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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】金属粒子のクラックのない加熱焼結物により強
固に接合する方法、強固に接合した金属製部材接合体の
製造方法を提供する。
【解決手段】(A)平均粒径が０.１μｍより大きく５０μ
ｍ以下である加熱焼結性金属粒子と(B)揮発性分散媒と
からなるペースト状金属粒子組成物２を、複数の金属製
部材１、３間に介在させ、不活性ガス中で４０℃以上２
００℃以下での加熱により、該組成物中の揮発性分散媒
(B)の１０％以上１００％未満の量を揮散させた後、酸
化性ガス中または還元性ガス中で７０℃以上４００℃以
下での加熱により、該組成物中に残存する揮発性分散媒
(B)を完全に揮散させ、加熱焼結性金属粒子(A)同士を焼
結して複数の該金属製部材同士を接合させる、金属製部
材の接合方法および金属製部材接合体の製造方法。
【選択図】図２
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
(A)平均粒径が０.１μｍより大きく５０μｍ以下である加熱焼結性金属粒子と(B)揮発性
分散媒とからなるペースト状金属粒子組成物を、複数の金属製部材間に介在させ、不活性
ガス中で４０℃以上２００℃以下での加熱により、該ペースト状金属粒子組成物中の揮発
性分散媒(B)の１０重量％以上１００重量％未満の量を揮散させた後、酸化性ガス中また
は還元性ガス中で７０℃以上４００℃以下での加熱により、該ペースト状金属粒子組成物
中に残存する揮発性分散媒(B)を揮散させ、加熱焼結性金属粒子(A)同士を焼結して複数の
該金属製部材同士を接合させることを特徴とする、金属製部材の接合方法。
【請求項２】
加熱焼結性金属粒子(A)が還元法で製造された銀粒子または銅粒子であり、揮発性分散媒(
B)が親水性溶剤または脂肪族炭化水素系溶剤であり、金属製部材が金、銀、銅、パラジウ
ム、白金、またはそれら各金属の合金であることを特徴とする請求項１に記載の金属製部
材の接合方法。
【請求項３】
酸化性ガスが０.１体積％以上４０体積％以下の酸素ガスと９９.９体積％以下６０体積％
以上の窒素ガスの混合ガスであり、還元性ガスが１体積％以上４０体積％以下の水素ガス
と９９体積％以下６０体積％以上の窒素ガスの混合ガスであることを特徴とする請求項１
または請求項２に記載の金属製部材の接合方法。
【請求項４】
接合された金属製部材のせん断接着強さが５ＭＰａ以上であり、かつ、該加熱焼結性金属
粒子(A)同士の焼結物の体積抵抗率が１×１０-１Ω・ｃｍ以下であることを特徴とする、
請求項１、請求項２または請求項３に記載の金属製部材の接合方法。
【請求項５】
(A)平均粒径が０.１μｍより大きく５０μｍ以下である加熱焼結性金属粒子と(B)揮発性
分散媒とからなるペースト状金属粒子組成物を、複数の金属製部材間に介在させ、不活性
ガス中で４０℃以上２００℃以下での加熱により、該ペースト状金属粒子組成物中の揮発
性分散媒(B)の１０重量％以上１００重量％未満の量を揮散させた後、酸化性ガス中また
は還元性ガス中で７０℃以上４００℃以下での加熱により、該ペースト状金属粒子組成物
中に残存する揮発性分散媒(B)を揮散させ、加熱焼結性金属粒子(A)同士を焼結して複数の
該金属製部材同士を接合させることを特徴とする、金属製部材接合体の製造方法。
【請求項６】
加熱焼結性金属粒子(A)が還元法で製造された銀粒子または銅粒子であり、揮発性分散媒(
B)が親水性溶剤または脂肪族炭化水素系溶剤であり、金属製部材が金、銀、銅、パラジウ
ム、白金、またはそれら各金属の合金であることを特徴とする、請求項５に記載の金属製
部材接合体の製造方法。
【請求項７】
酸化性ガスが０.１体積％以上４０体積％以下の酸素ガスと９９.９体積％以下６０体積％
以上の窒素ガスの混合ガスであり、還元性ガスが１体積％以上４０体積％以下の水素ガス
と９９体積％以下６０体積％以上の窒素ガスの混合ガスであることを特徴とする、請求項
５または請求項６に記載の金属製部材接合体の製造方法。
【請求項８】
接合された金属製部材のせん断接着強さが５ＭＰａ以上であり、かつ、該加熱焼結性金属
粒子(A)同士の焼結物の体積抵抗率が１×１０-１Ω・ｃｍ以下であることを特徴とする、
請求項５、請求項６または請求項７に記載の金属製部材接合体の製造方法。
【請求項９】
金属製部材が金属系基板または金属部分を有する電子部品であることを特徴とする、請求
項５、請求項６または請求項７に記載の金属製部材接合体の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】



(3) JP 2010-53377 A 2010.3.11

10

20

30

40

50

【０００１】
本発明は、加熱焼結性金属粒子と揮発性分散媒とからなるペースト状金属粒子組成物を使
用する金属製部材の接合方法、および、該ペースト状金属粒子組成物を使用する金属製部
材接合体の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
銀、銅、ニッケルなどの金属粉末を液状熱硬化性樹脂組成物中に分散させてなる導電性・
熱伝導性ペーストは、加熱により硬化して導電性・熱伝導性被膜が形成される。したがっ
て、プリント回路基板上の導電性回路の形成、抵抗器やコンデンサ等の各種電子部品及び
各種表示素子の電極の形成、電磁波シールド用導電性被膜の形成、コンデンサ、抵抗、ダ
イオード、メモリ、演算素子（ＣＰＵ）等のチップ部品の基板への接着、太陽電池の電極
の形成、特に、アモルファスシリコン半導体を用いているために、高温処理のできない太
陽電池の電極の形成、積層セラミックコンデンサ、積層セラミックインダクタ、積層セラ
ミックアクチュエータ等のチップ型セラミック電子部品の外部電極の形成等に使用されて
いる。
【０００３】
近年、チップ部品の高性能化により、チップ部品からの発熱量が増え、電気伝導性はもと
より、熱伝導性の向上が要求される。したがって、金属粒子の含有率を可能な限り増加す
ることにより電気伝導性、熱伝導性を向上しようとする。ところが、そうすると、ペース
トの粘度が上昇し、作業性が著しく低下するという問題がある。
【０００４】
このような問題を解決するため、本発明者らは、銀粉末と揮発性分散媒とからなるペース
ト状銀粒子組成物は、加熱すると当該揮発性分散媒が揮発し銀粒子が焼結して、極めて高
い導電性と熱伝導性を有する固形状銀となること、および、金属製部材の接合や、導電回
路の形成に有用なことを見出して国際出願した（WO2006/126614、WO2007/034833）。また
、ペースト状金属粒子組成物、例えばペースト状銀粒子組成物を、複数の金属製部材間に
介在させ、加熱により，加圧しつつ超音波振動印加により，または，加圧および加熱しつ
つ超音波振動印加により、揮発性分散媒を揮散させ，金属粒子、例えば銀粒子(A)同士を
焼結させると、複数の金属製部材同士を強固に接合できることを見出して、国際出願した
（WO2008/062548）。
【０００５】
しかしながら、このようなペースト状銀粒子組成物を、複数の金属製部材間に介在させ、
銀粒子の焼結のため大気など酸素ガスを含む酸化性ガス中において加熱した場合、銀粒子
の焼結が早いため、場所によっては硬化が不均一となり、また場所によって揮発性分散媒
の揮発が均一でなく、その結果、銀粒子が均一に焼結しないため焼結した固体状銀にクラ
ック（亀裂）が生じる問題があることに本発明者らは気づいた。
【０００６】
【特許文献１】WO2006/126614
【特許文献２】WO2007/034833
【特許文献３】WO2008/062548
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
本発明者らは上記の問題点を解決するため鋭意研究した結果、ペースト状金属粒子組成物
を複数の金属製部材間の接合剤に用いた場合でも、クラックを発生することなく金属粒子
が均一な焼結物となり、金属粒子が十分に焼結して強固に接合する方法を見出した。本発
明の目的は、ペースト状金属粒子組成物の焼結による金属製部材の接合において、金属粒
子の焼結物がクラックを有することなく、金属製部材を強固に接合する接合方法と、その
ような金属製部材接合体の製造方法を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
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【０００８】
この目的は、
「[1]    (A)平均粒径が０.１μｍより大きく５０μｍ以下である加熱焼結性金属粒子と(
B)揮発性分散媒とからなるペースト状金属粒子組成物を、複数の金属製部材間に介在させ
、不活性ガス中で４０℃以上２００℃以下での加熱により、該ペースト状金属粒子組成物
中の揮発性分散媒(B)の１０重量％以上１００重量％未満の量を揮散させた後、酸化性ガ
ス中または還元性ガス中で７０℃以上４００℃以下での加熱により、該ペースト状金属粒
子組成物中に残存する揮発性分散媒(B)を揮散させ、加熱焼結性金属粒子(A)同士を焼結し
て複数の該金属製部材同士を接合させることを特徴とする、金属製部材の接合方法。
[1-1]    揮発性分散媒(B)の揮散量が２０重量％以上９８重量％以下であることを特徴と
する、[1]に記載の金属製部材接合体の製造方法。
[2]    加熱焼結性金属粒子(A)が還元法で製造された銀粒子または銅粒子であり、揮発性
分散媒(B)が親水性溶剤または脂肪族炭化水素系溶剤であり、金属製部材が金、銀、銅、
パラジウム、白金、またはそれら各金属の合金であることを特徴とする、[1]に記載の金
属製部材の接合方法。
[3]    酸化性ガスが０.１体積％以上４０体積％以下の酸素ガスと９９.９体積％以下６
０体積％以上の窒素ガスの混合ガスであり、還元性ガスが１体積％以上４０体積％以下の
水素ガスと９９体積％以下６０体積％以上の窒素ガスの混合ガスであることを特徴とする
、[1]、[1-1]または[2]に記載の金属製部材の接合方法。
[4]    接合された金属製部材のせん断接着強さが５ＭＰａ以上であり、かつ、該加熱焼
結性金属粒子(A)同士の焼結物の体積抵抗率が１×１０-１Ω・ｃｍ以下であることを特徴
とする、[1]、[1-1]、[2] または[3]に記載の金属製部材の接合方法。
」により達成される。
【０００９】
この目的は、さらには、
「[5]    (A)平均粒径が０.１μｍより大きく５０μｍ以下である加熱焼結性金属粒子と(
B)揮発性分散媒とからなるペースト状金属粒子組成物を、複数の金属製部材間に介在させ
、不活性ガス中で４０℃以上２００℃以下での加熱により、該ペースト状金属粒子組成物
中の揮発性分散媒(B)の１０重量％以上１００重量％未満の量を揮散させた後、酸化性ガ
ス中または還元性ガス中で７０℃以上４００℃以下での加熱により、該ペースト状金属粒
子組成物中に残存する揮発性分散媒(B)を揮散させ、加熱焼結性金属粒子(A)同士を焼結し
て複数の該金属製部材同士を接合させることを特徴とする、金属製部材接合体の製造方法
。
[5-1]    揮発性分散媒(B)の揮散量が２０重量％以上９８重量％以下であることを特徴と
する、[5]に記載の金属製部材接合体の製造方法。
[6]    加熱焼結性金属粒子(A)が還元法で製造された銀粒子または銅粒子であり、揮発性
分散媒(B)が親水性溶剤または脂肪族炭化水素系溶剤であり、金属製部材が金、銀、銅、
パラジウム、白金、またはそれら各金属の合金であることを特徴とする、[5]または[5-1]
に記載の金属製部材接合体の製造方法。
[7]    酸化性ガスが０.１体積％以上４０体積％以下の酸素ガスと９９.９体積％以下６
０体積％以上の窒素ガスの混合ガスであり、還元性ガスが１体積％以上４０体積％以下の
水素ガスと９９体積％以下６０体積％以上の窒素ガスの混合ガスであることを特徴とする
、[5]、[5-1]または[6]に記載の金属製部材接合体の製造方法。
[8] 　　金属製部材接合体のせん断接着強さが５ＭＰａ以上であり、かつ、該加熱焼結性
金属粒子(A)同士の焼結物の体積抵抗率が１×１０-１Ω・ｃｍ以下であることを特徴とす
る、[5]、[5-1]、[6] または[7]に記載の金属製部材接合体の製造方法。
[9]    金属製部材が金属系基板または金属部分を有する電子部品であることを特徴とす
る、[5]、[6]または[7]に記載の金属製部材接合体の製造方法。」により達成される。
【発明の効果】
【００１０】
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本発明の接合方法によると、金属製部材間の接合において、ペースト状金属粒子組成物の
加熱により該組成物中の揮発性分散媒(B)が揮散し加熱焼結性金属粒子(A)同士が焼結して
固体状となる際に、焼結物にクラックを生じることなく緻密な焼結物となるので、金属製
部材を強固に接合させることができる。また酸化して腐食や変色がしやすい金属製部材間
の接合であっても、該ペースト状金属粒子組成物の加熱により該組成物中の揮発性分散媒
が揮散し、加熱焼結性金属粒子(A)同士が焼結して固体状となる際に、焼結物にクラック
を生じることなく、しかも金属製部材が腐食や変色することなく強固に接合させることが
できる。
【００１１】
本発明の金属製部材接合体の製造方法によると、ペースト状金属粒子組成物の加熱により
該組成物中の揮発性分散媒(B)が揮散し加熱焼結性金属粒子(A)同士が焼結して固体状とな
る際に、焼結物にクラックを生じることなく緻密な焼結物となるので、強固に接合した金
属製部材接合体を製造することができる。また酸化して腐食や変色がしやすい金属製部材
間の接合であっても、該ペースト状金属粒子組成物の加熱により該組成物中の揮発性分散
媒が揮散し、加熱焼結性金属粒子(A)同士が焼結して固体状となる際に、焼結物にクラッ
クを生じることなく、しかも金属製部材が腐食や変色することがなく、強固に接合した金
属製部材接合体を製造することができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１２】
本発明の金属製部材の接合方法は、(A) 平均粒径が０.１μｍより大きく５０μｍ以下で
ある加熱焼結性金属粒子と(B)揮発性分散媒とからなるペースト状金属粒子組成物を、複
数の金属製部材間に介在させ、不活性ガス中で、４０℃以上２００℃以下での加熱により
該組成物中に含有される揮発性分散媒(B)の１０％以上重量％以上１００重量％未満の量
を揮散させた後、酸化性ガス中または還元性ガス中で７０℃以上４００℃以下での加熱に
より、該組成物中に残存する揮発性分散媒(B)を揮散させ、加熱焼結性金属粒子(A)同士を
焼結して複数の金属製部材同士を接合させることを特徴とする。
【００１３】
加熱焼結性金属粒子(A)の平均粒径は０.１μｍより大きく５０μｍ以下である。この平均
粒径は、レーザー回折散乱式粒度分布測定法により得られる一次粒子の平均粒径である。
平均粒径が５０μｍを越えると、加熱焼結性金属粒子の焼結性が低下するため平均粒子径
は小さい方が好ましい。このため２０μｍ以下であることが好ましく、特には１０μｍ以
下であることが好ましい。しかし、平均粒径が０.１μｍ以下であると表面活性が強すぎ
て、ペースト状金属粒子組成物の保存安定性が低下し、加熱焼結時の接合強度が不均一に
なるため、平均粒径は０.１μｍより大きい。この観点から平均粒径は０.２μｍ以上であ
ることが好ましい。すなわち、加熱焼結性金属粒子(A)の平均粒径範囲は０.２～１０μｍ
が好ましい。
【００１４】
加熱焼結性金属粒子の材質は、常温で固体であり、加熱により焼結しやすければよく、金
、銀、銅、パラジウム、ニッケル、スズ、アルミニウム、および、これら各金属の合金が
例示され、さらには金属化合物が例示される。
これらの材質のうちでは、加熱焼結性、焼結物の熱伝導性および導電性の点で、銀、銀合
金、銅、銅合金が好ましく、銀または銅が特に好ましい。銀粒子は、表面または内部の一
部が酸化銀または過酸化銀であってもよく、表面の全部が酸化銀または過酸化銀であって
もよい。銅粒子は、表面または内部の一部が酸化銅であってもよく、表面の全部が酸化銅
であってもよい。
【００１５】
また加熱焼結性金属粒子は、通常、単独の材質からなるが、複数の材質の粒子の混合物で
あってもよい。
加熱焼結性金属粒子は、それら加熱焼結性金属(例えば銀)により表面がメッキされた金属
(例えば、銅、ニッケルまたはアルミニウム)粒子、それら加熱焼結性金属(例えば、銀)に
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より表面がメッキされた樹脂（例えば、エポキシ樹脂、ポリエーテルサルフォン樹脂）粒
子であってもよい。
【００１６】
加熱焼結性金属粒子の形状は、特に限定されず、球状、楕円球状、紡錘状、粒状、略立方
体状、フレーク状、不定形状が例示される。その形状は、保存安定性の点で球状、粒状、
球状またはフレーク状が好ましい。好ましい加熱焼結性金属粒子は、還元法で作られた銀
粒子、ならびに、還元法で作られた銅粒子である。
なお、還元法による銀粒子の製造方法は多く提案されており、通常、硝酸銀水溶液に水酸
化ナトリウム水溶液を加えて酸化銀を調製し、これにホルマリンのような還元剤の水溶液
を加えることにより酸化銀を還元して銀粒子分散液とし、分散液をろ過し、ろ過残渣を水
洗し、乾燥をおこなうことにより製造される。また、還元法による銅粒子は、通常、硫酸
銅水溶液とヒドラジン水溶液を接触反応させて銅粉を還元析出させ、純水で洗浄した後、
乾燥して調製される（例えば、特開昭５９－１１６３０）。
【００１７】
加熱焼結性金属粒子(A)は、加熱焼結性金属粒子の表面が有機物で被覆ないし処理されて
いてもよい。特に有機物が撥水性有機物である場合は潤滑性が優れているため、本発明の
ペースト状金属粒子組成物中での分散性に優れており好ましい。このような撥水性有機物
としては高・中級脂肪酸、高・中級脂肪酸金属塩（ただし、アルカリ金属塩を除く）、高
・中級脂肪酸アミド、高・中脂肪酸アミンおよび高・中級脂肪酸エステルが例示される。
被覆効果、処理効果の点で特には高・中級脂肪酸が好ましい。
【００１８】
高級脂肪酸は、炭素原子数１５以上の脂肪酸であり、ペンタデカン酸、ヘキサデカン酸（
パルミチン酸）、ヘプタデカン酸、オクタデカン酸（ステアリン酸）、１２－ヒドロキシ
オクタデカン酸（１２－ヒドロキシステアリン酸）、エイコサン酸（アラキン酸）、ドコ
サン酸（ベヘン酸）、テトラコサン酸（リグノセリン酸）、ヘキサコサン酸（セロチン酸
）、オクタコサン酸（モンタン酸）等の直鎖飽和脂肪酸；２－ペンチルノナン酸、２－ヘ
キシルデカン酸、２－ヘプチルドデカン酸、イソステアリン酸等の分枝飽和脂肪酸；パル
ミトレイン酸、オレイン酸、イソオレイン酸、エライジン酸、リノール酸、リノレン酸、
リシノール酸、ガドレン酸、エルカ酸、セラコレイン酸等の不飽和脂肪酸が例示される。
【００１９】
中級脂肪酸は、炭素原子数が６～１４の脂肪酸であり、ヘキサン酸（カプロン酸）、ヘプ
タン酸、オクタン酸（カプリル酸）、ノナン酸（ペラルゴン酸）、デカン酸（カプリン酸
）、ウンデカン酸、ドデカン酸（ラウリン酸）、トリデカン酸、テトラデカン酸（ミリス
チン酸）等の直鎖飽和脂肪酸；イソヘキサン酸、イソヘプタン酸、２－エチルヘキサン酸
、イソオクタン酸、イソノナン酸、２－プロピルヘプタン酸、イソデカン酸、イソウンデ
カン酸、２－ブチルオクタン酸、イソドデカン酸、イソトリデカン酸等の分枝飽和脂肪酸
；１０－ウンデセン酸等の不飽和脂肪酸が例示される。
【００２０】
有機物の被覆量は、金属粒子の粒径、比表面積、形状などにより変わるが、加熱焼結性金
属粒子(A)の０.０１～３重量％が好ましく、０.１～２重量％がより好ましい。少なすぎ
ると加熱焼結性金属粒子(A)が凝集しやすくなって保存安定性が低下し、ひいては加熱焼
結時の接合強度が不均一になり、多すぎると加熱焼結性金属粒子(A)の加熱焼結性が低下
するからである。
【００２１】
有機物の付着量は通常の方法で測定できる。例えば、窒素ガス中で有機物を高温（例えば
沸点以上）に加熱して重量減少を測定する方法、加熱焼結性金属粒子(A)を酸素気流中で
加熱して加熱焼結性金属粒子(A)に付着していた有機物中の炭素を炭酸ガスに変え、赤外
線吸収スペクトル法により定量分析する方法が例示される。
【００２２】
有機物が付着したフレーク状加熱焼結性金属粒子は、例えば、ボールミル中に球状のよう
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な形状の金属粒子と有機物を投入して、ボールにより金属粒子を殴打することにより製造
することができる（特公昭４０－６９７１、特開２０００－２３４１０７の[０００４]参
照）。
具体的には、粒状の加熱焼結性金属粒子と、高・中級脂肪酸、高・中級脂肪酸金属塩（た
だし、アルカリ金属塩を除く）、高・中級脂肪酸エステル、高・中級脂肪酸アミド、高・
中脂肪酸アミン系有機物等とを、セラミック製のボールとともに、回転式ドラム装置（例
えばボールミル）に投入し、ボールで金属粒子を殴打することにより、有機物が付着した
フレーク状加熱焼結性金属粒子を製造することができる。この際、高・中級脂肪酸、高・
中級脂肪酸金属塩（ただし、アルカリ金属塩を除く）、高・中級脂肪酸エステル、高・中
級脂肪酸アミド、高・中脂肪酸アミン等の有機物が、フレーク状加熱焼結性金属粒子表面
に付着する。
【００２３】
加熱焼結性金属粒子(A)表面は、このような高・中級脂肪酸等により半分以上が被覆され
ておればよいが、全部が被覆されていることが好ましい。このように金属粒子表面が撥水
性有機物により被覆された場合には加熱焼結性金属粒子(A)は、撥水性を示す。
表面を有機物で被覆した加熱焼結性金属粒子(A)は、有機物の溶液中に加熱焼結性金属粒
子を浸漬した後、該金属粒子を取り出して乾燥することにより製造することもできる。
【００２４】
揮発性分散媒(B)は、粉状である金属粒子をペースト状にするために配合される。なお、
ペースト状はクリーム状やスラリー状を含むものである。加熱時に加熱焼結性金属粒子が
焼結可能とするため、あるいは、ペースト状金属粒子組成物を加熱による接合剤として使
用可能にするためには、非揮発性ではなく、揮発性であることが必要である。特に、加熱
焼結性金属粒子(A)が銀粒子や銅粒子の場合、焼結する際に分散媒が揮散すると、銀粒子
や銅粒子が焼結しやすくなり、接合剤として利用しやすくなるからである。揮発性分散媒
の沸点は、６０℃～３００℃であることが好ましい。沸点が６０℃未満であると、ペース
ト状金属粒子組成物を調製する作業中に溶媒が揮散しやすく、沸点が３００℃より大であ
ると、加熱後も揮発性分散媒(B)が残留しかねないからである。
【００２５】
そのような揮発性分散媒(B)は、炭素原子および水素原子からなる揮発性炭化水素化合物
、炭素原子、水素原子および酸素原子からなる揮発性有機化合物、炭素原子、水素原子お
よび窒素原子からなる揮発性有機化合物、炭素原子、水素原子、酸素原子および窒素原子
からなる揮発性有機化合物、前記揮発性有機化合物のうちの親水性揮発性有機化合物と水
との混合物などから選択される。これらはいずれも常温において液状である。
水は純水が好ましく、その電気伝導度は１００μS／ｃｍ以下が好ましく、１０μS／ｃｍ
以下がより好ましい。純水の製造方法は、通常の方法で良く、イオン交換法、逆浸透法、
蒸留法が例示される。
【００２６】
具体的には、炭素原子、水素原子および酸素原子からなる揮発性有機化合物として、エチ
ルアルコール、プロピルアルコール、ブチルアルコール、ペンチルアルコール、ヘキシル
アルコール、ヘプチルアルコール、オクチルアルコール、ノニルアルコール、デシルアル
コール等の揮発性一価アルコール；エチレングリコールモノメチルエーテル（メチルセロ
ソルブ、メチルカルビトール）、エチレングリコールモノエチルエーテル（エメチルセロ
ソルブ、エチルカルビトール）、エチレングリコールモノプロピルエーテル（プロピルセ
ロソルブ、プロピルカルビトール）、エチレングリコールモノブチルエーテル（ブチルセ
ロソルブ、ブチルカルビトール）、プロピレングリコールモノメチルエーテル、メチルメ
トキシブタノール等のエーテル結合を有する揮発性一価アルコール；ベンジルアルコール
、２－フェニルエチルアルコールなどの揮発性アラルキルアルコール；エチレングリコー
ル、プロピレングリコール、グリセリンなどの揮発性多価脂肪族アルコールが例示される
。
【００２７】
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さらにはアセトン、メチルエチルケトン、メチルイゾブチルケトン、シクロヘキサノン、
ジアセトンアルコール（４－ヒドロキシ－４－メチル－２－ペンタノン）、２－オクタノ
ン、イソホロン（３、５、５－トリメチル－２－シクロヘキセン－１－オン）、ジイブチ
ルケトン（２、６－ジメチル－４－ヘプタノン）等の揮発性脂肪族ケトン；酢酸エチル（
エチルアセテート）、酢酸ブチル、アセトキシエタン、酪酸メチル、ヘキサン酸メチル、
オクタン酸メチル、デカン酸メチル、メチルセロソルブアセテート、プロピレングリコー
ルモノメチルエーテルアセテートのような揮発性脂肪族カルボン酸エステル；テトラヒド
ロフラン、ジプロピルエーテル、エチレングリコールジメチルエーテル、エチレングリコ
ールジエチルエーテル、エチレングリコールジブチルエーテル、プロピレングリコールジ
メチルエーテル、エトキシエチルエーテル等の揮発性脂肪族エーテルが例示される。
【００２８】
炭素原子および水素原子からなる揮発性炭化水素化合物として、ｎ－パラフィン、イソパ
ラフィン等の揮発性脂肪族炭化水素；トルエン、キシレン等の揮発性芳香族炭化水素が例
示される。
【００２９】
炭素原子、水素原子および窒素原子からなる揮発性有機化合物として、アセトニトリル、
プロピオニトリルのような揮発性アルキルニトリルが例示される。
炭素原子、水素原子、酸素原子および窒素原子からなる揮発性有機化合物として、アセト
アミド、N、N-ジメチルホルムアミドのような揮発性カルボン酸アミドが例示される。そ
の他に、低分子量の揮発性シリコーンオイルおよび揮発性有機変成シリコーンオイルが例
示される。
【００３０】
揮発性分散媒(B)の配合量は、加熱焼結性金属粒子(A)を常温においてペースト状にするの
に十分な量である。加熱焼結性金属粒子(A)の粒径、表面積、形状など、および、揮発性
分散媒(B)の種類、粘度などにより、ペースト状にするのに十分な量は変動するが、具体
的には、例えば、加熱焼結性金属粒子(A)１００重量部当たり３～３０重量部である。
本発明の金属製部材の接合方法で使用するペースト状金属粒子組成物には、本発明の目的
に反しない限り、加熱焼結性金属粒子(A)以外の非金属系の粉体、金属化合物、金属錯体
、チクソ剤、安定剤、着色剤等の添加物を少量ないし微量配合しても良い。
【００３１】
本発明の金属製部材の接合方法で使用するペースト状金属粒子組成物は、(A)平均粒径が
０.１μｍより大きく５０μｍ以下である加熱焼結性金属粒子と、(B)揮発性分散媒を、ミ
キサーに投入し、均一なペースト状になるまで撹拌混合することにより、容易に製造する
ことができる。
【００３２】
本発明の金属製部材の接合方法で使用するペースト状金属粒子組成物は、加熱焼結性金属
粒子(A)と揮発性分散媒(B)との混合物であり、常温でペースト状である。なお、ペースト
状はクリーム状やスラリー状を含む。ペースト化することによりシリンダーやノズルから
細い線状に吐出でき、また、メタルマスクによる印刷塗布が容易である。複数の金属製部
材間に介在させるペースト状金属粒子組成物の厚さは、加熱焼結性金属粒子(A)の加熱焼
結により必要な接合強度が発現する厚さであれば、特に限定されない。通常、５μｍ以上
、１２００μｍ以下である。
【００３３】
本発明の金属製部材の接合方法で使用する金属製部材は、塗布されたペースト状金属粒子
組成物が加熱により該組成物中の揮発性分散媒が揮発し、加熱焼結性金属粒子同士(A)が
焼結して接合する被接合体である。金属製部材の材質としては、金、銀、銅、白金、パラ
ジウム、ニッケル、スズ、アルミニウム、および、これら各金属の合金が例示される。こ
れらのうちでは導電性、接合性の点で、銅、銀、金、白金、パラジウムまたはこれら各金
属の合金が好ましい。金属製部材は前記金属でメッキされたものであってもよい。金属製
部材としては、全体または一部が金属で形成されたリードフレーム、プリント基板、半導
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体チップ、放熱板が例示される。
【００３４】
本発明の金属製部材の接合方法は、上記ペースト状金属粒子組成物を複数の金属製部材間
に介在させ、不活性ガス中で、４０℃以上２００℃以下での加熱により、該ペースト状金
属粒子組成物に含有されている揮発性分散媒(B)の１０重量％以上１００重量％未満の量
を揮散させた後、酸化性ガスまたは還元性ガスのような活性ガス中で７０℃以上４００℃
以下での加熱により、該ペースト状金属粒子組成物中に残存する揮発性分散媒(B)を揮散
し、加熱焼結性金属粒子(A)同士が焼結して複数の金属製部材同士を接合する方法である
。この際、加熱焼結性金属粒子(A)の種類と活性ガスの種類は特に限定されないが、加熱
焼結性金属粒子(A)が銀粒子の場合は酸化性ガスであることが好ましく、加熱焼結性金属
粒子(A)が銅粒子の場合は還元性ガスであることが好ましい。
【００３５】
ペースト状金属粒子組成物は不活性ガス中で加熱しても、加熱焼結性金属粒子(A)の焼結
性は乏しい。一方、該ペースト状金属粒子組成物を酸化性ガスまたは還元性ガス中で加熱
した場合は、加熱焼結性金属粒子(A)は焼結性に優れるため短時間で焼結するが、複数の
金属製部材間で介在した状態では熱の加わり方が均一でないため焼結性にムラが出やすく
、また同様に揮発性分散媒(B)の揮発も均一でないため、加熱焼結性金属粒子(A)が均一に
焼結しにくく、その結果加熱焼結性金属粒子(A)の焼結物にはクラックが発生しやすい。
【００３６】
本発明の金属製部材の接合方法は、上記のような該ペースト状金属粒子組成物中の加熱焼
結性金属粒子(A)が不活性ガス中での加熱では焼結性が悪く、酸化性ガスや還元性ガス中
での加熱では焼結性に優れる性質を利用して、クラックがない加熱焼結性金属粒子(A)の
焼結物を得ている。すなわち加熱焼結性金属粒子(A)が焼結する前に、４０℃以上２００
℃以下の温度で加熱することにより、クラックの原因となる該ペースト状金属粒子組成物
中の揮発性分散媒(B)の量を低減させるものである。具体的には揮発性分散媒(B)の１０％
以上１００重量％未満の量をこの加熱により揮散させることを特徴とする。
【００３７】
加熱温度が４０℃未満であると、揮発性分散媒(B)の揮散が起こりにくく、２００℃を越
えると加熱焼結性金属粒子(A)が不均一に焼結を始めるため、焼結物にクラックが発生し
やすい。また揮発性分散媒(B)の揮発量が１０％未満であるとこの加熱の効果がないので
揮発量を１０％以上とするが、好ましくは２０重量％以上である。
一方、揮発性分散媒(B)を１００％揮発させると、振動によりペースト状金属粒子組成物
が金属製部材から取れやすいので揮発量を１００％未満とするが、好ましくは９８％以下
である。
【００３８】
本発明の金属製部材の接合方法では、加熱焼結性金属粒子(A)の不均一な焼結の原因とな
る揮発性分散媒(B)の１０％以上１００重量％未満の量を揮散させた後、加熱焼結性金属
粒子(A)を酸化性ガス中または還元性ガス中で加熱するので、加熱焼結性金属粒子(A)は均
一な焼結が可能となり、その結果、クラックの少ない焼結物を得ることができる。
【００３９】
この際、加熱焼結性金属粒子(A)が銅粒子である場合には、酸化性ガス中で加熱すると銅
粒子が酸化され焼結物の導電性が低下する問題があるため還元性ガス中で加熱することが
好ましい。銅は還元性ガス中で加熱した場合は、金属製部材の酸化による腐食、変色等の
問題がなく、十分に焼結して接合強度が優れている。また酸化銅は還元性ガス中で加熱し
た場合は、還元されて銅となるため、金属製部材の酸化による腐食、変色等の問題がなく
、十分に焼結して導電性が優れている。
【００４０】
同様の理由により金属製部材が銅の場合は加熱焼結性金属粒子(A)の材質によらず還元性
ガス中で加熱することが好ましい。
【００４１】
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なお、接合に使用するペースト状金属粒子組成物中の加熱焼結性金属粒子(A)と金属製部
材の表面金属は、同一金属もしくは金属合金であっても良く、また合金を形成しやすい金
属同士であっても良い。
【００４２】
本発明の金属製部材の接合方法において、揮発性分散媒(B)を揮発させるときの不活性ガ
スとしては、ヘリウムガス、アルゴンガス、窒素ガスが例示されるが、窒素ガスが好まし
い。また、これらの不活性ガスの純度は９９．９９体積％以上であることが好ましい。
【００４３】
酸化性ガスは酸素ガスを含有することが好ましい。酸素ガス以外の成分としてはヘリウム
ガス、アルゴンガス、窒素ガス等の不活性ガスが例示されるが、経済性の点で窒素ガスで
あることが好ましい。酸素ガスと不活性ガスの比率は限定されないが、酸素ガスが０.１
～４０体積％であり、残余が不活性ガスであることが好ましい。酸化性ガスは空気であっ
てもよい。
【００４４】
還元性ガスは、純品である必要はなく、不活性ガスとの混合物であってもよい。還元性ガ
スとして、水素ガス、一酸化炭素、アンモニア分解ガスが例示されるが、水素ガスが好ま
しい。還元性ガスにおける還元性ガス成分と不活性ガス成分の比率は限定されないが、還
元性ガス成分が水素ガスである場合は１～４０体積％であり、残余が不活性ガスであるこ
とがより好ましい。水素ガスの比率が１体積％未満であると、銅、銅合金などの酸化され
やすい金属製部材の表面の酸化物を還元する効果が乏しく、また、ペースト状金属粒子組
成物中の加熱焼結性金属粒子(A)の加熱焼結性が十分でなく接合強度が低下し、水素ガス
の比率が４０体積％を越えると、可燃性ガスとして取り扱い上の危険性が増すためである
。最も好ましくは、水素ガスが５～２５体積％と窒素ガス９５～７５体積％とからなるフ
ォーミングガスと称される還元性ガスである。
【００４５】
還元性ガスは、酸素ガスを含有しないことが好ましいが、含有するとしても金属製部材の
酸化防止と危険防止のため少ないほど好ましく、特に１００ｐｐｍ以下であることが好ま
しい。このような還元性ガス中でペースト状金属粒子組成物を金属製部材間で加熱するこ
とにより、金属製部材が酸化による腐食や変色することなく、かつ、ペースト状金属粒子
組成物中の加熱焼結性金属粒子(A)が十分に焼結して金属製部材を強固に接合することが
できる。
【００４６】
本発明で使用するペースト状金属粒子組成物は、加熱することにより揮発性分散媒が揮散
する。この際、ペースト状金属粒子組成物は、不活性ガス雰囲気中においては加熱焼結性
金属粒子(A)の焼結性が低いので焼結を抑えながら揮発性分散媒を揮発することができる
。しかる後に、酸化性ガスまたは還元性ガス中で加熱焼結性金属粒子(A)の焼結温度以上
の温度に加熱することにより、残存していた揮発性分散媒(B)が揮散して、金属粒子同士(
A)が焼結し、クラックがない導電性の優れた固形状の金属となり、金属製部材同士を強固
に接合する。接合体のせん断接着強さは５ＭＰａ以上であることが好ましい。また該焼結
物の体積抵抗率は１×１０－１Ω・ｃｍ以下であることが好ましい。なお酸化性ガスまた
は還元性ガス中での加熱時にペースト状金属粒子組成物に圧力や超音波振動を加えても良
い。
【００４７】
酸化性ガスまたは還元性ガス中での加熱の際、残存している揮発性分散媒(B)が揮散し、
ついで加熱焼結性金属粒子(A)同士が焼結してもよく、残存している揮発性分散媒(B)の揮
散と共に加熱焼結性金属粒子(A)同士が焼結してもよい。特に加熱焼結性金属粒子(A)が銀
粒子または銅粒子の場合は、銀または銅が本来大きな強度と極めて高い電気伝導性と熱伝
導性を有するため、銀粒子または銅粒子同士の焼結物も、大きな強度ときわめて高い電気
伝導性と熱伝導性を有する。
【００４８】
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酸化性ガスまたは還元性ガス中での加熱温度は、残存している揮発性分散媒(B)が揮散し
、加熱焼結性金属粒子(A)が焼結できる温度であればよく、通常７０℃以上であり、１５
０℃以上がより好ましい。しかし、４００℃を越えると残存している揮発性分散媒が突沸
的に蒸発して、固形状金属の形状に悪影響が出る可能性があるため、４００℃以下である
ことが必要であり、より好ましくは３００℃以下である。
【００４９】
本発明で使用するペースト状金属粒子組成物は、加熱により揮発性分散媒(B)が揮散し、
加熱焼結性金属粒子(A)同士が焼結する。複数の金属製部材間の接合に用いた場合、接触
していた金属製部材、例えば金メッキ基板、銀基板、銀メッキ金属基板、銅基板等の金属
系基板へ強固に接着し、また電気絶縁性基板上の電極等金属部分へ強固に接着するので、
本発明の金属製部材の接合方法は、金属系基板や金属部分を有する電子部品、電子装置、
電気部品、電気装置等の接合に有用である。
【００５０】
そのような接合として、コンデンサ、抵抗等のチップ部品と回路基板との接合、ダイオー
ド、メモリ、ＩＣ、ＣＰＵ等の半導体チップとリードフレームもしくは回路基板との接合
、高発熱のＣＰＵチップと冷却板との接合が例示される。
【００５１】
本発明の金属製部材接合体の製造方法は、(A)平均粒径が０.１μｍより大きく５０μｍ以
下である加熱焼結性金属粒子と(B)揮発性分散媒とからなるペースト状金属粒子組成物を
、複数の金属製部材間に介在させ、不活性ガス中で４０℃以上２００℃以下での加熱によ
り、該ペースト状金属粒子組成物中の揮発性分散媒(B)の１０重量％以上１００重量％未
満の量を揮散させた後、酸化性ガス中または還元性ガス中で７０℃以上４００℃以下での
加熱により、該ペースト状金属粒子組成物中に残存する揮発性分散媒(B)を揮散させ、加
熱焼結性金属粒子(A)同士を焼結して複数の該金属製部材同士を接合させることを特徴と
する。
【００５２】
金属製部材、平均粒径が０.１μｍより大きく５０μｍ以下である加熱焼結性金属粒子(A)
 、揮発性分散媒(B)、揮発性分散媒(B)の揮散条件、不活性ガス、酸化性ガス、還元性ガ
ス、加熱焼結条件などについては、金属製部材の接合方法に関して説明したとおりである
。複数の金属製部材間に介在している加熱焼結した金属層の厚さは、必要な接合強度が発
現する厚さであればよく、特に限定されない。通常、３μｍ以上、１０００μｍ以下であ
る。かくして得られた金属製部材の接合体は接合強度が大きい。そのせん断接着強さは５
ＭＰａ以上であることが好ましく、該焼結物の体積抵抗率は１×１０－１Ω・ｃｍ以下で
あることが好ましい。
【００５３】
そのような金属製部材接合体として、コンデンサ、抵抗等のチップ部品と回路基板との接
合体、ダイオード、メモリ、ＩＣ、ＣＰＵ等の半導体チップとリードフレームもしくは回
路基板との接合体、高発熱のＣＰＵチップと冷却板との接合体が例示される。
【実施例】
【００５４】
本発明の実施例と比較例を掲げる。実施例と比較例中、部と記載されているのは、重量部
を意味する。ペースト状金属粒子組成物における揮発性分散媒の揮発量、金属製部材のせ
ん断接着強さ、加熱焼結性金属粒子の焼結物の体積抵抗率、加熱焼結性金属粒子の焼結物
中のクラックの数、接合後の金属製部材として銅の酸化、および、雰囲気ガス中の酸素ガ
ス濃度は下記のとおり測定、評価した。なお、特に記載のない場合の温度は２３℃である
。
【００５５】
［揮発性分散媒の揮発量］
幅２５ｍｍ×長さ７０ｍｍ、厚さ１.０ｍｍの銀基板または銅基板（無酸素銅製）上に、
１０ｍｍの間隔をおいて４つの開口部（２.５ｍｍ×２.５ｍｍ）を有する１００μｍ厚の
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メタルマスクを用いて、ペースト状金属粒子組成物を印刷塗布し、その上にサイズが２.
５ｍｍ×２.５ｍｍ×０.５ｍｍの銀チップまたは銅チップ（無酸素銅製）を搭載した。こ
の銀チップまたは銅チップを搭載した銀基板または銅基板を常温のガス流通炉に入れ、実
施例で用いたガスにより雰囲気を置換後、流量１リットル／分で流しながら常温から昇温
速度１℃／秒で８０℃まで昇温し、８０℃で実施例における所定の時間を保持後、常温ま
で冷却してペースト状金属粒子組成物中の揮発性分散媒量を低減させた。このとき加熱前
のペースト状金属粒子組成物の正味重量に対する加熱後のペースト状金属粒子組成物の正
味重量から、加熱により揮散した揮発性分散媒の重量比率を下記の式により算出した。
【００５６】
揮発性分散媒の揮発量（％）＝（Ｓ－Ｔ）×１００／（Ｓ×Ｕ）
　　Ｓ＝加熱前のペースト状金属粒子組成物の正味量（ｇ）
　　Ｔ＝加熱後のペースト状金属粒子組成物の正味量（ｇ）
　　Ｕ＝加熱前のペースト状金属粒子組成物中の揮発性分散媒の含有率
　　　＝揮発性分散媒重量／（加熱焼結性金属粒子重量＋揮発性分散媒重量）
【００５７】
［金属製部材のせん断接着強さ］
幅２５ｍｍ×長さ７０ｍｍ、厚さ１.０ｍｍの銀基板または銅基板（無酸素銅製）上に、
１０ｍｍの間隔をおいて４つの開口部（２.５ｍｍ×２.５ｍｍ）を有する１００μｍ厚の
メタルマスクを用いて、ペースト状金属粒子組成物を印刷塗布した。印刷塗布したペース
ト状金属粒子組成物上に、サイズが２.５ｍｍ×２.５ｍｍ×０.５ｍｍの銀チップまたは
銅チップ（無酸素銅製）を搭載した。この銀チップまたは銅チップを搭載した銀基板また
は銅基板を常温のガス流通炉に入れ、実施例で用いたガスにより雰囲気を置換後、流量１
リットル／分で流しながら常温から昇温速度１℃／秒で８０℃まで昇温し、８０℃で実施
例における所定の時間を保持後、常温まで冷却してペースト状金属粒子組成物中の揮発性
分散媒量を低減させた。
【００５８】
次に、実施例で用いたガスにより雰囲気を置換後、流量１リットル／分で流しながら常温
から昇温速度１℃／秒で２５０℃まで昇温し、２５０℃で１時間保持後、常温まで冷却し
た。その間に残存している揮発性分散媒が完全に揮発し、ペースト状金属粒子組成物中の
加熱焼結性金属粒子同士が焼結して銀基板または銅基板（無酸素銅製）と銀チップまたは
銅チップ（無酸素銅製）の接合体が形成された。加熱焼結性金属粒子同士の焼結物の厚さ
は７０～８０μｍ程度であった。
【００５９】
かくして得られた接合体、すなわち、試験体を接着強さ試験機の試験体取付け具にセット
し、該銀チップまたは銅チップの側面を接着強さ試験機の押圧棒により押厚速度２３ｍｍ
／分で押圧し、接合部がせん断破壊したときの荷重をもってせん断接着強さ（単位；ＭＰ
ａ）とした。
【００６０】
［焼結物の体積抵抗率］
幅５０ｍｍ×長さ５０ｍｍ×厚さ１.０ｍｍのポリテトラフルオロエチレン樹脂板上に、
幅１０ｍｍ×長さ１０ｍｍの開口部を有する５００μｍ厚のメタルマスクを用いて、ペー
スト状金属粒子組成物を塗布した。実施例で用いたガスにより雰囲気を置換後、流量１リ
ットル／分で流しながら常温から昇温速度１℃／秒で８０℃まで昇温し、８０℃で実施例
における所定の時間を保持後、常温まで冷却してペースト状金属粒子組成物の加熱焼結性
金属粒子を焼結した。
【００６１】
引き続き残存している揮発性分散媒を完全に揮散させ、ペースト状金属粒子組成物中の加
熱焼結性金属粒子を焼結させるため、実施例で用いたガスにより雰囲気を置換後、流量１
リットル／分で流しながら常温から昇温速度１℃／秒で２５０℃まで昇温し、２５０℃で
１時間保持後、常温まで冷却した。
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かくして得られた板状の銅についてＪＩＳ　Ｋ　７１９４に準じた方法により体積抵抗率
（単位；Ω・ｃｍ）を測定した。
【００６２】
［焼結物中のクラックの数］
金属製部材のせん断接着強さ測定用試験体の接合部の焼結物を株式会社ソフテックス製の
Ｘ線透過撮影装置（型番ＳＪＶ－２０００。出力６０ｋＶ）により観察し、焼結体中のク
ラックを観察し、２.５ｍｍ×２.５ｍｍ当たりの、長さ０.１ｍｍ以上のクラックの数を
計測した。
【００６３】
［銅の酸化］
目視により、金属製部材のせん断接着強さ測定用試験体の銅基板と、試験体作成用の銅基
板とを比較観察して、色の変化で評価した。
【００６４】
［雰囲気ガス中の酸素ガス濃度］
加熱焼結時の雰囲気中の酸素ガス濃度を、酸素濃度計（東レエンジニアリング株式会社製
、ＫＦ－４００）により測定した。
【００６５】
[実施例１]
市販の、還元法で製造され表面がステアリン酸で被覆された銀粒子（形状：粒状、１次粒
子の平均粒径：１.１μｍ、ステアリン酸量：０.３重量％）１００部に、揮発性分散媒と
して酢酸２－（２－ブトキシエトキシ）エチル（和光純薬工業株式会社製、試薬特級）８
部を添加し、ヘラを用いて均一に混合することによりペースト状銀粒子組成物を調製した
。
【００６６】
このペースト状銀粒子組成物について揮発性分散媒である酢酸２－（２－ブトキシエトキ
シ）エチルを揮発させるため、不活性ガスである窒素ガス（純度９９.９９％）中で８０
℃で２０分間加熱し、このときの揮発性分散媒の揮発量を測定した。次に酸化性ガスであ
る空気中で加熱して残存している揮発性分散媒を完全に揮散させ、銀粒子を焼結させるこ
とにより、せん断接着強さ測定用の試験体および体積抵抗率測定用の試験体を作製した。
【００６７】
これらの試験体について、使用した基板およびチップの材質、金属製部材のせん断接着強
さ、焼結物の体積抵抗率、焼結物中のクラックの数および銅の酸化の測定をして、測定結
果を表１にまとめて示した。以上の結果より、この接合方法が、ペースト状銀粒子組成物
中の銀粒子の加熱焼結物にクラックがなく、金属製部材を強固に接合するのに有用なこと
がわかった。
【００６８】
[実施例２]
市販の、還元法で製造され表面がステアリン酸で被覆された銀粒子（形状：粒状、１次粒
子の平均粒径：１.１μｍ、ステアリン酸量：０.３重量％）１００部に、揮発性分散媒と
して蒸留範囲が２１０℃から２６０℃で脂肪族炭化水素であるイソパラフィン（新日本石
油化学株式会社製、商品名アイソゾール４００）８部を添加し、ヘラを用いて均一に混合
することによりペースト状銀粒子組成物を調製した。
【００６９】
このペースト状銀粒子組成物について揮発性分散媒であるイソパラフィンを揮発させるた
め、不活性ガスである窒素ガス（純度９９．９９％）中で８０℃で２０分間加熱し、この
ときの揮発性分散媒の揮発量を測定した。次に還元性ガスである水素ガス１０体積％と窒
素ガス９０体積％の混合ガス中で加熱して残存している揮発性分散媒を完全に揮散させ、
銀粒子を焼結させることにより、せん断接着強さ測定用の試験体および体積抵抗率測定用
の試験体を作製した。
【００７０】
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これらの試験体について、使用した基板およびチップの材質、金属製部材のせん断接着強
さ、焼結物の体積抵抗率、焼結物中のクラックの数および銅の酸化の測定をして、測定結
果を表１にまとめて示した。以上の結果より、この接合方法が、ペースト状銀粒子組成物
中の銀粒子の加熱焼結物にはクラックがなく、金属製部材を強固に接合するのに有用なこ
とがわかった。
【００７１】
[実施例３]
実施例１において、ペースト状銀粒子組成物中の揮発性分散媒である酢酸２－（２－ブト
キシエトキシ）エチルを揮発させるため、不活性ガスである窒素ガス（純度９９．９９％
）中で８０℃で４０分間加熱し、このときの揮発性分散媒の揮発量を測定した。次に酸化
性ガスである空気中で加熱して残存している揮発性分散媒を完全に揮散させ、銀粒子を焼
結させることにより、せん断接着強さ測定用の試験体および体積抵抗率測定用の試験体を
作製した。
【００７２】
これらの試験体について、使用した基板およびチップの材質、金属製部材のせん断接着強
さ、焼結物の体積抵抗率、焼結物中のクラックの数および銅の酸化の測定をして、測定結
果を表１にまとめて示した。以上の結果より、この接合方法が、ペースト状銀粒子組成物
中の銀粒子の加熱焼結物にはクラックがなく、金属製部材を強固に接合するのに有用なこ
とがわかった。
【００７３】
[実施例４]
市販の、還元法で製造され表面がステアリン酸で被覆された銅粒子（形状：粒状、１次粒
子の平均粒径：１.０μｍ、ステアリン酸量：０.７重量％）１００部に、揮発性分散媒と
して酢酸２－（２－ブトキシエトキシ）エチル（和光純薬工業株式会社製、試薬特級）１
０部を添加し、ヘラを用いて均一に混合することによりペースト状銅粒子組成物を調製し
た。
【００７４】
このペースト状銅粒子組成物について揮発性分散媒である酢酸２－（２－ブトキシエトキ
シ）エチルを揮発させるため、不活性ガスである窒素ガス（純度９９．９９％）中で８０
℃で２０分間加熱し、このときの揮発性分散媒の揮発量を測定した。次に還元性ガスであ
る水素ガス１０体積％と窒素ガス９０体積％の混合ガス中で加熱して残存している揮発性
分散媒を完全に揮散させ、銅粒子を焼結させることにより、せん断接着強さ測定用の試験
体および体積抵抗率測定用の試験体を作製した。
【００７５】
これらの試験体について、使用した基板およびチップの材質、金属製部材のせん断接着強
さ、焼結物の体積抵抗率、焼結物中のクラックの数および銅の酸化の測定をして、測定結
果を表１にまとめて示した。以上の結果より、この接合方法が、ペースト状銅粒子組成物
中の銅粒子の加熱焼結物にはクラックがなく、金属製部材を強固に接合するのに有用なこ
とがわかった。
【００７６】
[比較例１]
実施例１において、ペースト状銀粒子組成物中の揮発性分散媒である酢酸２－（２－ブト
キシエトキシ）エチルを揮発させるため、不活性ガスである窒素ガス（純度９９．９９％
）中で８０℃で２分間加熱し、このときの揮発性分散媒の揮発量を測定した。次に酸化性
ガスである空気中で加熱して残存している揮発性分散媒を完全に揮散させ、銀粒子を焼結
させることにより、せん断接着強さ測定用の試験体および体積抵抗率測定用の試験体を作
製した。
【００７７】
これらの試験体について、使用した基板およびチップの材質、金属製部材のせん断接着強
さ、焼結物の体積抵抗率、焼結物中のクラックの数および銅の酸化の測定をして、測定結
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果を表２にまとめて示した。以上の結果より、ペースト状銀粒子組成物中の銀粒子の焼結
物にはクラックが多く発生していることがわかった。
【００７８】
[比較例２]
実施例１において、ペースト状銀粒子組成物中の揮発性分散媒である酢酸２－（２－ブト
キシエトキシ）エチルを揮発させるため、酸化性ガスである空気中で８０℃で２０分間加
熱し、このときの揮発性分散媒の揮発量を測定した。次に酸化性ガスである空気中で加熱
して残存している揮発性分散媒を完全に揮散させ、銀粒子を焼結させることにより、せん
断接着強さ測定用の試験体および体積抵抗率測定用の試験体を作製した。
【００７９】
これらの試験体について、使用した基板およびチップの材質、金属製部材のせん断接着強
さ、焼結物の体積抵抗率、焼結物中のクラックの数および銅の酸化の測定をして、測定結
果を表２にまとめて示した。以上の結果より、ペースト状銀粒子組成物中の銀粒子の焼結
物にはクラックが多く発生していることがわかった。
【００８０】
[比較例３]
実施例１において、ペースト状銀粒子組成物中の揮発性分散媒である酢酸２－（２－ブト
キシエトキシ）エチルを揮発させるため、不活性ガスである窒素ガス（純度９９.９９％
）中で８０℃で２０分間加熱し、このときの揮発性分散媒の揮発量を測定した。次に不活
性ガスである窒素ガス（純度９９.９９％）中で加熱して残存している揮発性分散媒を完
全に揮散させ、銀粒子を焼結させることにより、せん断接着強さ測定用の試験体および体
積抵抗率測定用の試験体を作製した。
【００８１】
これらの試験体について、使用した基板およびチップの材質、金属製部材のせん断接着強
さ、焼結物の体積抵抗率、焼結物中のクラックの数および銅の酸化の測定をして、測定結
果を表２にまとめて示した。以上の結果より、ペースト状銀粒子組成物中のクラックの発
生はなかったが、銀粒子の焼結性が低く、十分なせん断接着強さと体積抵抗率が得られな
いことがわかった。
【００８２】
[比較例４]
実施例４において、ペースト状銅粒子組成物中の揮発性分散媒である酢酸２－（２－ブト
キシエトキシ）エチルを揮発させるため、酸化性ガスである空気中で８０℃で２０分間加
熱し、このときの揮発性分散媒の揮発量を測定した。次に還元性ガスである水素ガス１０
体積％と窒素ガス９０体積％の混合ガス中で加熱して残存している揮発性分散媒を完全に
揮散させ、銅粒子を焼結させることにより、せん断接着強さ測定用の試験体および体積抵
抗率測定用の試験体を作製した。
これらの試験体について、使用した基板およびチップの材質、金属製部材のせん断接着強
さ、焼結物の体積抵抗率、焼結物中のクラックの数および銅の酸化の測定をして、測定結
果を表３にまとめて示した。以上の結果より、ペースト状銅粒子組成物中の銅粒子の焼結
物にはクラックが多く発生していることがわかった。
【００８３】
[比較例５]
実施例１において、ペースト状銀粒子組成物中の揮発性分散媒である酢酸２－（２－ブト
キシエトキシ）エチルを揮発させるための不活性ガスである窒素ガス（純度９９．９９％
）中での８０℃で２０分間加熱をしないで、直ちに雰囲気を空気で置換後、空気中で加熱
して揮発性分散媒を完全に揮散させ、銀粒子を焼結させることにより、せん断接着強さ測
定用の試験体および体積抵抗率測定用の試験体を作製した。
【００８４】
これらの試験体について、使用した基板およびチップの材質、金属製部材のせん断接着強
さ、焼結物の体積抵抗率、焼結物中のクラックの数および銅の酸化の測定をして、測定結
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果を表３にまとめて示した。以上の結果より、ペースト状銀粒子組成物中の銀粒子の焼結
物にはクラックが多く発生していることがわかった。
【００８５】
[比較例６]
実施例４において、ペースト状銀粒子組成物中の揮発性分散媒である酢酸２－（２－ブト
キシエトキシ）エチルを揮発させるための不活性ガスである窒素ガス（純度９９．９９％
）中での８０℃で２０分間加熱をしないで、直ちに還元性ガスである水素ガス１０体積％
と窒素ガス９０体積％の混合ガスで雰囲気を置換後、該混合ガス中で加熱して揮発性分散
媒を完全に揮散させ銅粒子を焼結させることにより、せん断接着強さ測定用の試験体およ
び体積抵抗率測定用の試験体を作製した。
【００８６】
これらの試験体について、使用した基板およびチップの材質、金属製部材のせん断接着強
さ、焼結物の体積抵抗率、焼結物中のクラックの数および銅の酸化の測定をして、測定結
果を表３にまとめて示した。以上の結果より、ペースト状銀粒子組成物中の銀粒子の焼結
物にはクラックが多く発生していることがわかった。
【００８７】
【表１】

【００８８】
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【表３】

【産業上の利用可能性】
【００８９】
本発明の金属製部材の接合方法は、金属製部材同士をクラックのない金属粒子の焼結物で
接合できるので、コンデンサ、抵抗、ダイオード、メモリ、演算素子（ＣＰＵ）等のチッ
プ部品の基板への接合、放熱用部材の接合などに有用である。
本発明の金属製部材接合体の製造方法は、金属製部材同士がクラックのない金属粒子の焼
結物で接合された接合体を製造するのに有用である。
【図面の簡単な説明】
【００９０】
【図１】実施例におけるせん断接着強さ測定用試験体Ａの平面図である。銀基板または銅
基板１と銀チップ３または銅チップ３とが、銀粒子または銅粒子の加熱焼結物である固体
状銀または固体状銅２により接合されている。
【図２】図１におけるＸ－Ｘ線断面図である。
【図３】実施例１における接合部の銀焼結物を、株式会社ソフテックス製のＸ線透過撮影
装置（型番ＳＪＶ－２０００。出力６０ｋＶ）により撮影した写真である。白っぽい線が
存在しない。
【図４】比較例２における接合部の銀焼結物を、株式会社ソフテックス製のＸ線透過撮影
装置（型番ＳＪＶ－２０００。出力６０ｋＶ）により撮影した写真である。白っぽい線が
クラックである。
【符号の説明】
【００９１】
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Ａ　せん断接着強さ測定用試験体
１　銀基板または銅基板
２　ペースト状銀粒子組成物またはペースト状銅粒子組成物（加熱焼結後は固体状銀また
は固体状銅）
３　銀チップまたは銅チップ

【図１】 【図２】
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【図３】

【図４】
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