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银微纳颗粒复合薄膜连接接头高保温组织性能演变

王文淦,贾强,阿占文,冯斌,赵文正,白海林,邹贵生**

清华大学机械工程系摩擦学国家重点实验室,
 

北京 100084

摘要 采用脉冲激光沉积方法在待连接母材表面沉积制备无有机物的银微纳颗粒复合薄膜,用该薄膜作为中间层

低温烧结连接SiC芯片与金属化陶瓷基板。将连接接头置于大气、真空及氧气含量可控环境进行300
 

℃高温存储

实验,系统研究了保温环境对接头多孔连接层的组织演变和性能影响规律。结果表明:保温2000
 

h以内,接头在室

温下的剪切强度均高于20
 

MPa且明显高于美国军标。大气环境保温0~400
 

h期间,连接层内部孔隙逐渐聚集并

导致组织致密化,接头强度提升;保温400~2000
 

h期间的孔隙聚集与扩大导致孔隙率明显增加,强度逐渐下降。

真空环境对连接层内孔隙演变存在阻碍作用。保温环境的氧浓度提升可加速烧结连接层组织在高温存储过程中

的演变进程。
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1 引  言
 

随着新一代功率电子器件逐步投入市场化应

用,其应对严苛工况条件的优势也逐步显现。其中,
以SiC功率芯片为代表的器件普遍具有耐高温特

性,工作温度一般可以达到300
 

℃甚至以上[1]。为

进一步发挥其优势并尽可能降低配套模块的制造成

本,封装材料需要满足低温连接、高温服役的要

求[2-4]。纳米银颗粒烧结技术作为一种满足该要求

的互连方法,可使芯片与基板之间形成具有优良电

学性能与导热性能的接头[5-9]。传统的纳米银烧结

技术目前已经获得广泛研究并开始进入应用实验阶

段,其基本原理是以化学方法制备纳米银颗粒并与

有机组分混合,配制成纳米焊膏进行烧结连接[10-12]。
但是,焊膏中普遍存在的有机组分也对连接层的烧

结存在不利影响。例如,为了保证有机物在烧结过

程中能够尽快分解且不使连接层发生开裂,必须在

烧结保温过程之前追加预热或烘干工序,而对于具

有复杂配方的焊膏而言,烧结工艺的复杂程度也随

之增加;焊膏中的有机组分很难在低于200
 

℃的条

件下分解,阻碍了银纳米颗粒在低温条件下的烧结

过程。无有机物的纳米银贴片互连材料可避免上述

问题,而使用超快激光作为光源的脉冲激光沉积

(PLD)工艺是一种高效率制备大面积无有机物纳米

银薄膜的有效方法[13-14]。以皮秒激光和飞秒激光为

代表的超短脉冲激光具有极高的峰值功率,其作用

于靶材时产生的离子动能高、易于通过气氛环境进

行精细控制,从而可以制备具有独特结构的纳米薄

膜[15-17]。该方法制备的纳米银薄膜中颗粒的尺寸分

布多样且可以控制,其烧结温度可低至180
 

℃,无需

进行预热、烘干,满足SiC功率器件对贴片互连材料

的强度要求。
上述贴片互连材料的连接接头一般会在高温环

境中服役,因此有必要验证其高温可靠性。高温存

储(HTS)测试是检验接头耐受高温环境能力的常

用测试方法,一般采用其剪切强度经过高保温后的

变化情况作为评价指标[18],主要关注连接层微观组

织的演变对接头强度的影响[19]、长时间保温后接头

的失效特点和机理[20]。目前,针对多孔烧结银接头

开展的高温存储测试,一般使用焊膏作为原材料,多
数在大气或真空环境下开展实验[21-24]。针对多孔连

接层长时间保温的演变机制已有初步的共识:连接
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层内的多孔结构在保温过程中将呈现致密化到孔隙

长大的演变过程,烧结接头的强度在长时间保温后

明显下降[24],该演变过程在真空环境中有受阻趋

势[19]。然而,针对该孔隙演变现象的机理分析却存

在一定的争议。目前已有多项研究表明氧化现象对

纳米银材料的烧结过程存在影响[21,25-26],且已有研

究利用这一现象,使用氧化银微米颗粒烧结获得了

多孔银连接层[27]。基于氧化现象,Lin等[28]结合多

晶银膜表面存在的火山喷发效应,认为大气环境下

长时间保温过程中烧结银的多孔结构演变是氧化现

象产生的小尺寸纳米银颗粒在烧结颈附近生成并再

次烧结导致的。然而,Zhang等[19]则认为焊膏烧结

接头的组织演变过程不能简单归因于氧化现象(纳
米银焊膏中常常包含一些分解难度较大的有机

物[29-31]),大气环境可以使这些有机物在长时间保温

中逐渐分解,而真空环境则会阻碍这一过程,进而影

响到孔隙的演变进程;此外,真空条件下服役环境的

气压也会发生变化,而连接层中很有可能存在烧结

时形成的包含气体的封闭孔隙,这部分孔隙在真空

条件下对连接层组织演变的影响仍需要深入研究。
因此,有必要选择原始成分更为单一的多孔烧结银

接头作为研究对象,进一步明确服役环境中影响连

接层微观组织与性能的主导因素,为保障连接接头

高温可靠性的优化工作提供更有针对性的依据和参

考。使用脉冲激光沉积的复合纳米银膜制备烧结接

头,即可获得不包含有机物的样本,对其开展气氛条

件可变的高温存储实验,并与真空环境下的对照组

进行比较,不仅可以有效推动前述争议的解决,也有

利于进一步系统性地研究多孔烧结银组织在高温条

件下的长期演变行为及其调控方法。
本文针对待连接母材,即SiC芯片和镀银陶瓷基

板(DBC),采用PLD技术,于氩气环境下仅在SiC芯

片表面直接沉积不包含任何有机物的、由微米银颗粒

和纳米银颗粒混合组成的银微纳颗粒复合薄膜,简称

银复合薄膜(SMNCF)[14]。以该复合薄膜为中间层,
在180~300

 

℃条件下进行SiC芯片与DBC的低温烧

结连接。在此基础上,系统研究了烧结连接接头于不

同气氛环境中经过300
 

℃条件下长时间保温存储后

的室温剪切强度、烧结连接层微观组织的演变规律及

其与保温气氛的关联性,深入探讨气氛中氧含量对接

头连接层微观组织演变过程的影响规律。

2 实验方法

2.1 银微纳颗粒复合薄膜的PLD制备及微观表征

采用PLD方法和99.99%纯度的银靶材,于氩

气氛围下在待连接母材(SiC芯片)表面沉积制备不

含任何有机物的银微纳颗粒复合薄膜。沉积系统如

图1(a)所示,图1(b)则是SiC芯片沉积前后的宏观

图1 PLD相关设备及实验过程。(a)PLD设备与过程示意图;(b)沉积前后的SiC芯片;(c)沉积态银微纳颗粒复合薄膜的

截面微观组织;(d)沉积态薄膜中的微米颗粒与纳米颗粒

Fig 
 

1 Devices
 

and
 

experiment
 

process
 

related
 

with
 

PLD 
 

 a 
 

Schematic
 

of
 

PLD
 

device
 

and
 

process 
 

 b 
 

SiC
 

chips
 

before
 

and
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deposition 
 

 c 
 

cross
 

section
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deposited
 

silver
 

micro-and
 

nano-particles
 

composite
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   d 
 

micro-
 

and
 

nano-particles
 

in
 

deposited
 

film
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形貌照片,可观察到沉积态薄膜为浅灰色。图1(c)
和(d)是沉积态薄膜的截面显微照片,可观察到薄膜

由微米尺度和纳米尺度的银颗粒组成,厚度一般为

80~100
 

μm。表1为PLD方法的基本参数,根据

前期的研究[14],采用适当的氩气气压可控制复合薄

膜的厚度、疏松度及膜内的微纳米颗粒尺寸分布。
该薄膜在低温条件下可实现对SiC芯片与DBC之

间的烧结连接且接头具有足够高的剪切强度。
表1 PLD过程的基本参数

Table
 

1 Basic
 

parameters
 

of
 

PLD
 

process

Pulse
duration

 

/ps
Pulse

energy
 

/μJ
Scanning

 

speed
 

/
(m·s-1)

Argon
pressure

 

/Pa

12 152 1 500

2.2 银微纳颗粒复合薄膜的烧结连接及接头高温

可靠性测试

  将沉积有银微纳颗粒复合薄膜的SiC芯片贴装

至镀银的DBC上组合成模组,如图2(a)和(b)所
示。之后采用自主研制的热压设备在250

 

℃温度、

10
 

MPa辅 助 压 力 条 件 下 对 模 组 烧 结 30
 

min,
图2(c)为烧结完成后的芯片模组截面示意图。此

外,使用包含多种粒径的银微纳颗粒复合焊膏[19]制

备对照组样本并在大气条件下保温,与前述复合银

薄膜的烧结接头进行比较。焊膏样本在烧结时先分

别在150
 

℃、250
 

℃条件下各自烘干5
 

min,而后在

10
 

MPa辅助压力下于250
 

℃保温30
 

min,完成烧

结过程。
连接接头样本的高温可靠性测试通过 HTS实

验进行,评价指标主要为连接层的剪切强度、截面孔

隙率、平均孔隙截面面积。其中,HTS实验分为两

类:大气与真空环境下2000
 

h的长期实验(焊膏对照

组的保温时间为1500
 

h)、氧浓度可变氛围下400
 

h
的短期实验。1)针对大气与真空环境对照组的长时

间保温实验,使用小型箱式炉提供高温环境并放置

样本,将另一部分样本封入石英管,抽真空封口作为

对照组;2)针对可变氛围的HTS实验,图2(d)所示

的管式炉与混气装置提供相应测试气氛环境,通过

调整通入石英管内的氧气与氩气的混合比例,实现

常压条件下氛围可控的保温实验。在氧浓度可变氛

围的 HTS实验中,设置了3组氛围进行对照:其
一,氩气常压环境下进行的惰性氛围对照组,用于确

图2 银微纳颗粒复合薄膜的烧结连接过程与可变气氛的 HTS实验。(a)SiC芯片的贴装;(b)自主研制的芯片模组辅助

加压烧结互连设备实物图;(c)烧结完成的芯片模组截面示意图;(d)管式炉与混气装置的工作原理
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认样本连接层的孔隙演变规律是否与真空环境下的

一致,判断气压变化是否对连接层孔隙演变有影响;
其二,氧浓度为20%的常压对照组,用于与大气环

境下实验组进行对比,判断大气中的其他气体成分是

否会对连接层孔隙演变有影响;其三,纯氧环境下的

常压对照组,用于观察气氛全部为氧气时接头长时间

保温过程中的连接层组织演变规律和纯氧对其演变

的作用。

3 实验结果与讨论

3.1 大气与真空环境下高温存储实验中连接层的

强度变化与组织演变过程

  大气与真空环境中的高温存储接头样本形成对

照,在检验银复合薄膜连接接头能否承受300
 

℃高

温环境的同时,研究气氛对连接层力学性能和微观

组织演变的影响。图3为300
 

℃保温2000
 

h过程

中接头在室温下的剪切强度随保温时间的变化规

律,图4为接头连接层微观组织演变规律,图5为其

图3 SMNCF及复合银焊膏烧结连接接头的室温剪切

强度随保温时间的变化情况

Fig 
 

3 Variation
 

of
 

shear
 

strength
 

of
 

sintered
 

joints
 

using
 

SMNCF
 

and
 

hybrid
 

Ag
 

paste
 

on
 

storage
 

time

孔隙率、平均孔隙截面面积的统计结果。
由图3可知,银复合薄膜低温烧结连接形成的

多孔接头在2000
 

h保温过程中的剪切强度始终高

于20
 

MPa,明显高于美国军标MIL-STD-883K。使

图4 大气与真空环境下连接接头微观组织形貌随保温时间的变化

Fig 
 

4 Variation
 

of
 

microstructure
 

of
 

sintered
 

joints
 

with
 

holding
 

time
 

under
 

atmospheric
 

and
 

vacuum
 

environments

图5 大气与真空环境下连接接头中的孔隙演变。(a)
 

孔隙率随保温时间的变化情况;(b)平均孔隙截面面积随保温时间的

变化情况

Fig 
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time
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用复合焊膏的烧结连接层在长时间保温过程中的强

度同样高于美国军标,但是明显低于银复合薄膜对

照组,这可能是焊膏中包含了具有较高分解温度的

有机组分所致。这部分有机物可有效防止焊膏在烧

结过程中开裂,但是分解温度往往高于300
 

℃,因此

其对连接层力学性能的影响有长期存在的可能。值

得注意的是,大气与真空环境下复合银膜连接层的

力学性能变化过程存在明显差异:大气环境保温的

接头剪切强度在0~400
 

h保温期间呈现上升趋势,
保温400

 

h时达到峰值(约80
 

MPa),之后逐渐下

降,并在保温至2000
 

h时降至最低(约35
 

MPa),低
于相同保温时间的真空对照组。而真空保温期间的

接头强度变化不大,均值在40~50
 

MPa内波动,与
烧结连接状态的接头没有明显区别。

上述差异与图4中的连接层截面微观组织演变

存在一定关联性。由图4可见,大气环境下保温至

400
 

h时连接层组织已经变得相对致密,而图5(a)
则表明其孔隙率相比初始状态呈现出上升趋势,这
是由于孔隙平均截面面积增加了,如图5(b)所示。
相对于初始状态,该阶段连接层的孔隙率变化幅度

仍在3%以内,这表明孔隙在平均截面面积扩大的

同时未能明显提升整个连接层的孔隙率。据此认为

该阶段孔隙发生了聚集与合并,此时连接层内部将

出现更多的致密区域。此结构的形成与银纳米颗粒

烧结过程中连接颈的粗化过程类似,从而导致连接

层内部强度的提升[32]。该现象也解释400~1000
 

h
保温期间大气对照组接头样本的连接层孔隙率低于

真空对照组,其剪切强度也更高的现象。
由图5(b)可知,保温到400~1000

 

h时,大气对

照组接头连接层最明显的变化是截面平均孔隙尺寸

的扩大,其平均面积相对于初始状态增大了20~25
倍,而在保温1000~2000

 

h间没有明显变化。与

0~400
 

h保温过程不同的是,此类大尺寸孔隙的增

加对连接层的弱化效应将会超过同时期生成的致密

组织对连接层的强化效应,在使连接层孔隙率逐渐

上升的同时,降低接头剪切强度,如图5(a)所示。
综上,银复合薄膜低温烧结连接接头在长时间

300
 

℃保温过程中的力学性能受到连接层多孔组织

演变的影响。1)大气环境下:保温初期连接层孔隙

存在合并的倾向与球化的趋势;在保温后期,孔隙的

合并更为明显,且整体尺寸增大的同时形状也更不

规则,连接层的整体孔隙率开始增加并最终影响到

接头剪切强度。2)真空环境下:连接层孔隙的演变

受到阻碍,因而接头的剪切强度相对于大气对照组

接头更为稳定。
实验结果也表明,长时间在高温条件下,多孔连

接层的组织演变过程与气氛环境存在密切的关联。
本课题组对银纳米焊膏烧结连接接头的前期研究中

同样存在类似的现象[19-20],但是焊膏烧结后残留的

有机组分使得该现象的机理分析难以继续深入:长
时间保温后烧结组织中可能存在残留的有机物,其
可能会阻碍连接层孔隙的演变,且难以被现有的分

析手段检测到。真空环境可能在保温过程中阻碍了

残留有机物的分解,因而在使用焊膏的材料体系中

无法完全排除有机组分的影响。本实验采用了无有

机物的烧结银接头,从源头上去除了有机组分对实

验的干扰,因而可以确定气氛对烧结接头的组织演

变过程存在重要影响。
然而,上述实验尚无法确认气氛对组织演变过

程的影响究竟基于物理变化还是化学变化。对于物

理变化,主要考虑气压差导致的孔隙演变:烧结后的

连接层内普遍存在密闭孔隙,其中含有空气,将样本

放置于真空环境中后此类孔隙内部的气体难以逸

出,导致孔隙内外存在压力差。该压力差可能进一

步导致孔隙尺寸及形貌在长期保温过程中发生变

化。对于化学变化,主要考虑高温环境下银的氧化

与氧化产物分解的动态过程导致的孔隙演变。本实

验的保温高于所用银复合薄膜的烧结温度,同时也

高于文献报道的纳米银颗粒氧化与产物分解动态过

程发生的最低温度[28],因而银的氧化与产物分解动

态过程导致的原子迁移加速也有可能是孔隙演变的

原因。因此,需要基于可变气氛的对照实验结果确

认气氛影响多孔烧结组织演变的具体机理。

3.2 多孔烧结银连接层微观组织在氧浓度可变氛

围下的高温存储实验

  氧浓度可变氛围条件下的高温存储实验结果如

图6所示。其中,采用孔隙率与平均孔隙截面面积

作为 评 价 指 标 描 述 连 接 层 孔 隙 的 变 化 过 程,如
图6(g)和图6(h)所示。结果表明:惰性常压氛围

下的对照组的连接层孔隙演变趋势与真空条件下一

致,孔隙率与平均孔隙截面面积相近,这表明气压对

连接层长时间保温过程中的孔隙演变趋势不会产生

明显影响;20%氧浓度对照组样本的连接层孔隙在

保温至400
 

h时出现了与大气条件下类似的孔隙聚

集与连接颈致密化趋势,表明大气中的其他气体对

连接层孔隙演变产生的影响也不明显;100%氧浓度

的常压对照组样本中,连接层的平均孔隙截面面积

随保温时间增加显著扩大,且在保温400
 

h后孔隙呈
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图6 氧浓度可变的高温存储实验中连接层的微观组织演变。(a)(b)
 

惰性气体环境中保温200
 

h和400
 

h后连接层的微观

组织;(c)(d)
 

O2 浓度20%的气体环境中保温200
 

h和400
 

h后连接层的微观组织;(e)(f)
 

O2 浓度100%的气体环境

中保温200
 

h和400
 

h后连接层的微观组织;(g)
 

保温期间接头连接层孔隙率的变化规律;(h)
 

保温期间接头连接层

  平均孔隙截面面积的变化规律

Fig 
 

6 Microstructure
 

evolutions
 

of
 

sintered
 

layer
 

during
 

HTS
 

tests
 

in
 

which
 

the
 

oxygen
 

concentration
 

is
 

controllable 
 

 a  b 
 

Microstructure
 

of
 

sintered
 

layer
 

in
 

inert
 

gas
 

environment
 

at
 

heat
 

preservation
 

for
 

200
 

h
 

and
 

400
 

h 
 

 c  d 
 

microstructure
 

of
 

sintered
 

layer
 

in
 

20%
 

concentration
 

O2 atmosphere
 

at
 

heat
 

preservation
 

for
 

200
 

h
 

and
 

400
 

h 
 

 e  f 
 

microstructure
 

of
 

sintered
 

layer
 

in
 

100%
 

concentration
 

O2 atmosphere
 

at
 

heat
 

preservation
 

for
 

200
 

h
 

and
 

400
 

h 
 

 g 
 

variation
 

of
 

porosity
 

of
 

sintered
 

layer
 

at
 

heat
 

preservation 
 

 h 
 

variation
 

of
 

average
 

pore
 

cross
 

section
 

area
 

of
 

  sintered
 

layer
 

at
 

heat
 

preservation

现出连通趋势。在大气条件下,同样的趋势需要在

保温时间超过1000
 

h后才能逐渐被观察到,且孔隙

的连通现象没有纯氧条件下的明显。因此,长时间

保温过程中烧结银组织的孔隙演变进程主要受到氧

气与银的化学反应影响,大气环境是氧的主要来源。
氧气作用于烧结组织时,其主要表现为孔隙截面面

积扩大与连通的过程被加速。气压的变化基本不影

响连接层孔隙的演变进程。

3.3 氧气对高温存储实验中连接层微观组织演变

的影响分析

  基于火山喷发效应[28],结合实验接头样本的显

微观测结果,可以推测氧气对保温过程中孔隙演变

进程的影响机制,如图7所示。由PLD方法制备的

银复合薄膜中包含了大量有缺陷的微米颗粒与纳米
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颗粒,这些缺陷在短时间的低温烧结过程中得以保

留,形成图7(a)、(b)所示的多晶结构。火山喷发效

应指出,高温条件下氧气倾向于进入纳米银颗粒的

晶界,从而形成一种液化的银氧化物,该氧化物在颗

粒内部应力的作用下将向外挤出,如图7(c)、(d)所
示。由于环境温度高于氧化银纳米颗粒的分解温

度,因而被挤出的银氧化物快速分解形成新的纳米

银颗粒,而这部分颗粒在高于烧结温度的条件下将

发生二次烧结,加速烧结过程中的原子迁移进程,如
图7(e)、(f)所示。真空或惰性气氛环境下的多孔烧

结银组织中银原子的迁移主要依靠扩散过程,该过

程在保温开始后较短的时间内便会因连接层内纳米

结构的表面能逐步降低而难以继续进行,此时孔隙

的演变将受到阻碍。而在具有一定氧浓度的氛围

下,火山喷发效应的存在使得存储于连接层内缺陷

中的能量以氧化物挤出的形式被释放,转换为新生

成的小尺寸纳米颗粒的表面能,这使得银原子的迁

移获得了额外的能量,烧结过程也得以继续推进。
此外,由于挤出的银氧化物在高温条件下将再次分

解,因而整个过程可以视作以氧气为催化剂的反应

过程。降低保温气氛中的氧浓度,即可有效减缓连

接层孔隙率变化而引发的接头力学性能、电学性能

的变化,使封装结构在长时间保温过程中更为稳定、
可靠。

图7 氧气对保温过程中接头连接层孔隙演变进程的影响机制。(a)经过烧结,包含连接颈与多个晶界的纳米颗粒团簇示

意图;(b)保温前样本接头连接层中多晶结构的显微照片;(c)(d)火山喷发效应中银的氧化物在晶界与连接颈附近被

  挤出的示意图;(e)(f)挤出后的银氧化物动态分解形成新的纳米颗粒并发生二次烧结的过程示意图

Fig 
 

7 Influence
 

mechanism
 

of
 

oxygen
 

on
 

pore
 

evolution
 

process
 

of
 

sintered
 

joints
 

during
 

HTS
 

tests 
 

 a 
 

Schematic
 

of
 

nanoparticle
 

clusters
 

with
 

sintered
 

necks
 

and
 

grain
 

boundaries
 

after
 

sintering 
 

 b 
 

SEM
 

image
 

of
 

polycrystalline
 

structure
 

in
 

sintered
 

layer
 

before
 

HTS
 

tests 
 

 c  d 
 

schematic
 

of
 

silver
 

oxide
 

extruded
 

near
 

grain
 

boundaries
 

and
 

necks
 

in
 

nano-volcanic
 

eruption
 

effect 
 

 e  f 
 

schematic
 

of
 

dynamic
 

decomposition
 

of
 

extruded
 

silver
 

oxide
 

and
 

  secondary
 

sintering
 

of
 

newly-formed
 

silver
 

nanoparticles

4 结  论

采用PLD方法制备的无有机物银微纳颗粒复

合薄膜低温烧结连接SiC芯片和镀银陶瓷基板,对
烧结后的样本开展了不同气氛环境下的长时间保温

实验。结果表明,烧结连接接头在300
 

℃条件保温

2000
 

h期间的剪切强度始终高于20
 

MPa,满足美

国军标要求。连接层内的孔隙在高温存储过程中存

在演变倾向,其总体趋势为孔隙的聚集与连通。该

过程受到气氛中氧气的影响最明显,气压及大气环

境中的其他气体成分对孔隙演变的影响较小。真空

环境与惰性气氛环境中连接层组织在保温期间较为

稳定,接头剪切强度波动不大,说明真空与惰性氛围

均有利于提升多孔烧结银接头的高温可靠性。

致谢 本研究得到了清华大学机械工程系刘磊副教

授的大力支持。
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Abstract
Objective With

 

the
 

application
 

of
 

new
 

generation
 

power
 

electronic
 

devices 
 

their
 

advantages
 

in
 

severe
 

working
 

conditions
 

are
 

gradually
 

emerging 
 

For
 

instance 
 

SiC
 

power
 

devices
 

can
 

serve
 

in
 

high-temperature
 

conditions
 

over
 

300
 

℃ 
 

and
 

their
 

packaging
 

materials
 

should
 

be
 

bonded
 

at
 

low
 

temperature
 

 ≤250
 

℃ 
 

and
 

work
 

reliably
 

in
 

high-
temperature

 

conditions 
 

Sintering
 

silver
 

nanoparticles
 

 NPs 
 

technology
 

is
 

an
 

effective
 

method
 

that
 

can
 

form
 

joints
 

0802015-9
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with
 

excellent
 

electrical
 

and
 

thermal
 

properties
 

between
 

SiC
 

chips
 

and
 

metallized
 

substrates 
 

The
 

traditional
 

silver
 

NP-sintering
 

technology
 

is
 

synthesizing
 

NPs
 

by
 

a
 

chemical
 

method
 

and
 

mixing
 

them
 

with
 

organic
 

components
 

to
 

prepare
 

pastes 
 

However 
 

the
 

adverse
 

effects
 

of
 

organic
 

components
 

in
 

the
 

pastes
 

can
 

reduce
 

the
 

performance
 

of
 

sintered
 

joints 
 

thus 
 

organic-free
 

solutions
 

have
 

emerged
 

recently 
 

Pulsed
 

laser
 

deposition
 

 PLD 
 

with
 

ultrafast
 

laser
 

as
 

the
 

light
 

source
 

is
 

an
 

efficient
 

method
 

to
 

prepare
 

organic-free
 

silver-nanostructured
 

films
 

with
 

large
 

areas 
 

Ultrafast
 

laser
 

with
 

a
 

very
 

high
 

peak
 

power
 

can
 

ablate
 

a
 

target
 

and
 

produce
 

ions
 

with
 

high
 

kinetic
 

energy 
 

which
 

can
 

be
 

controlled
 

by
 

the
 

atmosphere
 

to
 

form
 

films
 

with
 

unique
 

nanostructures 
 

In
 

this
 

study 
 

organic-free
 

silver
 

micro-
particle

 

and
 

NP
 

composite
 

film
 

 SMNCF 
 

was
 

prepared
 

by
 

a
 

PLD
 

method
 

on
 

SiC
 

chips 
 

The
 

films
 

were
 

used
 

as
 

intermediate
 

layers
 

for
 

the
 

low-temperature
 

sintering
 

process
 

to
 

bond
 

SiC
 

chips
 

and
 

metallized
 

ceramic
 

substrates 
 

The
 

size
 

distribution
 

of
 

the
 

as-prepared
 

nanosilver
 

films
 

is
 

diverse
 

and
 

controllable 
 

and
 

the
 

sintering
 

temperature
 

can
 

be
 

as
 

low
 

as
 

180
 

℃ 
 

which
 

meets
 

the
 

shear
 

strength
 

requirements
 

of
 

SiC
 

power
 

devices 

Methods In
 

this
 

study 
 

SiC
 

chips
 

with
 

deposited
 

SMNCF
 

were
 

mounted
 

on
 

silver
 

metallized
 

substrates
 

to
 

form
 

modules 
 

These
 

modules
 

were
 

sintered
 

at
 

250
 

℃
 

with
 

10
 

MPa
 

applied
 

pressure
 

for
 

30
 

min 
 

In
 

addition 
 

samples
 

in
 

control
 

groups
 

were
 

prepared
 

with
 

hybrid
 

silver
 

NP
 

pastes 
 

The
 

modules
 

were
 

dried
 

at
 

150
 

℃
 

for
 

5
 

min
 

and
 

then
 

maintained
 

at
 

250
 

℃
 

for
 

30
 

min
 

under
 

10
 

MPa
 

applied
 

pressure
 

to
 

complete
 

the
 

sintering
 

process 
 

High-temperature
 

storage
 

 HTS 
 

is
 

a
 

general
 

method
 

to
 

verify
 

the
 

reliability
 

of
 

sintered
 

layers
 

using
 

SMNCF 
 

and
 

it
 

mainly
 

focuses
 

on
 

the
 

change
 

of
 

shear
 

strength
 

after
 

tests
 

and
 

the
 

influence
 

of
 

microstructure
 

evolution
 

in
 

sintered
 

layer 
 

The
 

HTS
 

tests
 

were
 

performed
 

at
 

300
 

℃ 
 

and
 

cross-sectional
 

samples
 

of
 

sintered
 

joints
 

after
 

tests
 

were
 

prepared
 

to
 

observe
 

the
 

microstructure
 

of
 

the
 

sintered
 

layer 
 

Shear
 

strength 
 

porosity 
 

and
 

average
 

pore
 

area
 

of
 

sintered
 

layer
 

were
 

measured 
 

In
 

addition 
 

the
 

HTS
 

tests
 

were
 

divided
 

into
 

two
 

categories 
 

long-term
 

tests
 

in
 

the
 

atmospheric
 

and
 

vacuum
 

environments
 

for
 

2000
 

h
 

 holding
 

time
 

of
 

the
 

control
 

group
 

using
 

hybrid
 

paste
 

is
 

1500
 

h 
 

and
 

short-term
 

tests
 

at
 

varying
 

oxygen
 

concentrations
 

for
 

400
 

h 
 

In
 

the
 

HTS
 

test
 

with
 

varying
 

atmosphere 
 

three
 

groups
 

of
 

the
 

atmosphere
 

were
 

set
 

for
 

comparison 
 

inert
 

atmosphere
 

using
 

argon 
 

which
 

was
 

used
 

to
 

confirm
 

whether
 

the
 

pore
 

evolution
 

in
 

the
 

sintered
 

layer
 

was
 

consistent
 

with
 

the
 

samples
 

in
 

the
 

vacuum
 

environment 
 

atmosphere
 

with
 

20%
 

oxygen
 

concentration 
 

which
 

was
 

used
 

for
 

comparison
 

with
 

the
 

atmospheric
 

environment 
 

and
 

a
 

pure
 

oxygen
 

environment 
 

which
 

was
 

used
 

to
 

observe
 

the
 

effect
 

of
 

pure
 

oxygen
 

on
 

the
 

microstructure
 

evolution
 

of
 

sintered
 

layer 

Results
 

and
 

Discussions Test
 

results
 

 Fig 3--5 
 

show
 

that
 

the
 

shear
 

strength
 

of
 

sintered
 

joints
 

was
 

always
 

higher
 

than
 

20
 

MPa
 

in
 

the
 

HTS
 

test
 

at
 

300
 

℃
 

for
 

2000
 

h 
 

which
 

was
 

significantly
 

higher
 

than
 

the
 

standard
 

MIL-STD-883K 
 

Besides 
 

although
 

the
 

shear
 

strength
 

of
 

sintered
 

joints
 

using
 

hybrid
 

NP
 

paste
 

is
 

also
 

higher
 

than
 

the
 

standard
 

MIL-
STD-883K 

 

it
 

is
 

significantly
 

lower
 

than
 

the
 

control
 

groups
 

using
 

SMNCF 
 

This
 

is
 

attributable
 

to
 

the
 

residual
 

organic
 

components
 

in
 

sintered
 

layer
 

with
 

decomposition
 

temperature
 

higher
 

than
 

300
 

℃ 
 

which
 

would
 

affect
 

the
 

mechanical
 

properties
 

of
 

sintered
 

joints 
 

During
  

0--400
 

h
 

in
 

the
 

atmospheric
 

environment 
 

the
 

pores
 

in
 

sintered
 

layer
 

gradually
 

accumulated
 

and
 

led
 

to
 

densification
 

of
 

sintered
 

layer 
 

which
 

increased
 

the
 

shear
 

strength
 

of
 

the
 

joints 
 

during
 

400--
2000

 

h 
 

the
 

accumulation
 

of
 

pores
 

led
 

to
 

a
 

continuous
 

expansion
 

of
 

the
 

pores 
 

which
 

increased
 

the
 

porosity
 

and
 

decreased
 

the
 

shear
 

strength
 

of
 

joints 
 

The
 

vacuum
 

environment
 

hindered
 

the
 

evolution
 

of
 

pores
 

in
 

sintered
 

layer
 

 Fig 6  
 

The
 

increase
 

in
 

oxygen
 

concentration
 

in
 

the
 

atmosphere
 

can
 

accelerate
 

the
 

evolution
 

process
 

of
 

the
 

sintered
 

layer
 

during
 

HTS
 

tests 
 

The
 

influence
 

of
 

oxygen
 

concentration
 

on
 

the
 

mechanism
 

of
 

the
 

microstructure
 

evolution
 

was
 

discussed
 

 Fig 7  

Conclusions In
 

this
 

study 
 

organic-free
 

SMNCF
 

was
 

fabricated
 

by
 

the
 

PLD
 

method
 

and
 

a
 

low-temperature
 

sintering
 

process
 

was
 

performed
 

to
 

obtain
 

porous
 

joints
 

between
 

SiC
 

chips
 

and
 

silver
 

metallized
 

substrates 
 

HTS
 

tests
 

were
 

performed
 

in
 

different
 

atmospheres 
 

The
 

results
 

show
 

that
 

the
 

shear
 

strength
 

of
 

the
 

sintered
 

joints
 

is
 

always
 

higher
 

than
 

20
 

MPa
 

at
 

300
 

℃
 

for
 

2000
 

h 
 

The
 

pore
 

aggregation
 

and
 

connectivity
 

during
 

the
 

tests
 

can
 

be
 

observed
 

in
 

the
 

atmosphere 
 

and
 

this
 

phenomenon
 

is
 

mostly
 

influenced
 

by
 

the
 

oxygen
 

concentration
 

in
 

the
 

atmosphere 
 

while
 

the
 

ambient
 

pressure
 

and
 

other
 

gas
 

components
 

in
 

the
 

atmosphere
 

have
 

an
 

insignificant
 

influence
 

on
 

the
 

pore
 

evolution 
 

In
 

vacuum
 

and
 

inert
 

atmosphere 
 

the
 

microstructure
 

of
 

the
 

sintered
 

layer
 

is
 

relatively
 

stable
 

in
 

the
 

HTS
 

tests 
 

and
 

there
 

was
 

no
 

significant
 

change
 

in
 

shear
 

strength
 

of
 

the
 

joints 
 

This
 

indicates
 

that
 

both
 

vacuum
 

and
 

inert
 

atmosphere
 

are
 

beneficial
 

to
 

improve
 

the
 

high-temperature
 

reliability
 

of
 

the
 

porous
 

sintered
 

joints
 

using
 

SMNCF 
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