治療（ハイパーサーミア）
のための熱源となる発熱ナノ粒子の実現を
めざし，研究している．生体適合素材の組み
合わせが必須であり，様々な金属の状態図を
もとに最適な金属の組み合わせを検討した
結果，Tiと Si の組み合わせが適しているとの
結論に達した．カプトンテープ上にスパッタ
製膜した Ti/Si 多層膜を基板ホルダからピン
セットで剥がす際，鋭利なピンセットから付
与される外力で自己伝播発熱反応を誘起で
きることを発見した（図 2，生津資大ら，特
願 2013-259375）．単位質量当たりの発熱エネ
ルギーが最大となる原子比約 5:3（Ti:Si）の条件で，バイレイヤー厚を 15～70nm の範囲にする
と，鋭利なもので突く機械刺激のみで発熱反応を誘起可能なことを見出した．機械刺激で反応
誘起できる Ti/Si 多層膜は，その他の Ti/Si 多層膜と比べて低温で何らかの化合物が生成して発
熱していることを示差走査熱量（DSC）計測により見出した．しかし，そのメカニズムは未知
であり，これを解明することが金属冶金学の燃焼合成理論の学理追求に不可欠であると同時に，
唯一無二のアプリケーション創出に直結する． 

 

２．研究の目的 

本研究では，自己伝播発熱反応を機械刺激で誘起できる Ti/Si 多層膜の機械刺激反応誘起メ
カニズムをマイクロ～ナノ
実験力学独自技術で解明し，
この新奇な瞬間発熱素材の
特長を活かしたハンダ接合
体の 0.1秒瞬間製造技術を実
現する．スパッタ製膜した
Ti/Si 多層膜に対して衝撃試
験により機械刺激を付与し，
応力印加に伴う原子拡散現
象の可視化とそれ基づく化
合物生成発熱反応の開始条
件を特定する．そして，Ti/Si

多層膜を用いた機械刺激に
よる瞬間ハンダ接合技術を
確立する． 



 

３．研究の方法 

自作のDCマグネトロンスパ
ッタリング装置を用いて，原子
比 5：4（Ti：Si），Bilayer 厚 15

～100nm，全膜厚 2µm の Ti/Si

多 層 膜 （ サ イ ズ 約
10mm×10mm）を作製した．Cu

基板上に成膜した Ti/Si 多層膜
をウェットエッチングで自立
化し，示差走査熱量計測（DSC）
で発熱量測定を行った．次に，
機械刺激反応誘起実験を模擬
した動的衝撃試験により，各
Ti/Si 膜の反応閾値エネルギー
の実験導出を試みた．実験装置の概略を図 3 に示す．機械刺激を与えるピンの先端の曲率は
0.2µm であり，これを様々な高さから膜に対して自由落下させて反応誘起に必要な最小エネル
ギーを測定した．そして，大型放射光施設 SPring-8 で時間分解結晶構造解析実験を行い，反応
過程ならびに反応後の結晶構造変化を調べた．これらの実験結果に基づき，機械刺激による接
合技術構築を目指し，Ti/Si 多層膜を局所加圧して Si ウェハの瞬間はんだ接合を試みた． 

 

４．研究成果 
図 4に，動的衝撃試験により求めた

反応時の衝撃荷重値と，Bilayer 厚との
関係性を示す．プロットの色は Bilayer

の違いを示しており，橙色が 15nm，
青色が 25nm，灰色が 50nm を示して
いる．Bilayer100nmは，今回の装置構
成では反応しなかった．試験結果のグ
ラフより，Bilayer 厚の低下に伴い，反
応に要する衝撃荷重値が低下するこ
とが確認された．これは，発熱多層膜
の反応が，層と層の間の界面の拡散に
より生じると考えられる為，界面の数
が増加することで反応誘起点が増え，
反応性が向上したと考えられる． 

図 5に，DSCで発熱量の測定を行っ
た結果を示す．各 Bilayer で複数の発
熱ピークが確認されており，最も低温
側に見られる第 1 ピーク温度が，
Bilayer が薄くなるにつれて低温側に
シフトしていることが確認された．第
1 ピーク温度は，反応開始時の温度で
あると考えられることから，Bilayer

が薄くなる程反応しやすい膜になっ
ていることが示唆される．また，総発
熱量に関して各Bilayerで比較すると，
Bilayer = 25nmが最も大きいことが確
認された．総発熱量が大きいことで，
接合の際に，はんだをより多量に溶融可能であると考えられる． 

以上の結果に基づき，反応誘起性が良好で，総発熱量が大きい Bilayer25nm を接合使用膜条
件として採用した．Si 基板上に Cr/Ni，Ti/Si 多層膜，はんだを積層堆積させ，上から異方性エ
ッチングで作製した Si ニードルで機械的な刺激を付与して Ti/Si 多層膜を反応させ，はんだ溶
融による瞬間接着を試みた．結果，図 6に示すように，機械刺激のみで 2枚の Si チップを瞬間
はんだ接着することに成功した． 
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