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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　第一の被接合材及び／又は第二の被接合材の被接合面にめっき層を形成させる第一工程
と、
　前記めっき層に脱成分腐食処理を施してナノ多孔体金属層とする第二工程と、
　前記ナノ多孔体金属層を介して前記第一の被接合材と前記第二の被接合材とを当接させ
た状態で、前記ナノ多孔体金属層を５０～４００℃に加熱すると共に、前記第一の被接合
材と前記第二の被接合材とを加圧する第三工程と、を含むこと、
　を特徴とする金属材の接合方法。
【請求項２】
　更に、前記第一工程と前記第二工程の間に、前記めっき層にアニーリング処理を施す組
織調整工程を有すること、
　を特徴とする請求項１に記載の金属材の接合方法。
【請求項３】
　前記アニーリング処理の温度を５０～１５０℃とすること、
　を特徴とする請求項２に記載の金属材の接合方法。
【請求項４】
　前記ナノ多孔体金属層が、三次元的に配列する平均粒径が５～５００ｎｍの金属ナノ粒
子を含むこと、
　を特徴とする請求項１～３のいずれかに記載の金属材の接合方法。
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【請求項５】
　前記めっき層が二元系合金であること、
　を特徴とする請求項１～４のいずれかに記載の金属材の接合方法。
【請求項６】
　前記二元系合金がＡｕ－Ａｇ合金であること、
　を特徴とする請求項５に記載の金属材の接合方法。
【請求項７】
　前記第一の被接合材及び／又は前記第二の被接合材が銅材であること、
　を特徴とする請求項１～６のいずれかに記載の金属材の接合方法。
【請求項８】
　金属基材の少なくとも一部分に二元系合金めっき層を有し、
　前記二元系合金めっき層の少なくとも表面近傍が、三次元的に配列する平均粒径が５～
５００ｎｍの金属ナノ粒子を含むナノ多孔体構造となっていること、
　を特徴とする金属材接合用金属部材。
【請求項９】
　前記二元系合金めっき層がＡｕ－Ａｇ合金めっき層であること、
　を特徴とする請求項８に記載の金属材接合用金属部材。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
  本発明は金属材の低温接合方法に関し、より具体的には、接合層内のボイドや残留有機
成分の低減によって、高い信頼性及び機械的特性を有する接合部の形成が低い接合温度で
も可能であり、被接合界面への接合用組成物の塗布等が不要な、安価かつ簡便な金属材の
接合方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　銅材及び銅被覆された部品に代表される金属部品と金属部品とを機械的及び／又は電気
的及び／又は熱的に接合するために、従来より、はんだ、導電性接着剤、銀ペースト及び
異方導電性フィルム等が用いられている。
【０００３】
　特に、はんだ並びに金属からなる導電フィラーを含む接着剤、ペースト及びフィルムは
、電気的な接続を必要とする部分の接合に用いられている。更には、金属は一般的に熱伝
導性が高いため、これらはんだ並びに導電フィラーを含む接着剤、ペースト及びフィルム
は、放熱性を上げるために使用される場合もある。
【０００４】
　一方、例えば、ＬＥＤ等の発光素子を用いて高輝度の照明デバイスや発光デバイスを作
製する場合、或いは、パワーデバイスと言われる高温で高効率の動作をする半導体素子を
用いて半導体デバイスを作製する場合等には、発熱量が上がる傾向にある。デバイスや素
子の効率を向上させて発熱を減らす試みも行われているが、現状では十分な成果が出てお
らず、デバイスや素子の使用温度が上がっているのが実情である。
【０００５】
　また、接合時におけるデバイスの損傷を防ぐという観点からは、低い接合温度（例えば
３５０℃以下）で十分な接合強度を確保できる接合材が求められている。したがって、デ
バイスや素子等を接合するための接合材に対しては、接合温度の低下とともに、接合後に
おけるデバイスの動作による使用温度の上昇に耐えて十分な接合強度を維持できる耐熱性
が求められているが、従来からの接合材では十分な対応ができないことが多い。例えば、
はんだは、金属を融点以上に加熱する工程（リフロー工程）を経て部材同士を接合するが
、一般的に融点はその組成に固有であるため、耐熱温度を上げようとすると加熱（接合）
温度も上がってしまう。
【０００６】
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　更に、はんだを用いて素子や基板を数層重ね合わせて接合する場合、重ね合わせる層の
数だけ加熱工程を経る必要であり、既に接合した部分の溶融を防ぐためには、次の接合に
用いるはんだの融点（接合温度）を下げる必要があり、また、重ね合わせる層の数だけは
んだ組成の種類が必要になり、取扱いが煩雑になる。
【０００７】
　他方、導電性接着剤、銀ペースト及び異方導電性フィルムでは、含有するエポキシ樹脂
等の熱硬化を利用して部材同士を接合するが、得られたデバイスや素子の使用温度が上が
ると樹脂成分が分解、劣化することがある。例えば、特許文献１（特開２００８－６３６
８８号公報）においては、接合材の主材として用いて被接合部材同士を接合した時により
高い接合強度が得られるようにした微粒子が提案されているが、使用温度上昇時における
樹脂成分の分解、劣化の問題は解消されていない。
【０００８】
　また、高い使用温度において用いられる高温はんだには、従来より鉛を含むはんだが用
いられている。鉛は有毒性があるため、はんだは鉛フリー化への流れが顕著である。高温
はんだには他に良い代替材料が存在しないため、依然として鉛はんだが使用されているが
、環境問題の観点から、鉛を使用しない接合材が切望されている。
【０００９】
　近年、高温はんだの代替材料として、銀、金などの貴金属を中心とする金属ナノ粒子を
用いた接合材が開発されている（例えば、特許文献２：特開２０１２－０４６７７９号公
報）。しかしながら、金属ナノ粒子は高価であるだけでなく、室温でも容易に凝集するこ
とから、分散状態を長期間維持するためには金属ナノ粒子の表面を有機層で被覆し、溶媒
に適当な分散剤を添加する必要がある。
【００１０】
　金属ナノ粒子の焼結による接合層は当該金属の融点相当の耐熱温度を有する等、従来の
はんだと比較して優れた特性を有する一方、上記有機層及び分散剤等が焼結段階で接合層
に残存してしまい、ボイドが形成するという問題がある。加えて、接合温度が上記有機層
及び分散剤等の分解温度に依存するという不可避的な問題点も存在する。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１１】
【特許文献１】特開２００８－６３６８８号公報
【特許文献２】特開２０１２－０４６７７９号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１２】
　以上のような状況に鑑み、本発明の目的は、接合層内のボイドや残留有機成分の低減に
よって高い信頼性及び機械的特性を有する接合部の形成が低い接合温度でも可能であると
共に、被接合面への接合用組成物の塗布等が不要な、安価かつ簡便な金属材の接合方法を
提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　本発明者は、上記目的を達成すべく金属材の接合方法ついて鋭意研究を重ねた結果、金
属ナノ粒子が三次元的に配列してなるナノ多孔体金属層を被接合面に形成させることが上
記目的を達成する上で極めて有効であることを見出し、本発明に到達した。
【００１４】
  即ち、本発明は、
第一の被接合材及び／又は第二の被接合材の被接合面にめっき層を形成させる第一工程と
、
前記めっき層に脱成分腐食処理を施してナノ多孔体金属層とする第二工程と、
前記ナノ多孔体金属層を介して前記第一の被接合材と前記第二の被接合材とを当接させた
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状態で、前記ナノ多孔体金属層を５０～４００℃に加熱すると共に、前記第一の被接合材
と前記第二の被接合材とを加圧する第三工程と、を含むこと、
を特徴とする金属材の接合方法、を提供する。
【００１５】
　本発明の金属材の接合方法においては、被接合面に形成させためっき層に脱成分腐食処
理（Ｄｅａｌｌｏｙｉｎｇ）を施してナノ多孔体金属層を形成させ、当該ナノ多孔体金属
層を利用して接合を達成するため、接合時のハンドリングが極めて容易であり、被接合面
への接合用組成物ペーストの塗布や接合用組成物シート等の挿入を行う必要がない。
【００１６】
　個々に生成した金属ナノ粒子を三次元的に配列することは極めて困難であるが、めっき
層の脱成分腐食を用いることで、ナノ多孔体金属層を容易に得ることができる。また、め
っき層の脱成分腐食によって得られるナノ多孔体金属層は基本的に面状であるため、被接
合材間の接合用組成物として好適に用いることができる。なお、ナノ多孔体金属層は被接
合面の全面に形成させてもよく、一部に形成させてもよい。
【００１７】
　ここで、脱成分腐食とは、適当な腐食液を用いた合金元素の選択溶解を利用したもので
あり、例えば、Ｊ．ＥｒｌｅｂａｃｈｅｒらによってＮａｔｕｒｅ，４１０（２００１）
，４０で報告されており、その技術を用いて形成されるナノ多孔体金属層を本発明の接合
方法で用いるのが好ましい。
【００１８】
　また、本発明の金属材の接合方法においては、更に、前記第一工程と前記第二工程の間
に、前記めっき層にアニーリング処理を施す組織調整工程を有すること、が好ましい。ア
ニーリング処理によってナノ多孔体金属層を構成する組織のサイズを任意に調整すること
ができ、接合用途に対して最適化を図ることができる。
【００１９】
　また、本発明の金属材の接合方法においては、前記アニーリング処理の温度を５０～１
５０℃とすること、が好ましい。アニーリング処理の温度を５０～１５０℃とすることで
、めっき層組織の適度な粗大化や原子の再配列が生じ、その後の脱成分腐食処理によって
優れた低温焼結機能を有するナノ多孔体金属層を得ることができる。
【００２０】
　また、本発明の金属材料の接合方法においては、前記ナノ多孔体金属層が、三次元的に
配列する平均粒径が５～５００ｎｍの金属ナノ粒子を含むこと、が好ましく、平均粒径が
５～５０ｎｍの金属粒子を含むことがより好ましい。金属ナノ粒子がこれらの平均粒径を
有することで、接合温度においてナノ多孔体金属層が優れた低温焼結機能を発現する。加
えて、　金属ナノ粒子が三次元的に配列してなるナノ多孔体金属層を用いることで、金属
ナノ粒子の分散性確保等のために有機被覆層及び分散剤等を使用する必要がなく、接合層
内のボイドや残留有機物を大幅に低減することができる。
【００２１】
　被接合界面には、本発明の効果を損なわない範囲で従来公知の種々の接合用組成物を更
に塗布等してもよいが、ナノ多孔体金属層の低温焼結機能のみで接合を達成することが好
ましい。有機溶媒や分散剤の使用を必要としないナノ多孔体金属層のみを接合用組成物と
して利用することで、有機層及び分散剤等が焼結段階で接合層に残存してしまい、ボイド
が形成するという問題を効果的に解決することができる。加えて、接合温度が有機層及び
分散剤等の分解温度に依存するという、金属ナノ粒子を用いた接合方法の不可避的な問題
点を解決することができる。
【００２２】
　本発明の金属材の接合方法においては、脱成分腐食処理を施すめっき層が二元系合金で
あることが好ましく、Ａｕ－Ａｇ合金であることがより好ましい。二元系合金を脱成分腐
食することで、主として一方の元素が溶解除去され、他の元素を主成分とする金属ナノ粒
子で構成されるナノ多孔体金属層を効率的に得ることができる。また、Ａｕ－Ａｇ合金を
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例えば硝酸（ＨＮＯ３）で脱成分腐食することで、主として金（Ａｕ）で構成されるナノ
多孔体金属層を効率的に得ることができる。
【００２３】
　更に、本発明の金属材の接合方法においては、前記第一の被接合材及び／又は前記第二
の被接合材が銅材であること、が好ましい。本発明の被接合材は被接合面にナノ多孔体金
属層を形成できる限りにおいて特に限定されず、従来公知の種々の金属材を用いることが
できるが、銅材を用いることでより確実に良好な接合体を得ることができる。
【００２４】
　また、本発明は、
金属基材の少なくとも一部分に二元系合金めっき層を有し、
前記二元系合金めっき層の少なくとも表面近傍が、三次元的に配列する平均粒径が５～５
００ｎｍの金属ナノ粒子を含むナノ多孔体構造となっていること、
を特徴とする金属材接合用金属部材、も提供する。
【００２５】
  金属基材の表面にナノ多孔体構造を有するめっき層が存在することで、被接合面に接合
用組成物を塗布することなく良好な接合体を得ることができる。ここで、金属材接合用金
属部材の一面にナノ多孔体構造を有するめっき層が形成されている場合は、当該めっき層
を介して当該金属接合用金属部材と他の金属部材とを接合することができ、金属材接合用
金属部材の複数面にナノ多孔体構造を有するめっき層が形成されている場合は、複数の金
属部材を接合するジョイント部材として用いることができる。
【００２６】
  本発明の金属材接合用金属部材においては、二元系合金めっき層がＡｕ－Ａｇ合金めっ
き層であること、が好ましい。Ａｕ－Ａｇ合金めっき層の表面近傍には、主として金（Ａ
ｕ）で構成されるナノ多孔体構造が形成され、当該ナノ多孔体構造は接合層として好適に
用いることができる。
【発明の効果】
【００２７】
　本発明によれば、接合層内のボイドや残留有機成分の低減によって高い信頼性及び機械
的特性を有する接合部の形成が低い接合温度でも可能であると共に、被接合面への接合用
組成物の塗布等が不要な、安価かつ簡便な金属材の接合方法を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００２８】
【図１】本発明の金属材の接合方法の工程図である。
【図２】本発明の金属材接合用金属部材の概略断面図である。
【図３】評価用試料１のＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面のＳＥＭ写真である。
【図４】Ａｕ－Ａｇ合金めっき層表面近傍のＡｇ含有率を示すグラフである。
【図５】接合継手のせん断強度を示すグラフである。
【図６】評価用試料２のＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面のＳＥＭ写真である。
【図７】評価用試料３のＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面のＳＥＭ写真である。
【図８】評価用試料４のＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面のＳＥＭ写真である。
【発明を実施するための形態】
【００２９】
　以下、本発明の金属材の接合方法の好適な一実施形態について詳細に説明する。なお、
以下の説明では、本発明の一実施形態を示すに過ぎず、これらによって本発明が限定され
るものではなく、また、重複する説明は省略することがある。
【００３０】
（１）接合方法
　図１に、本発明の金属材の接合方法の工程図を示す。本発明の金属材の接合方法は、第
一の被接合材及び／又は第二の被接合材の被接合面にめっき層を形成させる第一工程（Ｓ
０１）と、めっき層に脱成分腐食処理を施してナノ多孔体金属層とする第二工程（Ｓ０２



(6) JP 6442688 B2 2018.12.26

10

20

30

40

50

）と、ナノ多孔体金属層を介して第一の被接合材と第二の被接合材とを当接させた状態で
、ナノ多孔体金属層を５０～４００℃に加熱すると共に、第一の被接合材と第二の被接合
材とを加圧する第三工程（Ｓ０３）と、を含むこと、を特徴としている。以下において各
工程について説明する。
【００３１】
（１－１）第一工程（Ｓ０１：めっき層形成工程）
　第一工程（Ｓ０１）は、第一の被接合材及び／又は第二の被接合材の被接合面にめっき
層を形成させる工程である。用いるめっき方法は特に限定されず、従来公知の種々の方法
でめっき層を形成させればよい。
【００３２】
　ここで、めっき層の組成は、脱成分腐食処理によって特定の元素が選択的に腐食される
限りにおいて特に限定されないが、二元系合金であることが好ましく、Ａｕ－Ａｇ合金で
あることがより好ましい。めっき層を二元系合金とすることで、脱成分腐食によって主と
して一方の元素を溶解除去することができ、他の元素を主成分とする金属ナノ粒子で構成
されるナノ多孔体金属層を効率的に得ることができる。加えて、二元系合金とすることで
、脱成分腐食後の組成の把握が容易となる。
【００３３】
  脱成分腐食によってナノ多孔体金属層を得ることができる金属材としては、Ａｕ－Ａｇ
－Ｐｔ、Ａｕ－Ｃｕ、Ａｕ－Ｚｎ、Ａｕ－Ａｌ、Ａｇ－Ａｌ、Ａｇ－Ｚｎ、Ｃｕ－Ａｌ、
Ｃｕ－Ｍｇ、Ｃｕ－Ｍｎ、Ｃｕ－Ｚｎ、Ｃｕ－Ｓｎ、Ｐｔ－Ｃｕ、Ｐｔ－Ｓｉ、Ｐｔ－Ａ
ｌ、Ｐｔ－Ｚｎ、Ｐｄ－Ａｇ、Ｐｔ－Ｃｏ、Ｐｄ－Ａｌ、Ｐｄ－Ｎｉ－Ｐ、Ｎｉ－Ａｌ、
Ｎｉ－Ｃｕ等を例示することができる。
【００３４】
  なお、Ａｕ－Ａｇ合金めっき層は従来公知の種々のめっき方法で形成させればよいが、
例えば、めっき浴には、金属金１～５ｇ／Ｌ、金属銀２～１０ｇ／Ｌ、シアン５～１５ｇ
／Ｌ、光沢剤適量の組成を用いることができ、液温２０～３０℃、-３００~　-９００ｍ
Ｖ　ｖｓ．　Ａｇ/ＡｇＣｌの電位、電流密度０．５～１Ａ／ｄｍ２の条件でめっきする
ことによって、Ａｕ－Ａｇ合金めっき層を形成させることができる。
【００３５】
　めっき層は被接合面の全体に形成させてもよく、任意の領域に部分的に形成させてもよ
い。また、めっき層の厚さは特に制限されないが、０．０５～１μｍであることが好まし
く、０．１～０．５μｍであることがより好ましい。めっき層の厚さを０．１μｍ以上と
することで、合金の安定な組成制御を可能とすることができ、０．５μｍ以下とすること
で、ナノーポーラス構造の機械的強度の確保を可能とすることができる。
【００３６】
（１－２）第二工程（Ｓ０２：脱成分腐食処理）
　第二工程（Ｓ０２）は、第一工程（Ｓ０１）によって形成させためっき層に脱成分腐食
処理を施して、ナノ多孔体金属層を得る工程である。
【００３７】
　脱成分腐食処理に用いる腐食液は、処理対象となるめっき層に応じて適宜選定すればよ
い。例えば、Ａｕ－Ａｇ合金を硝酸（ＨＮＯ３）で脱成分腐食することで、主として金（
Ａｕ）で構成されるナノ多孔体金属層を効率的に得ることができる。
【００３８】
　脱成分腐食によってナノ多孔体金属層を得ることができる金属材としては、Ａｕ－Ａｇ
－Ｐｔ、Ａｕ－Ｃｕ、Ａｕ－Ｚｎ、Ａｕ－Ａｌ、Ａｇ－Ａｌ、Ａｇ－Ｚｎ、Ｃｕ－Ａｌ、
Ｃｕ－Ｍｇ、Ｃｕ－Ｍｎ、Ｃｕ－Ｚｎ、Ｃｕ-Ｓｎ、Ｐｔ－Ｃｕ、Ｐｔ－Ｓｉ、Ｐｔ－Ａ
ｌ、Ｐｔ－Ｚｎ、Ｐｄ－Ａｇ、Ｐｔ－Ｃｏ、Ｐｄ－Ａｌ、Ｐｄ－Ｎｉ－Ｐ、Ｎｉ－Ａｌ、
Ｎｉ－Ｃｕ等を例示することができるが、Ａｕ－Ａｇ－Ｐｔ、Ａｕ－Ｃｕ、Ａｕ－Ｚｎ及
びＡｕ－Ａｌ等の脱成分腐食によってナノ多孔体Ａｕ層を、Ａｇ－Ａｌ及びＡｇ－Ｚｎ等
の脱成分腐食によってナノ多孔体Ａｇ層を、Ｃｕ－Ａｌ、Ｃｕ－Ｍｇ、Ｃｕ－Ｍｎ及びＣ
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ｕ－Ｚｎ等の脱成分腐食によってナノ多孔体Ｃｕ層を、Ｐｔ－Ｃｕ、Ｐｔ－Ｓｉ、Ｐｔ－
Ａｌ、Ｐｔ－Ｚｎ、Ｐｄ－Ａｇ及びＰｔ－Ｃｏ等の脱成分腐食によってナノ多孔体Ｐｔ層
を、Ｐｄ－Ａｌ及びＰｄ－Ｎｉ－Ｐ等の脱成分腐食によってナノ多孔体Ｐｄ層を、Ｎｉ－
Ａｌ及びＮｉ－Ｃｕ等の脱成分腐食によってナノ多孔体Ｎｉ層を、それぞれ得ることがで
きる。
【００３９】
  ナノ多孔体金属層は、平均粒径が５～５００ｎｍの金属ナノ粒子が三次元的に配列して
なるナノ多孔体金属層であることが好ましく、平均粒径が１０～５０ｎｍの金属ナノ粒子
が三次元的に配列してなるナノ多孔体金属層であることがより好ましい。金属ナノ粒子は
一般的に安定性及び分散性に乏しく、表面を有機物等で被覆する必要があるが、金属ナノ
粒子が三次元的に配列することで、当該被覆等を用いることなく、長期の安定性及び分散
性を担保することができる。
【００４０】
　また、ナノ多孔体金属層を構成する金属ナノ粒子の平均粒径を５～５００ｎｍとするこ
とで、金属ナノ粒子が本来有する低温焼成機能を発現することができ、５０～４００℃程
度の加熱であっても金属ナノ粒子同士の焼結を進行させることができる。金属材に脱成分
腐食処理を施す場合、金属ナノ粒子の平均粒径が５ｎｍ以上のナノ多孔体金属層が得られ
やすく、金属ナノ粒子の平均粒径が５００ｎｍ以下であると上記低温焼成機能が発現され
やすい。また、金属ナノ粒子の平均粒径を１０～５０ｎｍとすることで、金属ナノ粒子の
安定性及び低温焼結機能を高いレベルで両立させることができる。金属ナノ粒子の平均粒
径は、例えば、電子顕微鏡写真から実測することができ、さらには、当該電子顕微鏡写真
から、画像処理装置を用いて算出することもできる。なお、ナノ多孔体金属層を構成する
金属ナノ粒子の平均粒径は、金属ナノ粒子が扁平している場合は、最短の直径の平均値を
意味する。
【００４１】
  個々に生成した金属ナノ粒子を三次元的に配列することは極めて困難であるが、めっき
層の脱成分腐食を用いることで、金属ナノ粒子が三次元的に配列したナノ多孔体金属層を
容易に得ることができると共に、接合用組成物を被接合面に配置する手間を省くことがで
きる。
【００４２】
　上述のとおり、脱成分腐食は適当な腐食液を用いた合金元素の選択溶解を利用したもの
であり、腐食液は処理対象となる金属材や目的とするナノ多孔体金属層の形状等に応じて
適宜選択すればよい。腐食液としては、例えば、ＨＦ、ＨＣｌ、ＮａＯＨ、ＨＮＯ３、Ｈ

２ＳＯ４、クエン酸、Ｈ２ＳＯ４＋ＭｎＳＯ４、（ＮＨ４）２ＳＯ４＋ＭｎＳＯ４、Ａｇ
ＮＯ３等を用いることができる。
【００４３】
　脱成分腐食によってめっき層の全てをナノ多孔体金属層にしてもよいが、めっき層の表
面近傍のみをナノ多孔体金属層としてもよい。被接合面の接点がナノ多孔体構造を有しさ
えすれば、低温焼成機能を有することで、良好な接合部を得ることができる。この場合、
脱成分腐食が施されていないめっき層の内部では金属ナノ粒子の焼成が不要であり、極め
て効率的に接合が達成される。
【００４４】
（１－３）第三工程（Ｓ０３：接合工程）
　第三工程（Ｓ０３）は、ナノ多孔体金属層を介して第一の被接合材と第二の被接合材と
を当接させた状態で、ナノ多孔体金属層を５０～４００℃に加熱すると共に、第一の被接
合材と第二の被接合材とを加圧して接合する工程である。
【００４５】
　本発明の金属材の接合方法を用いれば、加熱を伴う金属部材同士の接合において簡便に
高い接合強度を得ることができる。即ち、第一の被接合材及び／又は第二の被接合材の被
接合面に形成させたナノ多孔体金属層を焼結させることで、第一の被接合材と第二の被接
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合材とを接合することができる。この際、第一の被接合材及び第二の被接合材のうちの一
方又は両方を加熱することにより、介在するナノ多孔体金属層を加熱してもよい。
【００４６】
　また、この加熱の際に、第一の被接合材及び第二の被接合材の外部からこれらを挟む方
向に０．５～３０ＭＰａ程度の加圧をすることで、強固な接合部を得ることができる。ま
た、焼成を行う際、段階的に温度を上げたり下げたりすることもできる。更に、被接合部
材表面に界面活性剤又は表面活性化剤等を塗布しておくことも可能である。
【００４７】
　なお、接合層内のボイドや残留有機成分を低減するという観点からは、ナノ多孔体金属
層のみを介して第一の被接合材及び第二の被接合材を接合することが好ましいが、従来公
知の種々の接合用組成物を被接合面に塗布してもよい。当該接合用組成物としては、例え
ば、金属ナノ粒子を主成分とする接合用組成物を用いることができる。
【００４８】
　接合用組成物の「塗布」とは、接合用組成物を面状に塗布する場合も線状に塗布（描画
）する場合も含む概念である。塗布されて、加熱により焼成される前の状態の接合用組成
物からなる塗膜の形状は、所望する形状にすることが可能である。したがって、加熱によ
る焼成後の接合体では、接合用組成物は、面状の接合層及び線状の接合層のいずれも含む
概念であり、これら面状の接合層及び線状の接合層は、連続していても不連続であっても
よく、連続する部分と不連続の部分とを含んでいてもよい。
【００４９】
　本発明の接合方法を用いることができる第一の被接合材及び第二の被接合材としては、
ナノ多孔体金属層を加熱により焼成して接合することのできるものであればよく、特に制
限はないが、接合時の温度により損傷しない程度の耐熱性を具備した金属部材であること
が好ましく、銅部材であることがより好ましい。
【００５０】
　なお、被接合銅部材は、銅以外の基材に銅をめっきや蒸着等の種々の方法で被覆したも
のであってもよい。このような基材としては、例えば、ポリアミド（ＰＡ）、ポリイミド
（ＰＩ）、ポリアミドイミド（ＰＡＩ）、ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリ
ブチレンテレフタレート（ＰＢＴ）、ポリエチレンナフタレート（ＰＥＮ）等のポリエス
テル、ポリカーボネート（ＰＣ）、ポリエーテルスルホン（ＰＥＳ）、ビニル樹脂、フッ
素樹脂、液晶ポリマー、セラミクス、ガラス又は銅以外の金属等を挙げることができる。
【００５１】
　また、被接合銅部材は、例えば板状又はストリップ状等の種々の形状であってよく、リ
ジッドでもフレキシブルでもよい。基材の厚さも適宜選択することができる。接着性若し
くは密着性の向上又はその他の目的ために、親水化処理等の表面処理を施した銅部材を用
いてもよい。
【００５２】
　接合用組成物を被接合面に塗布する場合においては、種々の塗布方法を用いることが可
能であるが、上述のように、例えば、ディッピング、スクリーン印刷、スプレー式、バー
コート式、スピンコート式、インクジェット式、ディスペンサー式、ピントランスファー
法、刷毛による塗布方式、流延式、フレキソ式、グラビア式、又はシリンジ式等のなかか
ら適宜選択して用いることができる。
【００５３】
　上記焼成を行う方法は特に限定されるものではなく、例えば従来公知のオーブン等を用
いて、被接合面に形成されたナノ多孔体金属層の温度が、例えば４００℃以下となるよう
に焼成することによって接合することができる。上記焼成の温度の下限は必ずしも限定さ
れず、被接合金属部材同士を接合できる温度であって、かつ、本発明の効果を損なわない
範囲の温度であることが好ましい。
【００５４】
　本発明の接合方法で用いるナノ多孔体金属層によれば、例えば５０～４００℃程度の低
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温加熱による焼成でも高い導電性を発現する接合層を有する接合を実現することができる
ため、比較的熱に弱い被接合部材同士であっても接合することができる。また、焼成時間
は特に限定されるものではなく、焼成温度に応じて、接合できる焼成時間であればよい。
なお、好適な接合温度はナノ多孔体金属層を構成する金属粒子の粒径を測定することによ
って判断することができ、当該粒径が小さい場合にはより低温での接合が可能となる。
【００５５】
　接合工程の雰囲気は特に制限されず、大気中、不活性ガス雰囲気下、減圧下等で行うこ
とができる。
【００５６】
（１－４）組織調整工程（Ｓ０１’：アニーリング処理）
　組織調整工程（Ｓ０１’）は、第一工程（Ｓ０１）で被接合面に形成させためっき層に
対してアニーリング処理を施し、第二工程（Ｓ０２）で得られるナノ多孔体金属層を構成
する組織のサイズを任意に調整する工程である。
【００５７】
　アニーリング処理の温度は、５０～１５０℃とすること、が好ましい。アニーリング処
理の温度を５０～１５０℃とすることで、めっき層組織の適度な粗大化や原子の再配列が
生じ、その後の脱成分腐食処理によって優れた低温焼結機能を有するナノ多孔体金属層を
得ることができる。
【００５８】
　より具体的には、アニーリング処理によって、第二工程（Ｓ０２）で得られるナノ多孔
体金属層を構成する金属ナノ粒子の平均粒径を５～５００ｎｍとすることができる。なお
、アニーリング処理の雰囲気は特に制限されず、大気中や不活性ガス雰囲気下等で行うこ
とができる。
【００５９】
　以上、本発明の接合方法に係る代表的な実施形態について説明したが、本発明はこれら
のみに限定されるものではない。例えば、被接合部材とナノ多孔体金属層との間に種々の
金属層（例えば、めっき層）を形成させてもよい。
【００６０】
（２）金属材接合用金属部材
　本発明の金属材接合用金属部材は、本発明の金属材の接合方法に好適に用いることがで
きる金属部材である。以下において、金属材接合用金属部材について説明する。なお、上
記接合方法における説明と重複する部分は省略する。
【００６１】
　図２に本発明の金属材接合用金属部材の概略断面図を示す。金属材接合用金属部材１は
、金属基材２の少なくとも一部分に二元系合金めっき層４を有し、二元系合金めっき層４
の少なくとも表面近傍が、三次元的に配列する平均粒径が５～５００ｎｍの金属ナノ粒子
を含むナノ多孔体構造領域６となっている。
【００６２】
  金属基材２の表面にナノ多孔体構造を有する二元系合金めっき層４が存在することで、
被接合面に接合用組成物を塗布することなく良好な接合体を得ることができる。ここで、
金属材接合用金属部材１の一面にナノ多孔体構造を有する二元系合金めっき層４が形成さ
れている場合は、二元系合金めっき層４を介して金属接合用金属部材１と他の金属部材と
を接合することができ、金属材接合用金属部材１の複数面にナノ多孔体構造を有する二元
系合金めっき層４が形成されている場合は、複数の金属部材を接合するジョイント部材と
して金属材接合用金属部材１を用いることができる。
【００６３】
  本発明の金属材接合用金属部材１においては、二元系合金めっき層４がＡｕ－Ａｇ合金
めっき層であること、が好ましい。Ａｕ－Ａｇ合金めっき層の表面近傍には、主として金
（Ａｕ）で構成されるナノ多孔体構造が形成され、当該ナノ多孔体構造は接合層として好
適に用いることができる。なお、二元系合金めっき層４の下には、適宜他のめっき層等を
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形成させてもよい。
【００６４】
　以下、実施例において本発明の金属材の接合方法について更に説明するが、本発明はこ
れらの実施例に何ら限定されるものではない。
【実施例】
【００６５】
≪実施例１≫
　各種評価（ＳＥＭ観察及びＩＣＰ－ＭＳ分析）用の試料を得るために、白金スパッタ膜
を形成させた２０ｍｍ角のシリコン基板にＡｕ－Ａｇ合金めっき処理を施した。なお、め
っき浴の組成はＨＡｕＣｌ４・４Ｈ２Ｏ：１ｍＭ，ＡｇＮＯ３：２ｍＭ，Ｔｈｉｏｕｒｅ
ａ（チオ尿素）：０．２Ｍ，Ｈ２ＳＯ４：０．０１Ｍとし、０．７Ｖの電圧で３０分間の
処理を行った。
【００６６】
　次に、Ａｕ－Ａｇ合金めっき層（Ａｕ：５０質量％，Ａｇ：５０質量％）に対して脱成
分腐食を施してナノ多孔体金属層を形成させ、評価用試料１を得た。具体的には、Ａｕ－
Ａｇ合金めっき層の表面を研磨紙で研磨後、超音波の印加を伴った硝酸（ＨＮＯ３：Ｈ２

Ｏ＝２：１）に浸漬して表面近傍のＡｇをエッチングし、主として金（Ａｕ）で構成され
るナノ多孔体構造を表面に有するＡｕ－Ａｇ合金めっき層を得た。ここで、浸漬時間は３
０秒とし、浸漬後の試料は純水で洗浄した。
【００６７】
　図３に、浸漬処理後のＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面の走査電子顕微鏡（ＳＥＭ）写真を
示す。浸漬処理（脱成分腐食）後のＡｕ－Ａｇ合金めっき層の表面は、金属ナノ粒子が三
次元的に配列してなるナノ多孔体構造となっており、当該金属ナノ粒子の平均粒径は約１
０ｎｍであった。なお、走査電子顕微鏡には日立ハイテク社製の超高分解能分析走査電子
顕微鏡Ｓ－４８００を用いた。
【００６８】
　ＩＣＰ－ＭＳ分析によってＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面近傍のＡｇ含有率を測定し、得
られた値を図４に示した。なお、比較として浸漬処理（脱成分腐食）を施していないＡｕ
－Ａｇ合金めっき層表面近傍のＡｇ含有率の値も示している。当該結果より、浸漬処理（
脱成分腐食）によってＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面近傍のＡｇ含有率が低下していること
が分かる。これは、Ａｕ－Ａｇ合金めっき層の表面がＡｕを主成分とする金属ナノ粒子に
よって構成されていることを意味している。
【００６９】
　接合実験用の試料を得るために、金めっき層を有する銅基材（φ１０ｍｍ，厚さ５ｍｍ
の円柱状）の表面にＡｕ－Ａｇ合金めっき処理を施した。なお、めっき浴の組成は評価用
試料を作製する場合と同様（ＨＡｕＣｌ４・４Ｈ２Ｏ：１ｍＭ，ＡｇＮＯ３：２ｍＭ，Ｔ
ｈｉｏｕｒｅａ（チオ尿素）：０．２Ｍ，Ｈ２ＳＯ４：０．０１Ｍ）とし、０．７Ｖの電
圧で３０分間の処理を行った。
【００７０】
　Ａｕ－Ａｇ合金めっき層（Ａｕ：５０質量％，Ａｇ：５０質量％）に対して評価用試料
を作製する場合と同様の脱成分腐食を施し、接合試験片１を調整した。当該試験片の表面
に形成させたＡｕ－Ａｇ合金めっき層の上にφ３ｍｍ，厚さ２ｍｍの円柱状の銅材を重ね
、接合試験を行った（接合温度３５０℃、接合時間：３０分、接合圧力：２０ＭＰａ、雰
囲気：窒素）。なお、試験後は直ちに試験片を装置外に取り出して空冷した。
【００７１】
　接合試験により得られた接合継手１について、ボンドテスターを用いてせん断試験（せ
ん断速度１．０ｍｍ／ｍｉｎ，せん断高さ２００μｍ）を行い、接合強度を求めた。得ら
れたせん断強度を図５に示す。なお、接合継手は３つ作製し、それぞれの接合継手につい
てせん断試験を行って平均値を求めた。
【００７２】
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≪実施例２≫
　硝酸（ＨＮＯ３：Ｈ２Ｏ＝２：１）への浸漬時間を３６００秒とした以外は実施例１と
同様にして、評価用試料２を得た。評価用試料２のＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面の走査電
子顕微鏡（ＳＥＭ）写真を図６に示す。Ａｕ－Ａｇ合金めっき層の表面は、金属ナノ粒子
が三次元的に配列してなるナノ多孔体構造となっており、当該金属ナノ粒子の平均粒径は
約５０ｎｍであった。浸漬時間が３０秒の場合の平均粒径は約１０ｎｍであり、浸漬時間
によって金属ナノ粒子の平均粒径を制御できることが分かる。
【００７３】
評価用試料２におけるＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面近傍のＡｇ含有率を図４に示す。
【００７４】
≪実施例３≫
　脱成分腐食の前にアニーリング処理（温度：５０℃，時間：６０分，雰囲気：窒素）を
施した以外は実施例１と同様にして、評価用試料３及び接合継手３を得た。評価用試料３
のＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面の走査電子顕微鏡（ＳＥＭ）写真を図７に示す。Ａｕ－Ａ
ｇ合金めっき層の表面は、金属ナノ粒子が三次元的に配列してなるナノ多孔体構造となっ
ており、当該金属ナノ粒子の平均粒径は約２０ｎｍであった。
【００７５】
評価用試料３におけるＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面近傍のＡｇ含有率を図４に示す。
【００７６】
　実施例１と同様にして得られた接合継手３のせん断強度を図５に示す。５０℃における
アニーリング処理を施して得られた接合継手３のせん断強度は、接合継手１のせん断強度
よりも高くなっており、当該アニーリング処理がせん断強度の向上に寄与していることが
分かる。これは、アニーリング処理によって、Ａｕ－Ａｇ合金めっき層表面の金属ナノ粒
子の平均粒径が好適な値となったためであると思われる。
【００７７】
　≪実施例４≫
　脱成分腐食の前にアニーリング処理（温度：１５０℃，時間：６０分，雰囲気：窒素）
を施した以外は実施例１と同様にして、評価用試料４及び接合継手４を得た。評価用試料
４のＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面の走査電子顕微鏡（ＳＥＭ）写真を図８に示す。Ａｕ－
Ａｇ合金めっき層の表面は、金属ナノ粒子が三次元的に配列してなるナノ多孔体構造とな
っており、当該金属ナノ粒子の平均粒径は約５０ｎｍであった。
【００７８】
　評価用試料４におけるＡｕ－Ａｇ合金めっき層表面近傍のＡｇ含有率を図４に示す。
【００７９】
　実施例１と同様にして得られた接合継手４のせん断強度を図５に示す。１５０℃におけ
るアニーリング処理を施して得られた接合継手４のせん断強度は、接合継手１のせん断強
度よりは高いものの、５０℃におけるアニーリング処理を施して得られた接合継手３のせ
ん断強度よりも低い値となっている。当該結果は、アニーリング処理はせん断強度の向上
に寄与するが、当該寄与度は処理温度に依存することを示している。アニーリング処理が
１５０℃と高い場合は原子の再配列等が進行し過ぎる結果、Ａｕ－Ａｇ合金めっき層表面
の金属ナノ粒子の平均粒径が大きくなり過ぎることが、接合継手４の強度が接合継手３の
強度よりも低くなった原因であると思われる。
【００８０】
　≪実施例５≫
　脱成分腐食の前にアニーリング処理（温度：１００℃，時間：６０分，雰囲気：窒素）
を施した以外は実施例１と同様にして、評価用試料５を得た。評価用試料５におけるＡｕ
－Ａｇ合金めっき層表面近傍のＡｇ含有率を図４に示す。
【００８１】
　図４より、Ａｕ－Ａｇ合金めっき層表面近傍のＡｇ含有率は、アニーリング処理温度の
上昇に伴い減少していることが分かる。当該結果は、アニーリング処理温度により、Ａｕ
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－Ａｇ合金めっき層表面近傍に形成される金属ナノ粒子の組成を制御できることを意味し
ている。
【符号の説明】
【００８２】
１・・・金属材接合用金属部材、
２・・・金属基材、
４・・・二元系合金めっき層、
６・・・ナノ多孔体構造領域。

【図１】

【図２】

【図３】

【図４】

【図５】
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