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摘要： 为了满足第三代半导体低温封装、高温服役的要求，纳米金属颗粒烧结封装互连逐渐替代传统钎料回流焊工

艺，而高致密度烧结是实现高可靠性封装的必要条件之一. 为了研究纳米铜颗粒烧结互连机理，首先通过非等径双

球三维密集堆积模型构建理论颗粒配比与堆积孔隙率之间的关系，然后采用蒙特卡罗仿真模拟不同粒径比的双球

模型颗粒烧结过程，最后通过纳米铜混合烧结试验来验证理论推算和仿真模拟结果. 结果表明，根据 3种三维密集

堆积模型估算，孔隙率最低时的颗粒粒径比在 10∶1 ~ 5∶1之间；仿真模拟结果显示，粒径比为 5∶1时的双球模型收

缩率最大；选择 250和 50 nm两种粒径纳米铜进行混合烧结试验，证实烧结致密度最佳条件时的颗粒质量比为

8∶1，与理论计算结果相符. 由此可见，该方法可以为纳米铜烧结在第三代半导体封装互连中的应用和工艺优化提

供了理论支持.

创新点： (1) 考虑非等径纳米铜颗粒初始密集堆积状态对烧结致密性的影响.

               (2)基于非等径双球堆积模型蒙特卡罗仿真的纳米铜颗粒烧结过程模拟.
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0    序言

以碳化硅 SiC、氮化镓 GaN为代表的第三代半

导体功率器件/模块封装在大功率、特高压、高频和

高温等应用领域受到青睐[1-3]
. 封装互连材料可以

提供电学互连、机械支撑和散热通道，是实现第三

代半导体器件/模块封装高可靠服役的关键. 纳米

烧结互连技术利用了纳米材料的尺寸效应，为大功

率模块及集成电路实现“低温封装、高温服役”提供

了理论可能[4-7]
. 目前，纳米银已经被广泛应用在绝

缘栅双极型晶体管 IGBT等模块中[7-11]
. 与纳米银

相比，纳米铜既具有优良的导电性，不易发生电迁

移等优点，且在价格上更具有优势，它将成为未来

第三代半导体器件/模块封装中的重要互连材料之一.

为了发挥纳米金属颗粒烧结互连材料在电、

热、机械方面优势，选择合适的烧结工艺实现高致

密度烧结是关键. 因此，国内外学者研究了烧结工

艺对纳米铜烧结接头性能的影响. 比如，Hiroshi等
人[12] 研究了烧结连接工艺参数对铜-铜互连接头连

接性能的影响，发现预热温度、烧结温度和保护气

氛会显著影响接头剪切性能，并成功在烧结温度为

400 ℃、烧结压力为 15 MPa条件下获得具有约 40 MPa
高抗剪强度的铜-铜互连接头. Yamakawa等人 [13]

研究了烧结连接过程中压力对接头抗剪强度的影

响，并在烧结温度 250 ℃ 和烧结压力 15 MPa条件

下获得了抗剪强度约为 30 MPa的接头. Li等人[14]

分析了纳米铜颗粒的表面熔化行为，并基于纳米铜

颗粒的表面效应，在烧结温度 400 ℃ 和烧结压力

40 MPa条件下获得了抗剪强度约为 36 MPa的接

头. 但如此的高温和高压既会提高工艺成本，又会

对芯片造成损害. Liu等人[15] 通过甲酸处理铜纳米

颗粒，实现了高功率半导体器件的低温烧结技术.

为了防止铜纳米颗粒在空气中氧化，Yan等人[16] 采
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用 PVP包裹铜纳米颗粒在 170 ℃ 下烧结，实现了

铜导线和铜基板之间的连接. PVP包覆层在空气中

加热时可以有效防止铜纳米颗粒的氧化，烧结铜颗

粒与铜基板之间直接形成了原子结合. 在 220 ℃
下，施加压力烧结后，纳米铜的电阻率为 86 μΩ·cm，

抗剪强度为 14 MPa. 该方法具有经济成本低、操作

简单等特性，但导电性较差. 为了提高烧结体的致

密性，除了常规的热烧结，还有一些研究人员采用

了其它烧结方法，如等离子烧结、微波烧结、激光烧

结和闪光烧结等[17-22]
.

目前，单一尺寸纳米铜颗粒烧结面临诸多挑

战，如小尺寸纳米铜颗粒烧结温度较低，但是其烧

结体的孔隙率高、晶粒尺寸小并且缺陷较多；大尺

寸纳米铜颗粒烧结体的晶粒尺寸较大，缺陷较少，

然而其烧结温度和烧结体孔隙率高[23]
. 因此，许多

研究开始采用不同粒径大小的复合纳米颗粒堆叠

来增加初始堆积密度 [24-29]
. 它以小尺寸颗粒作为

“粘结剂”，以大尺寸颗粒作为“支架”，以提高初始

堆垛密度、组织均匀性以及减少内部缺陷等，从而

使烧结互连结构达到更优异的导热性、导电性和服

役可靠性. 文献 [30-31]研究表明：微米颗粒相对于

纳米颗粒比表面积较小，团聚现象也相对不明显，

采用纳米铜颗粒与微米铜颗粒混合制膏，可以提高

烧结体的导电性. Zuo等人 [32] 采用 20和 100 nm
铜纳米颗粒制备复合铜颗粒膏体，在 250 ℃ 的烧结

温度下施加 4 MPa的辅助压力，可以达到 15 MPa
的连接强度.

综上所述，目前烧结工艺、复合颗粒配比对纳

米铜烧结机理和性能的影响的研究主要以试验为

主，缺少理论依据. 文中采用理论模型构建、仿真模

拟和试验验证相结合的方法，构建不同粒径配比下

的三维非等径双球紧密堆积模型推算理论初始堆

积密度，采用蒙特卡罗仿真模拟确定最佳粒径比，

最后通过试验验证理论计算和模拟结果的合理性. 

1    非等径双球三维紧密堆积模型

文中构建了 3种非等径双球三维紧密堆积模

型，推算了模型的理论密堆孔隙率，在堆积孔隙率

最低时得到最佳颗粒粒径比. 

1.1    三维模型构建

首先分别构建大球的简单立方、面心立方、体

心立方 3种骨架模型；然后，将小颗粒按粒径比为

5∶2，5∶1，10∶1紧密填充到骨架模型空隙中，如图 1
所示；最后，计算单位元胞孔隙率和大小球质量比.
 

 

(a) 简单立方 (b) 面心立方 (c) 体心立方 

图 1    粒径比为 5∶1时三维紧密堆积模型
Fig. 1    3D stack models with a particle size ratio of 5∶1.

(a) simple cubic; (b) face-centered cubic; (c) body-
centered cubic

 
  

1.2    理论密堆孔隙率计算

理论密堆孔隙率 ζ 为

ζ =
vc− v1− v2

vc
(1)

大小球质量比 x 为

x =
v2ρ

v1ρ
=

v2

v1
(2)

式中：vc 为单位元胞体积；v1 为小球总体积；v2 为大

球总体积；ρ 为铜的密度.

经计算，一个单位元胞中不同堆积模型的孔隙

率与大小球颗粒质量比如表 1所示. 可以看出，当

颗粒粒径比在 10∶1 ~ 5∶1时，初期孔隙率较低，大

球质量占比较大，其中质量比在 8∶1 ~ 12∶1时，计

算得到的孔隙率较低. 

 

表 1   堆积模型的计算结果

Table 1    Calculation results of stack model
 

堆积模型 粒径比
大球个数

N1 (个)
小球个数

N2 (个)
孔隙率

ζ(%)
质量比x

简单立方

1∶1 1 0 47.64 —

5∶2 1 5 30.88 3.13

5∶1 1 48 27.53 2.61

10∶1 1 242 34.97 4.13

面心立方

1∶1 4 0 25.95 —

5∶2 4 4 21.21 15.63

5∶1 4 39 20.18 12.82

10:1 4 426 18.07 9.39

体心立方

1∶1 2 0 31.98 —

5∶2 2 0 31.98 —

5∶1 2 24 25.45 10.42

10∶1 2 262 23.07 7.63
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2    基于蒙特卡罗仿真的烧结过程模拟
 

2.1    蒙特卡罗仿真模拟

蒙特卡罗仿真模拟方法通常采用概率分布函

数 (PDF)确定微观结构，利用随机数来模拟烧结.

如图 2所示，首先将微观结构描述为二维晶格，选

择晶格点之间有规则间距的正方形晶格 (n × n)[33]，
正方形区域外部的晶格位点具有较少的相邻位点.

其次，将微观结构中每个晶格位分配一个自旋态 s，
将固相晶格位的自旋态设定为小于 Q 的正整数

(Q 为模拟中可能的自旋态数). 然后，将气相晶格位

的自旋态设定为负单位 (如−1). 微观结构中的晶粒

可以定义为具有相同自旋态的晶格位的连续区域.
 

 

s = 1 s = 1 s = 2 s = 2

s = 2s = 2 s = 2 s = 2

s = 2s = 2 s = 2

s = 2 s = 2

s = 2

s = 1 s = 1 s = 1 s = 1

s = 1 s = 1 s = 1

s = 1 s = 1

s = 1

气相

颗粒 1

颗粒 2

 

图 2    蒙特卡罗算法模型图
Fig. 2    Monte Carlo model diagram

 
 

微观结构的总能量 E 表示为

E=
1
2

n2∑
i=1

z∑
j=1

γ(si, s j) (3)

γ式中：z 为微观结构中某一位置的邻域数.  定义为

γ(si, s j) =


0, si = s j
γs, si , s j, si, s j< 0
γgb, si , s j, si, s j> 0

(4)

γs γgb式中： 为比表面能； 为比晶界能.

微观结构的演化包括计算在第 f 和第 t 晶格位

分配临时自旋态前后的能量变化. 系统∆E 由于自

旋态从 sf 和 st 到 sf′和 st′的总能量的变化可以用公

式 (3)计算. 根据能量 E 的变化和 PDF，可以接受

或拒绝 s 和 t 格点自旋态的变化. 由公式 (3)给出

的 PDF可以计算出自旋态变化的概率 P(∆E).

P(∆E) =


1, ∆E ⩽ 0

exp
−∆E
KS
, ∆E > 0 (5)

KS KS

KS

式中： 定义了模拟的热能.  项类似于烧结温度

下可用的热能. 在该次仿真模拟中，通过给定初始

值来模拟烧结的不同温度环境. 接受或拒绝临时

分配的自旋态最终由在 [0 1]中产生一个随机数

R 来决定. 如果 R 小于或等于概率 P(∆E)，则可接

受自旋态 sf 和 st 的变化. 通过对自旋态变化的微观

组织进行取样，计算了其微观组织演变.

在 512 × 512的均匀网格点中选用上节堆积模

型中设定的粒径比 (在 10∶1 ~ 5∶1之间)模拟非等

径双球模型烧结过程，大球的直径为 100像素. 其

中，热能参数为 1.0 K来模拟烧结工艺中热能量.

分别将选定的参数编写进 C++程序，选择 Visual

Studio进行程序模拟 . 将模拟得到的数据导入

MATLAB软件，使模拟结果可视化，得到各个时

间点的颗粒烧结状态，具体流程如图 3所示. 图 4

为粒径比 5∶1时的模拟结果. 总的模拟步长为

30 000步，a ~ i 各个阶段的间隔3 000步.
 

 

设置模拟的几何形状

随机选择一个格点

随机选择一个相邻格点

是否同相

否 否

否

否
否

分配新的自旋态

计算 E

计算 P (ΔE)

是否接受分
配的自旋态

是否相同
自旋态

是否记录
数据

是否结束

结束仿真

是

是

是

是

是

记录数据

 

图 3    蒙特卡罗仿真流程图
Fig. 3    Monte Carlo simulation flow chart

 
 

图 5为非等径双球模型的烧结状态图，其中

R 和 r 为大小球半径；X 为相对烧结颈；L 为实时双

球模型长度；各个时间节点 i 时双球模型的相对收

缩率 ζi 为

ξi =
L
L0
×100% (6)

式中：L0 为初始双球模型长度. 
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2.2    模拟结果分析

图 6为粒径比在 10∶1 ~ 5∶1之间的双球模型

烧结过程模拟结果. 由图 6可知，烧结初期收缩速

度较快，其中粒径比为 5∶1时，收缩速度最快且各

个时间节点收缩率最大. 由此可见，双球模型收缩

伴随着烧结颈的快速形成，并进行大量的物质传

递. 样品在烧结过程中总体积在收缩，在保证质量

守恒的情况下，使相对密度提高. 结合堆积模型确

定的孔隙率最低粒径比范围 (10∶1 ~ 5∶1)，当粒径

比为 5∶1时，烧结收缩速度较快，收缩率较大，预测

其烧结致密性较好. 

3    烧结试验验证
 

3.1    试样样品制备

根据堆积模型和蒙特卡罗仿真模拟结果选取

250和 50 nm的铜粉，如图 7所示. 分别按照大/小
颗粒质量比为 1∶0，12∶1，8∶1，6∶1，4∶1，2∶1，1∶1，
1∶2，1∶4，1∶8，0∶1在酒精中混合 10 h. 为防止材料

在空气中的氧化，在氮气手套箱内将 1.5 g混合

铜粉装入配有压力传感器的模具中，并对其施加

30 MPa的制样压力. 然后，放入真空烧结炉内以

5 ℃/min的升温速率加温至 250 ℃，保温 40 min后

自然冷却至室温；最后，取出样品至氮气手套箱内

待测.
 

 

1 μm

0.5 μm

(a) 250 nm

(b) 50 nm 
图 7    纳米铜粉 SEM形貌

Fig. 7    SEM morphology of nano copper powder. (a) 250
nm; (b) 50 nm

 
  

3.2    样品测试和分析

采用密度计测量烧结样品的相对密度，并采用

扫描电子显微镜 (SEM)观察其烧结表面显微结构

来计算孔隙率. 

3.2.1 相对密度

相对密度是指纳米铜烧结试样的密度与铜块

体密度之比. 如图 8所示，当大颗粒铜粉占比较高

时，烧结体的相对密度较高，其中当大/小颗粒质量

 

(a) (b) (c)

(d) (e) (f)

(g) (h) (i)

 

图 4    非等径双球模型烧结过程的蒙特卡罗仿真模拟结果

Fig. 4    Monte  Carlo  simulation  results  of  the  sintering
process of non-isodiametric double sphere model

 

R r

X

L

 

图 5    非等径双球模型的烧结状态

Fig. 5    Sintering  state  diagram  of  non-isodiametric
double sphere model

 

10
9
8
7
6
5
4
3
2
1
0

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
相对烧结时间 t (%)

收
缩

率
 ζ i
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)

粒径比 10∶1
粒径比 8∶1
粒径比 7∶1
粒径比 6∶1
粒径比 5∶1

 

图 6    不同相对烧结时间的收缩率模拟结果

Fig. 6    Simulation  results  of  relative  shrinkage  with
different sintering time
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比为 8∶1时相对密度最大为 92.7%. 这和紧密堆积

模型中推算的初始孔隙率较低时最佳质量比 (在
8∶1 ~ 12∶1之间)相符. 由此可见，初始颗粒堆积密

实性对烧结致密性影响较大.
 

 

1/0 12/1 8/1 6/1 4/1 2/1 1/1 0/11/4 1/8

250 nm 与 50 nm 纳米铜粉质量比

100

80

60

相
对

密
度

 d
 (

%
)

 
图 8    不同颗粒质量比下烧结样品相对密度

Fig. 8    Relative  density  of  sintered  samples  with  diff-
erent mass ratios

 
  

3.2.2 SEM显微结构表征及孔隙率计算

通过在烧结试样表面取 3个点拍摄 SEM图

像，并采用图像二值化处理[34] 后计算孔隙率，如图 9
所示. 图 9b为二值化方法处理后的孔隙率结果图，

其中黑色部分代表 SEM图中的孔隙，计算黑色面

积占比即为孔隙率.

图 10为不同颗粒质量配比条件下烧结样品的

孔隙率. 可以发现，当颗粒质量比在 8∶1时孔隙率

较低，这一结果与相对密度的分布吻合. 但当样品

中小颗粒占比较多时，图 8中的相对密度与图 10
中孔隙率的分布不符，这是由于当烧结样品小颗粒

质量含量较多时，小颗粒有团聚现象 (图 11)，形成较

大的团聚体 (图 11a)，其内部的孔隙率较高 (图 11b).
随着烧结的进行，团聚体外部首先进行烧结，将内

部颗粒包围住，形成较大的烧结体 (图 11c)，内部孔

隙率依然较高，所以采用图像二值化处理计算其孔

隙率时存在偏差. 
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图 10    不同颗粒质量比下的烧结样品的孔隙率

Fig. 10    Porosity of sintered samples with different mass
ratios

 

1 μm

1 μm

0.5 μm

烧结后的
团聚体

(a) 50 nm 铜粉 (b) 局部放大

(c) 50 nm 铜粉烧结后的 SEM 

图 11    团聚现象

Fig. 11    Agglomeration. (a) 50 nm copper power; (b) par-
tial  enlargement;  (c)  SEM  image  of  50  nm
copper power after sintering

 

0.5 μm

(a) 质量比为 8∶1 时烧结样品 SEM 形貌

(b) 二值化处理图 

图 9    二值化方法处理孔隙率

Fig. 9    Binarization  processing  porosity.  (a)  SEM image
of  the  sintered  sample  with  the  particle  mass
ratio of 8∶1; (b) binarization processing image
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4    结论

(1)由非等径双球三维密集堆积模型估算孔隙

率最低时的颗粒粒径比在 10∶1 ~ 5∶1之间，对应的

质量比在 8∶1 ~ 12∶1之间.

(2)蒙特卡罗仿真模拟揭示双球模型收缩伴随

着烧结颈的快速形成，并进行大量的物质传递. 样
品在烧结过程中总体积在收缩，在保证质量守恒的

情况下，使相对密度提高，其中粒径比为 5∶1时，烧

结收缩速度最快且收缩率较大.

(3) 250和 50 nm两种纳米铜按质量比为 8∶1
混合，在烧结温度为 250 ℃、制样压力为 30 MPa时

烧结致密性最好，与理论计算结果相符.
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