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研究成果の概要（和文）：　電子デバイスの端子はますます狭ピッチ化が進み，小さくなったはんだ接合部の電気的，
強度的信頼性の確保のためには樹脂封止が必要不可欠となっている．一般に樹脂封止は毛管現象を利用した樹脂の注入
およびそれにつづく硬化過程が必要で，プロセス数の多さが一つの課題でもある．これに対して，著者らはソルダフィ
ラーを含有した熱硬化性樹脂を熱可塑性樹脂で被覆するハイブリッド樹脂を開発した．
　溶融したソルダフィラーが熱可塑性樹脂層を通過して銅電極にぬれる現象を明らかにした．また熱硬化性樹脂から発
生するガスが樹脂硬化部に残留するボイドの原因であることを明らかにし，ボイド低減方法を提案した．

研究成果の概要（英文）： In this research, a novel chip surface mounting process using 
thermoset/thermoplastic hybrid resin sheet has been developed to overcome downsizing and to shorten the 
underfill application process. Hybrid resin sheet have a layered structure that thermoplastic resin films 
sandwich a thermoset epoxy resin containing self-organizable solder particles. The molten solder 
particles coalesce spontaneously in the highly fluid thermoset resin at elevated temperature, and at the 
same time, they get wet to Cu on the substrate through the thermoplastic resin film to form conductive 
path.
 In this work, wetting phenomenon of solder particles in thermoset resin onto Cu through the 
thermoplastic resin has been clarified. Moreover, mechanism of voids formation in cured resin was 
investigated. The voids was formed due to gas evolution from thermoset resin. It is necessary to keep the 
viscosity of thermoset resin lower than the critical value at the melting point of solder to reduce 
residual voids.

研究分野： 電子システムインテグレーション

キーワード： 電子デバイス実装　熱硬化性樹脂　熱可塑性樹脂　樹脂硬化　粘度　ぬれ　気泡　ボイド
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１．研究開始当初の背景
 半導体集積回路の高集積化にともない外
部端子数が増大し，プリント配線基板への接
続に要するソルダボール径は数
イズまで小さくなっている．接続部サイズの
微細化対応するため，申請者らは数
ズの微小金属フィラーを含有した熱硬化性
樹脂を開発し，溶融フィラーのセルフ凝集・
濡れを利用した自己組織化実装法を提案し
た（Fig. 
括で行うだけのプロセスは国外でも研究例
はあるが，樹脂の開発研究にとどまっており
接続部ピッチの微細化には対応できていな
い．これまでに開発した熱硬化性樹脂は高い
流動性が必要なため，基板上に印刷した際の
形状維持，汚れ付着といった保存安定性，ま
た金属フィラーの均一分散供給が課題とし
て残った．自己組織化実装用の樹脂をシート
状に加工できれば，上記課題を克服でき，実
用化に大きく近づくと考えられる．
 エレクトロニクス産業における技術推移
のスピードは極めて速く，新規技術はすぐに
陳腐化し，価格競争
本研究は複数の有機材料と無機材料を複合
化し，系全体の自由エネルギー変化を駆動力
に接合するための「材料開発」である．この
ような材料学的基盤技術は模倣が難しいた
め，大いに意義のある研究である．
 
参考文献
1) 大田皓之，藤本公三ら，電子情報通信学会
和文論文誌

 
２．研究の目的
 本研究の最終的な目的は、外部端子接続用
の低融点金属フィラーを含有した熱可塑性
熱硬化性ハイブリッド樹脂シートの開発で
ある(Fig. 
動性を発揮し、外部端子の接続を自己組織化
的に達成する．その後、樹脂硬化によって、
実装部は保護される．複数の樹脂および金属
フィラーを複合化することで長期保管，取り
扱いが容易な実装材料となる．
脂の開発のために熱可塑性樹脂，熱硬化性樹
脂，ソルダーフィラーの
礎的研究，また接合部に生じるボイド形成機
構について基礎的研究を行った．

Fig. 1
電子デバイス実装法

Fig. 
ッド樹脂の
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樹脂を開発し，溶融フィラーのセルフ凝集・
濡れを利用した自己組織化実装法を提案し

Fig. 1）1)．ソルダリングと樹脂封止を一
括で行うだけのプロセスは国外でも研究例
はあるが，樹脂の開発研究にとどまっており
接続部ピッチの微細化には対応できていな
い．これまでに開発した熱硬化性樹脂は高い
流動性が必要なため，基板上に印刷した際の
形状維持，汚れ付着といった保存安定性，ま
た金属フィラーの均一分散供給が課題とし
て残った．自己組織化実装用の樹脂をシート
状に加工できれば，上記課題を克服でき，実
用化に大きく近づくと考えられる．

エレクトロニクス産業における技術推移
のスピードは極めて速く，新規技術はすぐに
陳腐化し，価格競争
本研究は複数の有機材料と無機材料を複合
化し，系全体の自由エネルギー変化を駆動力
に接合するための「材料開発」である．この
ような材料学的基盤技術は模倣が難しいた
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の低融点金属フィラーを含有した熱可塑性
熱硬化性ハイブリッド樹脂シートの開発で

(Fig. 2)．実装時の加熱によって樹
動性を発揮し、外部端子の接続を自己組織化
的に達成する．その後、樹脂硬化によって、
実装部は保護される．複数の樹脂および金属
フィラーを複合化することで長期保管，取り
扱いが容易な実装材料となる．
脂の開発のために熱可塑性樹脂，熱硬化性樹
脂，ソルダーフィラーの
礎的研究，また接合部に生じるボイド形成機
構について基礎的研究を行った．

Fig. 1 フィラー含有樹脂を用いた自己組織化
電子デバイス実装法

Fig. 2 フィラー含有熱可塑
ッド樹脂の構造 
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３．研究の方法
(1)
 熱硬化性樹脂にはエポキシ樹脂
（藤倉化成
シ樹脂は，室温で低い粘性を示し，加熱時に
さらに
後，
の主成分樹脂（
タン）樹脂であり，ソルダフィラーの酸化膜
を還元する活性剤（
また硬化剤（
ぞ れ 少 量 含 有 す る ． エ ポ キ シ 樹 脂 に
Sn-3.0Ag
を体積含有率
フィラー含有エポキシ樹脂を作製した．
 熱可塑性樹脂としては，ガラス転移点，分
子量および軟化温度の異なる
共重合ポリエステル樹脂を用いた．
それぞれのポリエステル樹脂の特性を示す．
溶剤で希釈したポリエステル樹脂をアプリ
ケータによってガラス板状に薄く均一塗布
し，
揮発させ，フィ
 基板材料には
極を持つ基板を用いた．電極サイズおよび電
極間隔はどちらも
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４．研究成果
(1) 
性 
 熱硬化性樹脂中のフィラー粒子は，基板上
の電極にぬれ広がるためには熱可塑性樹脂
中を通って行く必要がある．この貫通現象に
ついて，熱可塑性樹脂の粘性およびフィラー
の自重，そして樹脂同士の相溶性の観点から
調べた．
①熱可塑性樹脂の粘性
 Fig. 3
結果を示したものである．すべての熱可塑性
樹脂は温度が上昇するにつれて粘性が単調
に減少した．ガラス転移温度が等しい熱可塑
性樹脂
高い
ていた．また
子量の大きい
粘性は高くなり，分子量の小さい
熱可塑性樹脂よりも粘性は低くなった．一概
にガラス転移温度や分子量の大きさで高温
での粘性と関係しているとは言えず，室温で
の粘性の大小関係が高温では維持されない
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３．研究の方法
(1)供試材料 

熱硬化性樹脂にはエポキシ樹脂
（藤倉化成(株)製）を用いた．
シ樹脂は，室温で低い粘性を示し，加熱時に
さらに 85 mPa・
後，473K 前後で急速に硬化が始まる．
の主成分樹脂（
タン）樹脂であり，ソルダフィラーの酸化膜
を還元する活性剤（
また硬化剤（R)
ぞ れ 少 量 含 有 す る ． エ ポ キ シ 樹 脂 に

3.0Ag-0.5Cu
を体積含有率 20
フィラー含有エポキシ樹脂を作製した．
熱可塑性樹脂としては，ガラス転移点，分

子量および軟化温度の異なる
共重合ポリエステル樹脂を用いた．
それぞれのポリエステル樹脂の特性を示す．
溶剤で希釈したポリエステル樹脂をアプリ
ケータによってガラス板状に薄く均一塗布
し，373 K/1800 s
揮発させ，フィ
基板材料には

極を持つ基板を用いた．電極サイズおよび電
極間隔はどちらも

Table 1  熱可塑性ポリエステル樹脂の特性

４．研究成果 
 熱可塑性樹脂を介してのソルダのぬれ
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の自重，そして樹脂同士の相溶性の観点から
調べた． 
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結果を示したものである．すべての熱可塑性
樹脂は温度が上昇するにつれて粘性が単調
に減少した．ガラス転移温度が等しい熱可塑
性樹脂 A と B では，ガラス転移温
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にガラス転移温度や分子量の大きさで高温
での粘性と関係しているとは言えず，室温で
の粘性の大小関係が高温では維持されない
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３．研究の方法 

熱硬化性樹脂にはエポキシ樹脂
製）を用いた．
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熱可塑性樹脂としては，ガラス転移点，分
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極を持つ基板を用いた．電極サイズおよび電
極間隔はどちらも 400 m である．

熱可塑性ポリエステル樹脂の特性

 
熱可塑性樹脂を介してのソルダのぬれ

熱硬化性樹脂中のフィラー粒子は，基板上
の電極にぬれ広がるためには熱可塑性樹脂
中を通って行く必要がある．この貫通現象に
ついて，熱可塑性樹脂の粘性およびフィラー
の自重，そして樹脂同士の相溶性の観点から

熱可塑性樹脂の粘性 
〜D の熱可塑性樹脂の粘性測定

結果を示したものである．すべての熱可塑性
樹脂は温度が上昇するにつれて粘性が単調
に減少した．ガラス転移温度が等しい熱可塑

では，ガラス転移温
に比べて粘性低下が低温で開始し

443 K 以上の高温域になると分
Bはほかの熱可塑性樹脂よりも

粘性は高くなり，分子量の小さい
熱可塑性樹脂よりも粘性は低くなった．一概
にガラス転移温度や分子量の大きさで高温
での粘性と関係しているとは言えず，室温で
の粘性の大小関係が高温では維持されない

Glassy- 
transition 

temperature 
(K) 

Molecular 
mass

318 8000
318 20000
343 16000
358 13000

熱硬化性樹脂にはエポキシ樹脂 XB1014
製）を用いた．XB1014 エポキ

シ樹脂は，室温で低い粘性を示し，加熱時に
まで粘性が低下する．その

前後で急速に硬化が始まる．XB1014
は（エポキシおよびオキセ

タン）樹脂であり，ソルダフィラーの酸化膜
としてカルボン酸を，

としてスルホニウム塩をそれ
ぞ れ 少 量 含 有 す る ． エ ポ キ シ 樹 脂 に

ソルダフィラー（粒径20 
％となるように混合し，

フィラー含有エポキシ樹脂を作製した．
熱可塑性樹脂としては，ガラス転移点，分

子量および軟化温度の異なる 4 種類の過飽和
共重合ポリエステル樹脂を用いた．Table 1
それぞれのポリエステル樹脂の特性を示す．
溶剤で希釈したポリエステル樹脂をアプリ
ケータによってガラス板状に薄く均一塗布

保持することにより溶剤を
ルム状に加工した． 

個（縦 13×横 13）の銅電
極を持つ基板を用いた．電極サイズおよび電

である． 

熱可塑性ポリエステル樹脂の特性

熱可塑性樹脂を介してのソルダのぬれ

熱硬化性樹脂中のフィラー粒子は，基板上
の電極にぬれ広がるためには熱可塑性樹脂
中を通って行く必要がある．この貫通現象に
ついて，熱可塑性樹脂の粘性およびフィラー
の自重，そして樹脂同士の相溶性の観点から

の熱可塑性樹脂の粘性測定
結果を示したものである．すべての熱可塑性
樹脂は温度が上昇するにつれて粘性が単調
に減少した．ガラス転移温度が等しい熱可塑

では，ガラス転移温度が比較的
に比べて粘性低下が低温で開始し

以上の高温域になると分
はほかの熱可塑性樹脂よりも

粘性は高くなり，分子量の小さい A はほかの
熱可塑性樹脂よりも粘性は低くなった．一概
にガラス転移温度や分子量の大きさで高温
での粘性と関係しているとは言えず，室温で
の粘性の大小関係が高温では維持されない

Molecular 
mass 

Softening
temperature

(K) 

8000 353 
20000 353 
16000 395 
13000 395 

XB1014
エポキ

シ樹脂は，室温で低い粘性を示し，加熱時に
まで粘性が低下する．その

XB1014
は（エポキシおよびオキセ

タン）樹脂であり，ソルダフィラーの酸化膜
としてカルボン酸を，

としてスルホニウム塩をそれ
ぞ れ 少 量 含 有 す る ． エ ポ キ シ 樹 脂 に

20 m）
％となるように混合し，

フィラー含有エポキシ樹脂を作製した． 
熱可塑性樹脂としては，ガラス転移点，分

種類の過飽和
Table 1 に

それぞれのポリエステル樹脂の特性を示す．
溶剤で希釈したポリエステル樹脂をアプリ
ケータによってガラス板状に薄く均一塗布

保持することにより溶剤を

）の銅電
極を持つ基板を用いた．電極サイズおよび電

熱可塑性ポリエステル樹脂の特性. 

 

熱可塑性樹脂を介してのソルダのぬれ

熱硬化性樹脂中のフィラー粒子は，基板上
の電極にぬれ広がるためには熱可塑性樹脂
中を通って行く必要がある．この貫通現象に
ついて，熱可塑性樹脂の粘性およびフィラー
の自重，そして樹脂同士の相溶性の観点から

の熱可塑性樹脂の粘性測定
結果を示したものである．すべての熱可塑性
樹脂は温度が上昇するにつれて粘性が単調
に減少した．ガラス転移温度が等しい熱可塑

度が比較的
に比べて粘性低下が低温で開始し

以上の高温域になると分
はほかの熱可塑性樹脂よりも

はほかの
熱可塑性樹脂よりも粘性は低くなった．一概
にガラス転移温度や分子量の大きさで高温
での粘性と関係しているとは言えず，室温で
の粘性の大小関係が高温では維持されない

Softening 
temperature 

 

 
 
 
 



ことが分かった．
②電極ぬれ性評価
 Fig. 4
塑性樹脂
503 K
の数字は
を示している．樹脂
フィラーがぬれていた
を示している
フィラーは電極にぬれておらず，基板の電極
がみえている．
ーの融点に近い
粘性は
ぬれ性の良さは高温での粘性が小さい方が
良い傾向を示した．
粘性と熱可塑性樹脂厚さに対するぬれ性評
価試験の結果をまとめたものである．ぬれ性
は式(2)
るぬれた電極の数（
れ率：
印 A~D
横軸の粘性はそれぞれの熱可塑性樹脂の
K 時の粘性を示している．同じ粘性の樹脂で
も熱可塑性樹脂の厚さが薄くなるほど電極
ぬれ性は向上し，同じポリエステル厚さでも
粘性が低くなるほど電極ぬれ性が向上する
ことが分かった．
 
③熱可塑性樹脂を介したフィラー粒子のぬ
れ現象
 溶融ソルダーが
熱可塑性樹脂を通過する必要がある．その駆
動力の
自重だけでは
テル樹脂を通過することが不可能であるこ
とが分かった．

Fig. 
ル樹脂の

ことが分かった．
電極ぬれ性評価
Fig. 4 に厚さを

塑性樹脂 A~D を用いてハイブリッド樹脂を
503 K まで昇温した後の写真を示す．括弧内
の数字は 473 K における熱可塑性樹脂の粘性
を示している．樹脂
フィラーがぬれていた
を示している)．一方，
フィラーは電極にぬれておらず，基板の電極
がみえている．Fig. 
ーの融点に近い 473 K
粘性は B，D，C，A
ぬれ性の良さは高温での粘性が小さい方が
良い傾向を示した．
粘性と熱可塑性樹脂厚さに対するぬれ性評
価試験の結果をまとめたものである．ぬれ性

(2)で示す全電極数（
るぬれた電極の数（
れ率：W）によって評価した．

A~D は用いた熱可塑性樹脂の種類を表し，
横軸の粘性はそれぞれの熱可塑性樹脂の
時の粘性を示している．同じ粘性の樹脂で

も熱可塑性樹脂の厚さが薄くなるほど電極
ぬれ性は向上し，同じポリエステル厚さでも
粘性が低くなるほど電極ぬれ性が向上する
ことが分かった．

熱可塑性樹脂を介したフィラー粒子のぬ
れ現象 
溶融ソルダーが

熱可塑性樹脂を通過する必要がある．その駆
動力の 1 つはフィラー粒子の自重であるが，
自重だけでは 30µm
テル樹脂を通過することが不可能であるこ
とが分かった． 

Fig. 3 各温度における熱可塑性ポリエステ
ル樹脂の粘度 

ことが分かった． 
電極ぬれ性評価 

に厚さを 30 m の粘性の異なる熱可
を用いてハイブリッド樹脂を

まで昇温した後の写真を示す．括弧内
における熱可塑性樹脂の粘性

を示している．樹脂 A は 169 個全ての電極に
フィラーがぬれていた(写真は全電極の一部

．一方，B および
フィラーは電極にぬれておらず，基板の電極

Fig. 3 に示したようにフィラ
473 K 以上の熱可塑性樹脂の

A の順に小さくなっており，
ぬれ性の良さは高温での粘性が小さい方が
良い傾向を示した．Fig. 5 は
粘性と熱可塑性樹脂厚さに対するぬれ性評
価試験の結果をまとめたものである．ぬれ性

す全電極数（N：169
るぬれた電極の数（Nw）の占める割合（ぬ

）によって評価した．
は用いた熱可塑性樹脂の種類を表し，

横軸の粘性はそれぞれの熱可塑性樹脂の
時の粘性を示している．同じ粘性の樹脂で

も熱可塑性樹脂の厚さが薄くなるほど電極
ぬれ性は向上し，同じポリエステル厚さでも
粘性が低くなるほど電極ぬれ性が向上する
ことが分かった． 

熱可塑性樹脂を介したフィラー粒子のぬ

溶融ソルダーがCu電極にぬれるためには，
熱可塑性樹脂を通過する必要がある．その駆

つはフィラー粒子の自重であるが，
30µm 厚さの熱可塑性ポリエス

テル樹脂を通過することが不可能であるこ
 

各温度における熱可塑性ポリエステ

の粘性の異なる熱可
を用いてハイブリッド樹脂を

まで昇温した後の写真を示す．括弧内
における熱可塑性樹脂の粘性

個全ての電極に
写真は全電極の一部
および D では合一

フィラーは電極にぬれておらず，基板の電極
に示したようにフィラ
以上の熱可塑性樹脂の

の順に小さくなっており，
ぬれ性の良さは高温での粘性が小さい方が

は 473 K における
粘性と熱可塑性樹脂厚さに対するぬれ性評
価試験の結果をまとめたものである．ぬれ性

169 個）に対す
）の占める割合（ぬ

）によって評価した．Fig. 5 中の矢
は用いた熱可塑性樹脂の種類を表し，

横軸の粘性はそれぞれの熱可塑性樹脂の
時の粘性を示している．同じ粘性の樹脂で

も熱可塑性樹脂の厚さが薄くなるほど電極
ぬれ性は向上し，同じポリエステル厚さでも
粘性が低くなるほど電極ぬれ性が向上する

熱可塑性樹脂を介したフィラー粒子のぬ

電極にぬれるためには，
熱可塑性樹脂を通過する必要がある．その駆

つはフィラー粒子の自重であるが，
厚さの熱可塑性ポリエス

テル樹脂を通過することが不可能であるこ

各温度における熱可塑性ポリエステ

の粘性の異なる熱可
を用いてハイブリッド樹脂を

まで昇温した後の写真を示す．括弧内
における熱可塑性樹脂の粘性

個全ての電極に
写真は全電極の一部

では合一
フィラーは電極にぬれておらず，基板の電極

に示したようにフィラ
以上の熱可塑性樹脂の

の順に小さくなっており，
ぬれ性の良さは高温での粘性が小さい方が

における
粘性と熱可塑性樹脂厚さに対するぬれ性評
価試験の結果をまとめたものである．ぬれ性

個）に対す
）の占める割合（ぬ

中の矢
は用いた熱可塑性樹脂の種類を表し，

横軸の粘性はそれぞれの熱可塑性樹脂の 473 
時の粘性を示している．同じ粘性の樹脂で

も熱可塑性樹脂の厚さが薄くなるほど電極
ぬれ性は向上し，同じポリエステル厚さでも
粘性が低くなるほど電極ぬれ性が向上する

熱可塑性樹脂を介したフィラー粒子のぬ

電極にぬれるためには，
熱可塑性樹脂を通過する必要がある．その駆

つはフィラー粒子の自重であるが，
厚さの熱可塑性ポリエス

テル樹脂を通過することが不可能であるこ

 

 

そこで熱硬化性エポキシ樹脂の作用に着目
した．熱硬化性樹脂による影響を分かりやす
くするために実際に使用しているフィラー
(20 
の Ni
に熱可塑性樹脂の上に
たサンプルの表面，また
樹脂の上に厚さ
塗布したサンプルの表面の加熱中の変化を
それぞれ示す．熱可塑性樹脂のみの場合では
球全体が樹脂中に沈降することはなかった
が，熱硬化性樹脂を塗布することで
樹脂内に埋没した．
沈降は熱硬化性樹脂を塗布することで促進
されることが分かる．これは一般にエポキシ
樹脂は
またその分子量は熱可塑性樹脂として用い
た共重合ポリエステル樹脂に比べると
程度である．分子量の小さなエポキシ樹脂が
可塑剤として作用し，ポリエステル樹脂中に
相溶することで
る．軟化したポリエステル樹脂中を溶融ソル
ダーが通過することで電極にぬれたと考え
られる．
 
(2)接合部に残留するボイド形成要因
 ハイブリッド樹脂を用いてリフローを行
うと硬化樹脂部にボイドが残留し，導通路形
成を阻害する場合がある．そこでここではボ
イドの原因となり得る気泡の発生について
樹脂の構成成分について調べた．
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うと硬化樹脂部にボイドが残留し，導通路形
成を阻害する場合がある．そこでここではボ
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