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(57)【要約】
【課題】電極間を電気的に接続して接続構造体を得た場
合に、接続部におけるクラックや反りの発生を効果的に
防止することができ、かつ、接続部の接着力を効果的に
高めることができる導電材料を提供する。
【解決手段】本発明に係る導電材料は、複数の導電性粒
子と、複数のフィラーと、バインダー樹脂とを含む導電
材料であり、前記導電材料を、１５０℃及び１０秒間の
加熱条件、かつ、３ＭＰａの加圧条件で加熱及び加圧し
て、前記導電材料の硬化物を得たときに、前記硬化物中
で、前記フィラーが偏在しており、前記硬化物中に含ま
れる前記フィラーの全個数１００％中、前記導電性粒子
の表面から外側に向かって、前記導電性粒子の粒子径の
１／２の距離までの領域に存在する前記フィラーの個数
の割合が、７０％以上である。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　複数の導電性粒子と、複数のフィラーと、バインダー樹脂とを含む導電材料であり、
　前記導電材料を、１５０℃及び１０秒間の加熱条件、かつ、３ＭＰａの加圧条件で加熱
及び加圧して、前記導電材料の硬化物を得たときに、
　前記硬化物中で、前記フィラーが偏在しており、
　前記硬化物中に含まれる前記フィラーの全個数１００％中、前記導電性粒子の表面から
外側に向かって、前記導電性粒子の粒子径の１／２の距離までの領域に存在する前記フィ
ラーの個数の割合が、７０％以上である、導電材料。
【請求項２】
　前記硬化物中に含まれる前記フィラーの全個数１００％中、前記硬化物の表面から内側
に向かって、前記導電性粒子の粒子径の１／５の距離までの領域に存在する前記フィラー
の個数の割合が、５０％未満である、請求項１に記載の導電材料。
【請求項３】
　前記硬化物の２５℃における貯蔵弾性率が、１０００ＭＰａ以上６０００ＭＰａ以下で
ある、請求項１又は２に記載の導電材料。
【請求項４】
　前記フィラーが、前記導電性粒子の表面上に配置されている、請求項１～３のいずれか
１項に記載の導電材料。
【請求項５】
　前記導電材料１００重量％中、前記フィラーの含有量が、０．５重量％以上４５重量％
以下である、請求項１～３のいずれか１項に記載の導電材料。
【請求項６】
　前記フィラーの２５℃における貯蔵弾性率が、５００ＭＰａ以上１７００ＭＰａ以下で
ある、請求項１～４のいずれか１項に記載の導電材料。
【請求項７】
　第１の電極を表面に有する第１の接続対象部材と、
　第２の電極を表面に有する第２の接続対象部材と、
　前記第１の接続対象部材と、前記第２の接続対象部材を接続している接続部とを備え、
　前記接続部の材料が、複数の導電性粒子と、複数のフィラーと、バインダー樹脂とを含
む導電材料であり、
　前記第１の電極と前記第２の電極とが、前記導電性粒子により電気的に接続されており
、
　前記接続部中に含まれる前記フィラーの全個数１００％中、前記導電性粒子の表面から
外側に向かって、前記導電性粒子の粒子径の１／２の距離までの領域に存在する前記フィ
ラーの個数の割合が、７０％以上である、接続構造体。
【請求項８】
　前記接続部中に含まれる前記フィラーの全個数１００％中、前記接続部の表面から内側
に向かって、前記導電性粒子の粒子径の１／５の距離までの領域に存在する前記フィラー
の個数の割合が、５０％未満である、請求項７に記載の接続構造体。
【請求項９】
　前記接続部の２５℃における貯蔵弾性率が、１０００ＭＰａ以上６０００ＭＰａ以下で
ある、請求項７又は８に記載の接続構造体。
【請求項１０】
　前記フィラーが、前記導電性粒子の表面上に配置されている、請求項７～９のいずれか
１項に記載の接続構造体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、導電性粒子を含む導電材料に関する。また、本発明は、上記導電材料を用い
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た接続構造体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　異方性導電ペースト及び異方性導電フィルム等の異方性導電材料が広く知られている。
該異方性導電材料では、バインダー樹脂中に導電性粒子が分散されている。また、導電性
粒子として、導電層の表面に絶縁処理が施された導電性粒子が用いられることがある。
【０００３】
　上記異方性導電材料は、各種の接続構造体を得るために用いられている。上記異方性導
電材料を用いる接続としては、例えば、フレキシブルプリント基板とガラス基板との接続
（ＦＯＧ（Ｆｉｌｍ　ｏｎ　Ｇｌａｓｓ））、半導体チップとフレキシブルプリント基板
との接続（ＣＯＦ（Ｃｈｉｐ　ｏｎ　Ｆｉｌｍ））、半導体チップとガラス基板との接続
（ＣＯＧ（Ｃｈｉｐ　ｏｎ　Ｇｌａｓｓ））、並びにフレキシブルプリント基板とガラス
エポキシ基板との接続（ＦＯＢ（Ｆｉｌｍ　ｏｎ　Ｂｏａｒｄ））等が挙げられる。
【０００４】
　上記異方性導電材料の一例として、下記の特許文献１には、硬化性樹脂組成物から構成
される接着剤フィルムが開示されている。上記接着剤フィルムでは、硬化後のガラス転移
温度が６５℃～１１０℃である。上記接着剤フィルムでは、硬化後の４０℃における弾性
率が１５００ＭＰａ以下である。上記接着剤フィルムでは、硬化後の１００℃における弾
性率が１０ＭＰａ以上である。
【０００５】
　下記の特許文献２には、導電性粒子と、硬化性化合物とを含む異方性導電材料が開示さ
れている。上記異方性導電材料では、上記導電性粒子が、基材粒子と、該基材粒子の表面
を被覆している導電層とを有する。上記異方性導電材料では、上記基材粒子の圧縮回復率
が５０％以下である。上記異方性導電材料では、異方性導電材料を硬化させた後の硬化物
の４０℃における弾性率が１５００ＭＰａ以下である。上記異方性導電材料では、上記硬
化物の１００℃における弾性率が１０ＭＰａ以上である。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開２０１０－１００８４０号公報
【特許文献２】特開２０１２－２０９０９７号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　上記異方性導電材料により接続構造体を得る際には、例えば、第１の接続対象部材上に
、導電性粒子を含む異方性導電材料を配置し、次に、第２の接続対象部材を積層して、加
熱及び加圧する。これにより、異方性導電材料を硬化させて、導電性粒子を介して電極間
を電気的に接続する接続部を形成して、接続構造体を得る。
【０００８】
　接続構造体を得る際に、接続対象部材の材質の違い、及び接続部の熱履歴等により、接
続対象部材や接続部に応力が加わることがある。この応力によって、接続対象部材や接続
部にクラックや反りが生じることがある。
【０００９】
　接続部等におけるクラックや反りの発生を防止する方法としては、内部応力を緩和する
方法等が挙げられる。内部応力を緩和する方法としては、例えば、シリコーン粒子等の応
力緩和粒子を接続部等に添加する方法等が挙げられる。
【００１０】
　しかしながら、接続部等に応力緩和粒子を添加する方法では、応力緩和粒子の添加量が
増加するにつれて、接続部の接着力が低下し、接続部と接続対象部材とを接着することが
困難なことがある。従来の異方性導電材料では、接続部におけるクラックや反りの発生を
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防止することと、接続部の接着力を高めることとの双方を両立させることは困難である。
【００１１】
　本発明の目的は、電極間を電気的に接続して接続構造体を得た場合に、接続部における
クラックや反りの発生を効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力を効果的に
高めることができる導電材料を提供することである。また、本発明の目的は、上記導電材
料を用いた接続構造体を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　本発明の広い局面によれば、複数の導電性粒子と、複数のフィラーと、バインダー樹脂
とを含む導電材料であり、前記導電材料を、１５０℃及び１０秒間の加熱条件、かつ、３
ＭＰａの加圧条件で加熱及び加圧して、前記導電材料の硬化物を得たときに、前記硬化物
中で、前記フィラーが偏在しており、前記硬化物中に含まれる前記フィラーの全個数１０
０％中、前記導電性粒子の表面から外側に向かって、前記導電性粒子の粒子径の１／２の
距離までの領域に存在する前記フィラーの個数の割合が、７０％以上である、導電材料が
提供される。
【００１３】
　本発明に係る導電材料のある特定の局面では、前記硬化物中に含まれる前記フィラーの
全個数１００％中、前記硬化物の表面から内側に向かって、前記導電性粒子の粒子径の１
／５の距離までの領域に存在する前記フィラーの個数の割合が、５０％未満である。
【００１４】
　本発明に係る導電材料のある特定の局面では、前記硬化物の２５℃における貯蔵弾性率
が、１０００ＭＰａ以上６０００ＭＰａ以下である。
【００１５】
　本発明に係る導電材料のある特定の局面では、前記フィラーが、前記導電性粒子の表面
上に配置されている。
【００１６】
　本発明に係る導電材料のある特定の局面では、前記導電材料１００重量％中、前記フィ
ラーの含有量が、０．５重量％以上４５重量％以下である。
【００１７】
　本発明に係る導電材料のある特定の局面では、前記フィラーの２５℃における貯蔵弾性
率が、５００ＭＰａ以上１７００ＭＰａ以下である。
【００１８】
　本発明の広い局面によれば、第１の電極を表面に有する第１の接続対象部材と、第２の
電極を表面に有する第２の接続対象部材と、前記第１の接続対象部材と、前記第２の接続
対象部材を接続している接続部とを備え、前記接続部の材料が、複数の導電性粒子と、複
数のフィラーと、バインダー樹脂とを含む導電材料であり、前記第１の電極と前記第２の
電極とが、前記導電性粒子により電気的に接続されており、前記接続部中に含まれる前記
フィラーの全個数１００％中、前記導電性粒子の表面から外側に向かって、前記導電性粒
子の粒子径の１／２の距離までの領域に存在する前記フィラーの個数の割合が、７０％以
上である、接続構造体が提供される。
【００１９】
　本発明に係る接続構造体のある特定の局面では、前記接続部中に含まれる前記フィラー
の全個数１００％中、前記接続部の表面から内側に向かって、前記導電性粒子の粒子径の
１／５の距離までの領域に存在する前記フィラーの個数の割合が、５０％未満である。
【００２０】
　本発明に係る接続構造体のある特定の局面では、前記接続部の２５℃における貯蔵弾性
率が、１０００ＭＰａ以上６０００ＭＰａ以下である。
【００２１】
　本発明に係る接続構造体のある特定の局面では、前記フィラーが、前記導電性粒子の表
面上に配置されている。
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【発明の効果】
【００２２】
　本発明に係る導電材料は、複数の導電性粒子と、複数のフィラーと、バインダー樹脂と
を含む。本発明に係る導電材料では、上記導電材料を、１５０℃及び１０秒間の加熱条件
、かつ、３ＭＰａの加圧条件で加熱及び加圧して、上記導電材料の硬化物を得たときに、
上記硬化物中で、上記フィラーが偏在している。本発明に係る導電材料では、上記硬化物
中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中、上記導電性粒子の表面から外側に向かっ
て、上記導電性粒子の粒子径の１／２の距離までの領域に存在する上記フィラーの個数の
割合が、７０％以上である。本発明に係る導電材料では、上記の構成が備えられているの
で、電極間を電気的に接続して接続構造体を得た場合に、接続部におけるクラックや反り
の発生を効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力を効果的に高めることがで
きる。
【００２３】
　本発明に係る接続構造体は、第１の電極を表面に有する第１の接続対象部材と、第２の
電極を表面に有する第２の接続対象部材と、上記第１の接続対象部材と、上記第２の接続
対象部材を接続している接続部とを備える。本発明に係る接続構造体では、上記接続部の
材料が、複数の導電性粒子と、複数のフィラーと、バインダー樹脂とを含む導電材料であ
る。本発明に係る接続構造体では、上記第１の電極と上記第２の電極とが、上記導電性粒
子により電気的に接続されている。本発明に係る接続構造体では、上記接続部中に含まれ
る上記フィラーの全個数１００％中、上記導電性粒子の表面から外側に向かって、上記導
電性粒子の粒子径の１／２の距離までの領域に存在する上記フィラーの個数の割合が、７
０％以上である。本発明に係る接続構造体では、上記の構成が備えられているので、接続
部におけるクラックや反りの発生を効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力
を効果的に高めることができる。
【図面の簡単な説明】
【００２４】
【図１】図１は、本発明の一実施形態に係る導電材料の硬化物を模式的に示す断面図であ
る。
【図２】図２は、本発明に係る導電材料に用いられるフィラー付き導電性粒子を示す断面
図である。
【図３】図３は、フィラー付き導電性粒子の第１の変形例を示す断面図である。
【図４】図４は、フィラー付き導電性粒子の第２の変形例を示す断面図である。
【図５】図５は、本発明に係る導電材料を用いた接続構造体を模式的に示す断面図である
。
【図６】図６は、本発明に係る導電材料の硬化物において、フィラーの個数の割合を求め
る各領域を説明するための模式図である。
【図７】図７は、本発明に係る接続構造体において、フィラーの個数の割合を求める各領
域を説明するための模式図である。
【発明を実施するための形態】
【００２５】
　以下、本発明の詳細を説明する。
【００２６】
　（導電材料）
　本発明に係る導電材料は、複数の導電性粒子と、複数のフィラーと、バインダー樹脂と
を含む。本発明に係る導電材料では、上記導電材料を、１５０℃及び１０秒間の加熱条件
、かつ、３ＭＰａの加圧条件で加熱及び加圧して、上記導電材料の硬化物を得たときに、
上記硬化物中で、上記フィラーが偏在している。本発明に係る導電材料では、上記硬化物
中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中、上記導電性粒子の表面から外側に向かっ
て、上記導電性粒子の粒子径の１／２の距離までの領域に存在する上記フィラーの個数の
割合が、７０％以上である。
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【００２７】
　本発明に係る導電材料では、上記硬化物中に含まれるフィラーは、導電性粒子に近い位
置で比較的密に存在しており、導電性粒子から遠い位置で比較的疎に存在している。上記
フィラーは、上記導電性粒子の表面上に配置されていてもよく、上記導電性粒子の表面上
に配置されていなくてもよい。上記フィラーは、上記導電性粒子の表面上に配置されてい
ることが好ましい。なお、導電性粒子から遠い位置（例えば、導電性粒子からかなり離れ
た位置）では、上記硬化物中に含まれるフィラーは存在していなくてもよい。
【００２８】
　本発明に係る導電材料では、上記の構成が備えられているので、電極間を電気的に接続
して接続構造体を得た場合に、接続部におけるクラックや反りの発生を効果的に防止する
ことができ、かつ、接続部の接着力を効果的に高めることができる。
【００２９】
　異方性導電材料を用いて、基板上の電極間を電気的に接続することで接続構造体を得る
ことができる。この接続構造体の作製において、接続対象部材の材質の違い、及び接続部
の熱履歴等により、接続対象部材や接続部に応力が加わることがある。この応力によって
、接続対象部材や接続部にクラックや反りが生じることがある。
【００３０】
　接続対象部材や接続部におけるクラックや反りの発生を防止する方法としては、シリコ
ーン粒子等の応力緩和粒子を接続部に添加して内部応力を緩和する方法等が挙げられる。
しかしながら、応力緩和粒子を用いてクラックや反りの発生を防止するためには、応力緩
和粒子を接続部に比較的多く添加する必要がある。応力緩和粒子を接続部に比較的多く添
加すると、接続部の表面上にも応力緩和粒子が配置されることになり、接続部の表面上に
おけるバインダー樹脂の割合が相対的に減少する。接続部の接着力は接続部の表面上にお
けるバインダー樹脂により発現されるので、接続部の表面上におけるバインダー樹脂の割
合が相対的に減少すると、接続部の接着力が低下し、接続部と接続対象部材とを接着する
ことが困難なことがある。従来の異方性導電材料では、接続部におけるクラックや反りの
発生を防止することと、接続部の接着力を高めることとの双方を両立させることは困難で
ある。
【００３１】
　本発明者らは、特定の導電材料を用いることで、接続部におけるクラックや反りの発生
を防止することと、接続部の接着力を高めることとの双方を両立させることができること
を見出した。本発明では、応力緩和効果を発現するフィラーを接続部に比較的多く添加す
ることができ、かつ、該フィラーが接続部の表面上に配置されることを抑制することがで
きる。結果として、電極間を電気的に接続して接続構造体を得た場合に、接続部における
クラックや反りの発生を効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力を効果的に
高めることができる。
【００３２】
　本発明では、上記のような効果を得るために、特定の導電材料を用いることは大きく寄
与する。
【００３３】
　本発明に係る導電材料は、複数の導電性粒子と、複数のフィラーと、バインダー樹脂と
を含む。上記導電材料を、１５０℃及び１０秒間の加熱条件、かつ、３ＭＰａの加圧条件
で加熱及び加圧して、上記導電材料の硬化物を得たときに、上記硬化物中で、上記フィラ
ーは導電性粒子の周囲に偏在している。
【００３４】
　上記硬化物の形状は特に限定されない。上記硬化物の形状は、直方体形状であってもよ
く、直方体形状以外の形状であってもよい。上記硬化物の高さ方向の厚みは、均一である
ことが好ましい。上記の偏在状態を判断するために用いる上記硬化物を得る場合に、縦１
ｍｍ～１００ｍｍ、横０．５ｍｍ～５０ｍｍ、高さ１ｍｍ～２００ｍｍの硬化物を得るこ
とが好ましい。特に、縦５ｍｍ～２０ｍｍ、横１ｍｍ～１０ｍｍ、高さ５０ｍｍ～１５０
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ｍｍの直方体形状の硬化物を得ることが好ましく、縦１０ｍｍ、横５ｍｍ、高さ１００ｍ
ｍの直方体形状の硬化物を得ることがより好ましい。
【００３５】
　なお、本発明に係る導電材料の実際の使用時（例えば、導電材料を用いて接続構造体を
作製する時等）には、上記導電材料の硬化条件は、１５０℃及び１０秒間の加熱条件、か
つ、３ＭＰａの加圧条件で加熱及び加圧するという条件でなくてもよい。
【００３６】
　本発明に係る導電材料では、上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中
、上記導電性粒子の表面から外側に向かって、上記導電性粒子の粒子径の１／２の距離ま
での領域（第１の領域、Ｒ１）に存在する上記フィラーの個数の割合は、７０％以上であ
る。上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中、上記第１の領域（Ｒ１）
に存在する上記フィラーの個数の割合は、好ましくは８０％以上、より好ましくは８５％
以上である。上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第１の領域
（Ｒ１）に存在する上記フィラーの個数の割合は、７５％以下であってもよい。上記硬化
物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第１の領域（Ｒ１）に存在する上
記フィラーの個数の割合の上限は特に限定されない。上記硬化物中に含まれる上記フィラ
ーの全個数１００％中の上記第１の領域（Ｒ１）に存在する上記フィラーの個数の割合は
、９５％以下であってもよい。上記第１の領域（Ｒ１）に存在する上記フィラーの個数の
割合は、上記第１の領域（Ｒ１）に、上記フィラーの少なくとも一部が含まれているフィ
ラーの個数の割合である。上記第１の領域（Ｒ１）に存在する上記フィラーの個数の割合
が、上記下限以上であると、電極間を電気的に接続して接続構造体を得た場合に、接続部
におけるクラックや反りの発生をより一層効果的に防止することができ、かつ、接続部の
接着力をより一層効果的に高めることができる。上記第１の領域（Ｒ１）は、図６におい
て、導電性粒子１の外表面と破線Ｌ１との間の領域である。導電性粒子１の外表面と破線
Ｌ１との距離は、導電性粒子１の粒子径の１／２である。
【００３７】
　上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第１の領域（Ｒ１）に
存在する上記フィラーの個数の割合は、導電材料の硬化物を走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）
等を用いて観察することにより算出することができる。具体的には、導電材料の硬化物を
クロスセクションポリッシャー（ＣＰ）等で切断し、上記硬化物の断面を走査型電子顕微
鏡により観察する。上記硬化物の切断面中にある上記第１の領域（Ｒ１）のフィラーの個
数、及び上記第１の領域（Ｒ１）以外の領域のフィラーの個数を計測することにより、上
記フィラーの割合を算出することができる。
【００３８】
　上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第１の領域（Ｒ１）に
存在する上記フィラーの個数の割合を７０％以上にする方法としては以下の方法等が挙げ
られる。導電性粒子の表面上にフィラーをハイブリダイザー等で付着させたフィラー付き
導電性粒子を作製し、該フィラー付き導電性粒子を用いて導電材料及び導電材料の硬化物
を作製する方法。導電性粒子とフィラーとをバインダー樹脂中で混錬し、外部から磁場を
かけることで導電性粒子とフィラーとの間に引力を生じさせる方法。磁性等の相互作用性
を有する導電性粒子及びフィラーをバインダー樹脂と共に混錬する方法。導電性粒子の表
面及びフィラーの表面に化学結合又は配位結合等の結合を生じさせる官能基を導入し、バ
インダー樹脂と共に混錬する方法。導電性粒子にフィラーを化学結合又は分子間引力によ
り付着させた後、フィラーが付着した導電性粒子をバインダー樹脂中に分散させる方法。
【００３９】
　上記硬化物の厚み方向の一方側の表面を第１の表面とし、上記硬化物の厚み方向の他方
側の表面を第２の表面とする。
【００４０】
　上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中、上記硬化物の表面（一方側
の表面、第１の表面）から内側に向かって、上記導電性粒子の粒子径の１／５の距離まで
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の領域（第２の領域、Ｒ２）に存在する上記フィラーの個数の割合は、好ましくは５０％
未満、より好ましくは２０％以下である。上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数
１００％中の上記第２の領域（Ｒ２）に存在する上記フィラーの個数の割合の下限は特に
限定されない。上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第２の領
域（Ｒ２）に存在する上記フィラーの個数の割合は、５％以上であってもよい。上記第２
の領域（Ｒ２）に存在する上記フィラーの個数の割合は、上記第２の領域（Ｒ２）に、上
記フィラーの少なくとも一部が含まれているフィラーの個数の割合である。上記第２の領
域（Ｒ２）に存在する上記フィラーの個数の割合が、上記上限以下であると、電極間を電
気的に接続して接続構造体を得た場合に、接続部におけるクラックや反りの発生をより一
層効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力をより一層効果的に高めることが
できる。上記第２の領域（Ｒ２）は、図６において、第１の表面５１ａと破線Ｌ２との間
の領域である。第１の表面５１ａと破線Ｌ２との距離は、導電性粒子１の粒子径の１／５
である。
【００４１】
　上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中、上記硬化物の表面（他方側
の表面、第２の表面）から内側に向かって、上記導電性粒子の粒子径の１／５の距離まで
の領域（第３の領域、Ｒ３）に存在する上記フィラーの個数の割合は、好ましくは５０％
未満、より好ましくは２０％以下である。上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数
１００％中の上記第３の領域（Ｒ３）に存在する上記フィラーの個数の割合の下限は特に
限定されない。上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第３の領
域（Ｒ３）に存在する上記フィラーの個数の割合は、５％以上であってもよい。上記第３
の領域（Ｒ３）に存在する上記フィラーの個数の割合は、上記第３の領域（Ｒ３）に、上
記フィラーの少なくとも一部が含まれているフィラーの個数の割合である。上記第３の領
域（Ｒ３）に存在する上記フィラーの個数の割合が、上記上限以下であると、電極間を電
気的に接続して接続構造体を得た場合に、接続部におけるクラックや反りの発生をより一
層効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力をより一層効果的に高めることが
できる。上記第３の領域（Ｒ３）は、図６において、第２の表面５１ｂと破線Ｌ３との間
の領域である。第２の表面５１ｂと破線Ｌ３との距離は、導電性粒子１の粒子径の１／５
である。
【００４２】
　上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第２の領域（Ｒ２）又
は上記第３の領域（Ｒ３）における上記フィラーの個数を上記の好ましい範囲に制御する
方法としては、以下の方法等が挙げられる。導電性粒子の表面上にフィラーをハイブリダ
イザー等で付着させたフィラー付き導電性粒子を作製し、該フィラー付き導電性粒子を用
いて導電材料及び導電材料の硬化物を作製する方法。磁性等の相互作用性を有する導電性
粒子及びフィラーをバインダー樹脂と共に混錬する方法。導電性粒子の表面及びフィラー
の表面に化学結合又は配位結合等の結合を生じさせる官能基を導入し、バインダー樹脂と
共に混錬する方法。導電性粒子にフィラーを化学結合又は分子間引力により付着させた後
、フィラーが付着した導電性粒子をバインダー樹脂中に分散させる方法。
【００４３】
　上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第２の領域（Ｒ２）又
は上記第３の領域（Ｒ３）に存在する上記フィラーの個数の割合は、導電材料の硬化物を
走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）等を用いて観察することにより算出することができる。具体
的には、導電材料の硬化物をクロスセクションポリッシャー（ＣＰ）等で切断し、上記硬
化物の断面を走査型電子顕微鏡により観察する。上記硬化物の切断面中にある上記第２の
領域（Ｒ２）のフィラーの個数及び上記第２の領域（Ｒ２）以外の領域のフィラーの個数
、又は、上記硬化物の切断面中にある上記第３の領域（Ｒ３）のフィラーの個数及び上記
第３の領域（Ｒ３）以外の領域のフィラーの個数を計測することにより、上記フィラーの
個数の割合を算出することができる。
【００４４】
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　上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第２の領域（Ｒ２）又
は上記第３の領域（Ｒ３）に存在する上記フィラーの個数の割合を上記の好ましい範囲に
制御する方法としては以下の方法等が挙げられる。導電性粒子の表面上にフィラーを付着
させたフィラー付き導電性粒子を作製し、該フィラー付き導電性粒子を用いて導電材料及
び導電材料の硬化物を作製する方法。磁性等の相互作用性を有する導電性粒子及びフィラ
ーをバインダー樹脂と共に混錬する方法。導電性粒子の表面及びフィラーの表面に化学結
合又は配位結合等の結合を生じさせる官能基を導入し、バインダー樹脂と共に混錬する方
法。
【００４５】
　上記硬化物の２５℃における貯蔵弾性率は、好ましくは１０００ＭＰａ以上、より好ま
しくは１２００ＭＰａ以上であり、好ましくは６０００ＭＰａ以下、より好ましくは２５
００ＭＰａ以下である。上記硬化物の２５℃における貯蔵弾性率が、上記下限以上及び上
記上限以下であると、電極間を電気的に接続して接続構造体を得た場合に、接続部におけ
るクラックや反りの発生をより一層効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力
をより一層効果的に高めることができる。
【００４６】
　上記硬化物の２５℃における貯蔵弾性率は、動的粘弾性測定装置（ＴＡ　Ｉｎｓｔｒｕ
ｍｅｎｔｓ社製「ＲＳＡ３」）により測定できる。上記動的粘弾性測定装置による測定は
、上記硬化物を縦１０ｍｍ、横１ｍｍ～１０ｍｍ、高さ１５ｍｍ～５０ｍｍの大きさに切
り出した測定サンプルを用いて、周波数１０Ｈｚ、ひずみ１％、温度－１０℃～２１０℃
、及び昇温速度５℃／ｍｉｎの条件で行う。測定結果から、２５℃における貯蔵弾性率を
算出する。
【００４７】
　上記導電材料の２５℃での粘度（η２５）は、好ましくは５Ｐａ・ｓ以上、より好まし
くは５０Ｐａ・ｓ以上であり、好ましくは１０００Ｐａ・ｓ以下、より好ましくは５００
Ｐａ・ｓ以下である。上記導電材料の２５℃での粘度（η２５）が、上記下限以上及び上
記上限以下であると、電極間の絶縁信頼性をより一層効果的に高めることができ、電極間
の導通信頼性をより一層効果的に高めることができる。上記粘度（η２５）は、配合成分
の種類及び配合量により適宜調整することができる。
【００４８】
　上記粘度（η２５）は、例えば、Ｅ型粘度計（東機産業社製「ＴＶＥ２２Ｌ」）等を用
いて、２５℃及び５ｒｐｍの条件で測定することができる。
【００４９】
　本発明に係る導電材料は、導電ペースト及び導電フィルム等として使用され得る。本発
明に係る導電材料が、導電フィルムである場合には、導電性粒子を含む導電フィルムに、
導電性粒子を含まないフィルムが積層されていてもよい。上記導電ペーストは、異方性導
電ペーストであることが好ましい。上記導電フィルムは、異方性導電フィルムであること
が好ましい。上記導電材料は、電極の電気的な接続に好適に用いられる。上記導電材料は
、回路接続材料であることが好ましい。
【００５０】
　以下、図面を参照しつつ、本発明に係る導電材料の硬化物について、具体的に説明する
。
【００５１】
　図１は、本発明の一実施形態に係る導電材料の硬化物を模式的に示す断面図である。
【００５２】
　図１に示す導電材料の硬化物５１は、導電性粒子１と、フィラー３と、硬化物部５２と
を備える。硬化物５１は、導電材料を、１５０℃及び１０秒間の加熱条件、かつ、３ＭＰ
ａの加圧条件で加熱及び加圧することで得られる。硬化物５１中で、フィラー３は偏在し
ている。上記フィラーは、上記導電性粒子の表面上に配置されていてもよく、配置されて
いなくてもよい。上記フィラーは、上記導電性粒子の表面上に配置されていることが好ま
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しい。上記フィラーは、上記導電性粒子の表面上に付着していることが好ましい。上記フ
ィラーと上記導電性粒子とは、上記導電性粒子の表面上に上記フィラーが配置されたフィ
ラー付き導電性粒子の形態で上記導電材料中に含まれていることが好ましい。上記フィラ
ーと上記導電性粒子とは、上記フィラー付き導電性粒子の形態で上記硬化物中に存在して
いることが好ましい。上記フィラー付き導電性粒子を含む導電材料を用いることで、上記
フィラーを比較的多く添加しても、上記フィラーを上記導電性粒子の周囲に偏在させるこ
とができ、上記硬化物の表面上に配置される上記フィラーの割合を低下させることができ
る。
【００５３】
　上記フィラーは、上述した第１の領域（Ｒ１）以外の領域に存在していてもよい。上記
フィラーは、上述した第２の領域（Ｒ２）以外の領域、かつ、上述した第３の領域（Ｒ３
）以外の領域に存在することが好ましい。なお、図１では、導電性粒子１は、図示の便宜
上、略図的に示されている。
【００５４】
　次に、上記導電材料に含まれている導電性粒子（フィラー付き導電性粒子）について、
以下説明する。
【００５５】
　図２は、本発明に係る導電材料に用いられるフィラー付き導電性粒子を示す断面図であ
る。
【００５６】
　図２に示すフィラー付き導電性粒子１は、導電性粒子２と、導電性粒子２の表面上に配
置された複数のフィラー３とを備える。フィラー３は、絶縁性を有する材料により形成さ
れていることが好ましい。
【００５７】
　導電性粒子２は、基材粒子１１と、基材粒子１１の表面上に配置された導電部１２とを
有する。フィラー付き導電性粒子１においては、導電部１２は導電層である。導電部１２
は、基材粒子１１の表面を覆っている。導電性粒子２は、基材粒子１１の表面が導電部１
２により被覆された被覆粒子である。導電性粒子２は表面に導電部１２を有する。上記導
電性粒子では、上記導電部が上記基材粒子の表面の全体を覆っていてもよく、上記導電部
が上記基材粒子の表面の一部を覆っていてもよい。
【００５８】
　フィラー３は、導電性粒子２の表面上に配置されている。複数のフィラー３は、導電性
粒子２の表面に接触しており、導電性粒子２の表面に付着している。複数のフィラー３は
、導電性粒子２における導電部１２の外表面に接触しており、導電部１２の外表面に付着
している。
【００５９】
　図３は、フィラー付き導電性粒子の第１の変形例を示す断面図である。
【００６０】
　図３に示すフィラー付き導電性粒子１Ａは、導電性粒子２Ａと、導電性粒子２Ａの表面
上に配置された複数のフィラー３とを備える。
【００６１】
　フィラー付き導電性粒子１とフィラー付き導電性粒子１Ａとでは、導電性粒子２と導電
性粒子２Ａとが異なる。
【００６２】
　導電性粒子２Ａは、基材粒子１１と、基材粒子１１の表面上に配置された導電部１２Ａ
と、複数の芯物質１３Ａとを有する。導電部１２Ａは導電層である。導電部１２Ａは、基
材粒子１１に接している。導電部１２Ａは、基材粒子１１の表面を覆っている。導電性粒
子２Ａは、基材粒子１１の表面が導電部１２Ａにより被覆された被覆粒子である。導電性
粒子２Ａは表面に導電部１２Ａを有する。
【００６３】



(11) JP 2020-13787 A 2020.1.23

10

20

30

40

50

　導電性粒子２Ａは、導電部１２Ａの外表面に、複数の突起１４Ａを有する。導電部１２
Ａは外表面に、複数の突起１４Ａを有する。複数の芯物質１３Ａが、基材粒子１１の表面
上に配置されている。複数の芯物質１３Ａは、導電部１２Ａ内に埋め込まれている。芯物
質１３Ａは、突起１４Ａの内側に配置されている。導電部１２Ａは、複数の芯物質１３Ａ
を被覆している。複数の芯物質１３Ａにより、導電部１２Ａの外表面が隆起されており、
突起１４Ａが形成されている。
【００６４】
　図４は、フィラー付き導電性粒子の第２の変形例を示す断面図である。
【００６５】
　図４に示すフィラー付き導電性粒子１Ｂは、導電性粒子２Ｂと、導電性粒子２Ｂの表面
上に配置された複数のフィラー３を備える。
【００６６】
　フィラー付き導電性粒子１Ａとフィラー付き導電性粒子１Ｂとでは、導電性粒子２Ａと
導電性粒子２Ｂとが異なる。
【００６７】
　導電性粒子２Ｂは、基材粒子１１と、基材粒子１１の表面上に配置された導電部１２Ｂ
とを有する。導電性粒子２Ｂは、芯物質を有さない。
【００６８】
　導電性粒子２Ａと導電性粒子２Ｂとでは、芯物質の有無が異なり、結果として導電部が
異なっている。フィラー付き導電性粒子１Ａでは、芯物質１３Ａが用いられ、かつ芯物質
１３Ａを被覆するように導電部１２Ａが形成されているのに対し、フィラー付き導電性粒
子１Ｂでは、芯物質は用いられておらず、導電部１２Ｂが形成されている。
【００６９】
　導電部１２Ｂは、第１の部分と、該第１の部分よりも厚みが厚い第２の部分とを有する
。導電性粒子２Ｂは、導電部１２Ｂの外表面に、複数の突起１４Ｂを有する。導電部１２
Ｂは外表面に、複数の突起１４Ｂを有する。複数の突起１４Ｂを除く部分が、導電部１２
Ｂの上記第１の部分である。複数の突起１４Ｂは、導電部１２Ｂの厚みが厚い上記第２の
部分である。
【００７０】
　以下、上記導電材料に含まれる各成分を説明する。
【００７１】
　（導電性粒子）
　上記導電性粒子は、基材粒子と、上記基材粒子の表面上に配置された導電部とを有して
いることが好ましい。上記導電部は、単層構造であってもよく、２層以上の複層構造であ
ってもよい。
【００７２】
　上記導電性粒子の粒子径は、好ましくは１μｍ以上、より好ましくは２μｍ以上であり
、好ましくは５０μｍ以下、より好ましくは２０μｍ以下である。上記導電性粒子の粒子
径が、上記下限以上及び上記上限以下であると、上記導電性粒子を用いて電極間を接続し
た場合に、導電性粒子と電極との接触面積が十分に大きくなり、かつ導電部を形成する際
に凝集した導電性粒子が形成され難くなる。また、導電性粒子を介して接続された電極間
の間隔が大きくなりすぎず、かつ導電部が基材粒子の表面から剥離し難くなる。
【００７３】
　上記導電性粒子の粒子径は、平均粒子径であることが好ましく、数平均粒子径であるこ
とがより好ましい。導電性粒子の粒子径は、例えば、任意の導電性粒子５０個を電子顕微
鏡又は光学顕微鏡にて観察し、各導電性粒子の粒子径の平均値を算出することや、レーザ
ー回折式粒度分布測定を行うことにより求められる。
【００７４】
　導電性粒子において、任意の導電性粒子５０個を電子顕微鏡又は光学顕微鏡にて観察す
る方法により、上記導電性粒子の粒子径を測定する場合には、例えば、以下のようにして
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測定できる。導電性粒子の含有量が３０重量％となるように、Ｋｕｌｚｅｒ社製「テクノ
ビット４０００」に添加し、分散させて、導電性粒子検査用埋め込み樹脂を作製する。検
査用埋め込み樹脂中に分散した導電性粒子の中心付近を通るようにイオンミリング装置(
日立ハイテクノロジーズ社製「ＩＭ４０００」)を用いて、導電性粒子の断面を切り出す
。そして、電界放射型走査型電子顕微鏡(ＦＥ－ＳＥＭ)を用いて、画像倍率を２５０００
倍に設定し、５０個の導電性粒子を無作為に選択し、各導電性粒子を観察する。各導電性
粒子の円相当径を計測し、それらを算術平均して導電性粒子の粒子径とする。
【００７５】
　上記導電性粒子の粒子径の変動係数（ＣＶ値）は、好ましくは１０％以下、より好まし
くは５％以下である。上記導電性粒子の粒子径の変動係数が、上記上限以下であると、電
極間の導通信頼性及び絶縁信頼性をより一層効果的に高めることができる。
【００７６】
　上記変動係数（ＣＶ値）は、以下のようにして測定できる。
【００７７】
　ＣＶ値（％）＝（ρ／Ｄｎ）×１００
　ρ：導電性粒子の粒子径の標準偏差
　Ｄｎ：導電性粒子の粒子径の平均値
【００７８】
　上記導電性粒子の形状は特に限定されない。上記導電性粒子の形状は、球状であっても
よく、球状以外の形状であってもよく、扁平状等であってもよい。
【００７９】
　上記導電材料１００重量％中、上記導電性粒子の含有量は、好ましくは０．０１重量％
以上、より好ましくは０．１重量％以上であり、好ましくは８０重量％以下、より好まし
くは６０重量％以下、さらに好ましくは４０重量％以下、特に好ましくは２０重量％以下
、最も好ましくは１０重量％以下である。上記導電性粒子の含有量が、上記下限以上及び
上記上限以下であると、電極間の導通信頼性及び絶縁信頼性をより一層高めることができ
る。
【００８０】
　基材粒子：
　上記基材粒子としては、樹脂粒子、金属粒子を除く無機粒子、有機無機ハイブリッド粒
子及び金属粒子等が挙げられる。上記基材粒子は、金属粒子を除く基材粒子であることが
好ましく、樹脂粒子、金属粒子を除く無機粒子又は有機無機ハイブリッド粒子であること
がより好ましい。上記基材粒子は、無機粒子を除く基材粒子であってもよい。上記基材粒
子は、コアと、該コアの表面上に配置されたシェルとを備えるコアシェル粒子であっても
よい。上記コアが有機コアであってもよく、上記シェルが無機シェルであってもよい。
【００８１】
　上記樹脂粒子の材料として、種々の有機物が好適に用いられる。上記樹脂粒子の材料と
しては、例えば、ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリスチレン、ポリ塩化ビニル、ポリ
塩化ビニリデン、ポリイソブチレン、及びポリブタジエン等のポリオレフィン樹脂；ポリ
メチルメタクリレート及びポリメチルアクリレート等のアクリル樹脂；ポリカーボネート
、ポリアミド、フェノールホルムアルデヒド樹脂、メラミンホルムアルデヒド樹脂、ベン
ゾグアナミンホルムアルデヒド樹脂、尿素ホルムアルデヒド樹脂、フェノール樹脂、メラ
ミン樹脂、ベンゾグアナミン樹脂、尿素樹脂、エポキシ樹脂、不飽和ポリエステル樹脂、
飽和ポリエステル樹脂、ポリエチレンテレフタレート、ポリスルホン、ポリフェニレンオ
キサイド、ポリアセタール、ポリイミド、ポリアミドイミド、ポリエーテルエーテルケト
ン、ポリエーテルスルホン、ジビニルベンゼン重合体、並びにジビニルベンゼン系共重合
体等が挙げられる。上記ジビニルベンゼン系共重合体等としては、ジビニルベンゼン－ス
チレン共重合体及びジビニルベンゼン－（メタ）アクリル酸エステル共重合体等が挙げら
れる。上記樹脂粒子の硬度を好適な範囲に容易に制御できるので、上記樹脂粒子の材料は
、エチレン性不飽和基を有する重合性単量体を１種又は２種以上重合させた重合体である
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ことが好ましい。
【００８２】
　上記樹脂粒子を、エチレン性不飽和基を有する重合性単量体を重合させて得る場合には
、該エチレン性不飽和基を有する重合性単量体としては、非架橋性の単量体と架橋性の単
量体とが挙げられる。
【００８３】
　上記非架橋性の単量体としては、例えば、スチレン、及びα－メチルスチレン等のスチ
レン系単量体；（メタ）アクリル酸、マレイン酸、及び無水マレイン酸等のカルボキシル
基含有単量体；メチル（メタ）アクリレート、エチル（メタ）アクリレート、プロピル（
メタ）アクリレート、ブチル（メタ）アクリレート、２－エチルヘキシル（メタ）アクリ
レート、ラウリル（メタ）アクリレート、セチル（メタ）アクリレート、ステアリル（メ
タ）アクリレート、シクロヘキシル（メタ）アクリレート、及びイソボルニル（メタ）ア
クリレート等のアルキル（メタ）アクリレート化合物；２－ヒドロキシエチル（メタ）ア
クリレート、グリセロール（メタ）アクリレート、ポリオキシエチレン（メタ）アクリレ
ート、及びグリシジル（メタ）アクリレート等の酸素原子含有（メタ）アクリレート化合
物；（メタ）アクリロニトリル等のニトリル含有単量体；メチルビニルエーテル、エチル
ビニルエーテル、及びプロピルビニルエーテル等のビニルエーテル化合物；酢酸ビニル、
酪酸ビニル、ラウリン酸ビニル、及びステアリン酸ビニル等の酸ビニルエステル化合物；
エチレン、プロピレン、イソプレン、及びブタジエン等の不飽和炭化水素；トリフルオロ
メチル（メタ）アクリレート、ペンタフルオロエチル（メタ）アクリレート、塩化ビニル
、フッ化ビニル、及びクロルスチレン等のハロゲン含有単量体等が挙げられる。
【００８４】
　上記架橋性の単量体としては、例えば、テトラメチロールメタンテトラ（メタ）アクリ
レート、テトラメチロールメタントリ（メタ）アクリレート、テトラメチロールメタンジ
（メタ）アクリレート、トリメチロールプロパントリ（メタ）アクリレート、ジペンタエ
リスリトールヘキサ（メタ）アクリレート、ジペンタエリスリトールペンタ（メタ）アク
リレート、グリセロールトリ（メタ）アクリレート、グリセロールジ（メタ）アクリレー
ト、（ポリ）エチレングリコールジ（メタ）アクリレート、（ポリ）プロピレングリコー
ルジ（メタ）アクリレート、（ポリ）テトラメチレングリコールジ（メタ）アクリレート
、及び１，４－ブタンジオールジ（メタ）アクリレート等の多官能（メタ）アクリレート
化合物；トリアリル（イソ）シアヌレート、トリアリルトリメリテート、ジビニルベンゼ
ン、ジアリルフタレート、ジアリルアクリルアミド、ジアリルエーテル、並びに、γ－（
メタ）アクリロキシプロピルトリメトキシシラン、トリメトキシシリルスチレン、及びビ
ニルトリメトキシシラン等のシラン含有単量体等が挙げられる。
【００８５】
　「（メタ）アクリレート」の用語は、アクリレートとメタクリレートとを示す。「（メ
タ）アクリル」の用語は、アクリルとメタクリルとを示す。
【００８６】
　上記エチレン性不飽和基を有する重合性単量体を、公知の方法により重合させることで
、上記樹脂粒子を得ることができる。この方法としては、例えば、ラジカル重合開始剤の
存在下で懸濁重合する方法、並びに非架橋の種粒子を用いてラジカル重合開始剤とともに
単量体を膨潤させて重合する方法等が挙げられる。
【００８７】
　上記基材粒子が金属粒子を除く無機粒子又は有機無機ハイブリッド粒子である場合には
、基材粒子を形成するための無機物としては、シリカ、アルミナ、チタン酸バリウム、ジ
ルコニア及びカーボンブラック等が挙げられる。上記無機物は、金属ではないことが好ま
しい。上記シリカにより形成された粒子としては特に限定されないが、例えば、加水分解
性のアルコキシシリル基を２つ以上有するケイ素化合物を加水分解して架橋重合体粒子を
形成した後に、必要に応じて焼成を行うことにより得られる粒子が挙げられる。上記有機
無機ハイブリッド粒子としては、例えば、架橋したアルコキシシリルポリマーとアクリル
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樹脂とにより形成された有機無機ハイブリッド粒子等が挙げられる。
【００８８】
　上記有機無機ハイブリッド粒子は、コアと、該コアの表面上に配置されたシェルとを有
するコアシェル型の有機無機ハイブリッド粒子であることが好ましい。上記コアが有機コ
アであることが好ましい。上記シェルが無機シェルであることが好ましい。電極間の接続
抵抗を効果的に低くする観点からは、上記基材粒子は、有機コアと上記有機コアの表面上
に配置された無機シェルとを有する有機無機ハイブリッド粒子であることが好ましい。
【００８９】
　上記有機コアの材料としては、上述した樹脂粒子の材料等が挙げられる。
【００９０】
　上記無機シェルの材料としては、上述した基材粒子の材料として挙げた無機物が挙げら
れる。上記無機シェルの材料は、シリカであることが好ましい。上記無機シェルは、上記
コアの表面上で、金属アルコキシドをゾルゲル法によりシェル状物とした後、該シェル状
物を焼成させることにより形成されていることが好ましい。上記金属アルコキシドはシラ
ンアルコキシドであることが好ましい。上記無機シェルはシランアルコキシドにより形成
されていることが好ましい。
【００９１】
　上記基材粒子が金属粒子である場合に、該金属粒子の材料である金属としては、銀、銅
、ニッケル、ケイ素、金及びチタン等が挙げられる。
【００９２】
　上記基材粒子の粒子径は、好ましくは０．６μｍ以上、より好ましくは０．８μｍ以上
であり、好ましくは４９．８μｍ以下、より好ましくは４９．６μｍ以下である。上記基
材粒子の粒子径が、上記下限以上及び上記上限以下であると、電極間の間隔が小さくなり
、かつ導電層の厚みを厚くしても、小さい導電性粒子が得られる。さらに基材粒子の表面
に導電部を形成する際に凝集し難くなり、凝集した導電性粒子が形成され難くなる。
【００９３】
　上記基材粒子の粒子径は、０．９μｍ以上４９．９μｍ以下であることが特に好ましい
。上記基材粒子の粒子径が、０．９μｍ以上４９．９μｍ以下の範囲内であると、基材粒
子の表面に導電部を形成する際に凝集し難くなり、凝集した導電性粒子が形成され難くな
る。
【００９４】
　上記基材粒子の粒子径は、数平均粒子径を示す。上記基材粒子の粒子径は粒度分布測定
装置等を用いて求められる。基材粒子の粒子径は、任意の基材粒子５０個を電子顕微鏡又
は光学顕微鏡にて観察し、平均値を算出することや、レーザー回折式粒度分布測定を行う
ことにより求めることが好ましい。導電性粒子において、上記基材粒子の粒子径を測定す
る場合には、例えば、以下のようにして測定できる。
【００９５】
　導電性粒子の含有量が３０重量％となるように、Ｋｕｌｚｅｒ社製「テクノビット４０
００」に添加し、分散させて、導電性粒子検査用埋め込み樹脂を作製する。検査用埋め込
み樹脂中に分散した導電性粒子の中心付近を通るようにイオンミリング装置（日立ハイテ
クノロジーズ社製「ＩＭ４０００」）を用いて、導電性粒子の断面を切り出す。そして、
電界放射型走査型電子顕微鏡（ＦＥ－ＳＥＭ）を用いて、画像倍率を２５０００倍に設定
し、５０個の導電性粒子を無作為に選択し、各導電性粒子の基材粒子を観察する。各導電
性粒子における基材粒子の円相当径を粒子径として計測し、それらを算術平均して基材粒
子の粒子径とする。
【００９６】
　導電部：
　上記導電部は、金属を含むことが好ましい。上記導電部を構成する金属は、特に限定さ
れない。上記金属としては、例えば、金、銀、銅、白金、パラジウム、亜鉛、鉛、アルミ
ニウム、コバルト、インジウム、ニッケル、クロム、チタン、アンチモン、ビスマス、ゲ
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ルマニウム及びカドミウム、並びにこれらの合金等が挙げられる。また、上記金属として
、錫ドープ酸化インジウム（ＩＴＯ）を用いてもよい。上記金属は１種のみが用いられて
もよく、２種以上が併用されてもよい。電極間の接続抵抗をより一層低くする観点からは
、錫を含む合金、ニッケル、パラジウム、銅又は金が好ましく、ニッケル又はパラジウム
がより好ましい。
【００９７】
　また、導通信頼性を効果的に高める観点からは、上記導電部及び上記導電部の外表面部
分はニッケルを含むことが好ましい。ニッケルを含む導電部１００重量％中のニッケルの
含有量は、好ましくは１０重量％以上、より好ましくは５０重量％以上、より一層好まし
くは６０重量％以上、さらに好ましくは７０重量％以上、特に好ましくは９０重量％以上
である。上記ニッケルを含む導電部１００重量％中のニッケルの含有量は、９７重量％以
上であってもよく、９７．５重量％以上であってもよく、９８重量％以上であってもよい
。
【００９８】
　なお、導電部の表面には、酸化により水酸基が存在することが多い。一般的に、ニッケ
ルにより形成された導電部の表面には、酸化により水酸基が存在する。このような水酸基
を有する導電部の表面（導電性粒子の表面）に、化学結合を介して、フィラーを配置でき
る。
【００９９】
　上記導電部は、１つの層により形成されていてもよい。上記導電部は、複数の層により
形成されていてもよい。すなわち、上記導電部は、２層以上の積層構造を有していてもよ
い。上記導電部が複数の層により形成されている場合には、最外層を構成する金属は、金
、ニッケル、パラジウム、銅又は錫と銀とを含む合金であることが好ましく、金であるこ
とがより好ましい。最外層を構成する金属がこれらの好ましい金属である場合には、電極
間の接続抵抗がより一層低くなる。また、最外層を構成する金属が金である場合には、耐
腐食性がより一層高くなる。
【０１００】
　上記基材粒子の表面上に導電部を形成する方法は特に限定されない。上記導電部を形成
する方法としては、例えば、無電解めっきによる方法、電気めっきによる方法、物理的な
衝突による方法、メカノケミカル反応による方法、物理的蒸着又は物理的吸着による方法
、並びに金属粉末もしくは金属粉末とバインダーとを含むペーストを基材粒子の表面にコ
ーティングする方法等が挙げられる。上記導電部を形成する方法は、無電解めっき、電気
めっき又は物理的な衝突による方法であることが好ましい。上記物理的蒸着による方法と
しては、真空蒸着、イオンプレーティング及びイオンスパッタリング等の方法が挙げられ
る。また、上記物理的な衝突による方法では、例えば、シーターコンポーザ（徳寿工作所
社製）等が用いられる。
【０１０１】
　上記導電部の厚みは、好ましくは０．００５μｍ以上、より好ましくは０．０１μｍ以
上であり、好ましくは１０μｍ以下、より好ましくは１μｍ以下、さらに好ましくは０．
３μｍ以下である。上記導電部の厚みが、上記下限以上及び上記上限以下であると、十分
な導電性が得られ、かつ導電性粒子が硬くなりすぎずに、電極間の接続の際に導電性粒子
を十分に変形させることができる。
【０１０２】
　上記導電部が複数の層により形成されている場合に、最外層の導電部の厚みは、好まし
くは０．００１μｍ以上、より好ましくは０．０１μｍ以上であり、好ましくは０．５μ
ｍ以下、より好ましくは０．１μｍ以下である。上記最外層の導電部の厚みが、上記下限
以上及び上記上限以下であると、最外層の導電部が均一になり、耐腐食性が十分に高くな
り、かつ電極間の接続抵抗を十分に低くすることができる。
【０１０３】
　上記導電部の厚みは、例えば、透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ）を用いて、導電性粒子の断
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面を観察することにより測定できる。
【０１０４】
　芯物質：
　上記導電性粒子は、上記導電部の外表面に複数の突起を有することが好ましい。導電性
粒子により接続される電極の表面には、酸化被膜が形成されていることが多い。導電部の
表面に突起を有する導電性粒子を用いた場合には、電極間に導電性粒子を配置して圧着さ
せることにより、突起により上記酸化被膜を効果的に排除できる。このため、電極と導電
部とがより一層確実に接触し、電極間の接続抵抗がより一層低くなる。さらに、電極間の
接続時に、導電性粒子の突起によって、導電性粒子と電極との間のフィラーを効果的に排
除できる。このため、電極間の導通信頼性がより一層高くなる。
【０１０５】
　上記突起を形成する方法としては、基材粒子の表面に芯物質を付着させた後、無電解め
っきにより導電部を形成する方法、並びに基材粒子の表面に無電解めっきにより導電部を
形成した後、芯物質を付着させ、さらに無電解めっきにより導電部を形成する方法等が挙
げられる。上記突起を形成する他の方法としては、基材粒子の表面上に、第１の導電部を
形成した後、該第１の導電部上に芯物質を配置し、次に第２の導電部を形成する方法、並
びに基材粒子の表面上に導電部（第１の導電部又は第２の導電部等）を形成する途中段階
で、芯物質を添加する方法等が挙げられる。また、突起を形成するために、上記芯物質を
用いずに、基材粒子に無電解めっきにより導電部を形成した後、導電部の表面上に突起状
にめっきを析出させ、さらに無電解めっきにより導電部を形成する方法等を用いてもよい
。
【０１０６】
　基材粒子の表面に芯物質を付着させる方法としては、例えば、基材粒子の分散液中に、
芯物質を添加し、基材粒子の表面に芯物質を、ファンデルワールス力により集積させ、付
着させる方法、並びに基材粒子を入れた容器に、芯物質を添加し、容器の回転等による機
械的な作用により基材粒子の表面に芯物質を付着させる方法等が挙げられる。付着させる
芯物質の量を制御する観点からは、基材粒子の表面に芯物質を付着させる方法は、分散液
中の基材粒子の表面に芯物質を集積させ、付着させる方法であることが好ましい。
【０１０７】
　上記芯物質を構成する物質としては、導電性物質及び非導電性物質が挙げられる。上記
導電性物質としては、例えば、金属、金属の酸化物、黒鉛等の導電性非金属及び導電性ポ
リマー等が挙げられる。上記導電性ポリマーとしては、ポリアセチレン等が挙げられる。
上記非導電性物質としては、シリカ、アルミナ及びジルコニア等が挙げられる。電極間の
導通信頼性をより一層高める観点からは、上記芯物質が金属であることが好ましい。
【０１０８】
　上記金属は特に限定されない。上記金属としては、例えば、金、銀、銅、白金、亜鉛、
鉄、鉛、錫、アルミニウム、コバルト、インジウム、ニッケル、クロム、チタン、アンチ
モン、ビスマス、ゲルマニウム及びカドミウム等の金属、並びに錫－鉛合金、錫－銅合金
、錫－銀合金、錫－鉛－銀合金及び炭化タングステン等の２種類以上の金属で構成される
合金等が挙げられる。電極間の導通信頼性をより一層高める観点からは、上記金属は、ニ
ッケル、銅、銀又は金が好ましい。上記金属は、上記導電部（導電層）を構成する金属と
同じであってもよく、異なっていてもよい。
【０１０９】
　上記芯物質の形状は特に限定されない。芯物質の形状は塊状であることが好ましい。芯
物質としては、例えば、粒子状の塊、複数の微小粒子が凝集した凝集塊、及び不定形の塊
等が挙げられる。
【０１１０】
　上記芯物質の粒子径（平均粒子径）は、好ましくは０．００１μｍ以上、より好ましく
は０．０５μｍ以上、好ましくは０．９μｍ以下、より好ましくは０．２μｍ以下である
。上記芯物質の粒子径が、上記下限以上及び上限以下であると、電極間の接続抵抗を効果
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的に低くすることができる。
【０１１１】
　上記芯物質の粒子径は、平均粒子径であることが好ましく、数平均粒子径であることが
より好ましい。芯物質の粒子径は、例えば、任意の芯物質５０個を電子顕微鏡又は光学顕
微鏡にて観察し、各芯物質の粒子径の平均値を算出することや、レーザー回折式粒度分布
測定を行うことにより求められる。
【０１１２】
　導電性粒子において、任意の芯物質５０個を電子顕微鏡又は光学顕微鏡にて観察する方
法により、上記芯物質の粒子径を測定する場合には、例えば、以下のようにして測定でき
る。導電性粒子の含有量が３０重量％となるように、Ｋｕｌｚｅｒ社製「テクノビット４
０００」に添加し、分散させて、導電性粒子検査用埋め込み樹脂を作製する。検査用埋め
込み樹脂中に分散した導電性粒子の中心付近を通るようにイオンミリング装置（日立ハイ
テクノロジーズ社製「ＩＭ４０００」）を用いて、導電性粒子の断面を切り出す。そして
、電界放射型走査型電子顕微鏡（ＦＥ－ＳＥＭ）を用いて、画像倍率を２０万倍に設定し
、５０個の導電性粒子を無作為に選択し、各導電性粒子の芯物質を観察する。各導電性粒
子における芯物質の円相当径を計測し、それらを算術平均して導電性粒子の芯物質の粒子
径とする。
【０１１３】
　フィラー：
　上記導電材料は、複数のフィラーを含む。上記フィラーは、応力緩和フィラーであるこ
とが好ましく、応力緩和粒子であることが好ましい。上記フィラーは、上記導電性粒子の
表面上に配置されていることが好ましい。上記導電性粒子の表面上に上記フィラーが配置
されたフィラー付き導電性粒子を含む導電材料を接続部の材料に用いると、接続部におけ
るクラックや反りの発生を効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力を効果的
に高めることができる。具体的には、上記フィラー付き導電性粒子を含む導電材料を接続
部の材料に用いることで、上記フィラーを接続部に比較的多く添加しても、上記フィラー
を上記導電性粒子の周囲に偏在させることができ、接続部の表面上に配置される上記フィ
ラーの割合を低下させることができる。結果として、電極間を電気的に接続して接続構造
体を得た場合に、接続部におけるクラックや反りの発生を効果的に防止することと、接続
部の接着力を効果的に高めることができることとの双方を両立させることができる。
【０１１４】
　また、上記フィラーは、絶縁性を有することが好ましく、絶縁性を有する材料により形
成されていることが好ましい。この場合には、上記フィラー付き導電性粒子を電極間の接
続に用いると、隣接する電極間の短絡を防止できる。具体的には、複数のフィラー付き導
電性粒子が接触したときに、複数の電極間にフィラーが存在するので、上下の電極間では
なく横方向に隣り合う電極間の短絡を防止できる。なお、電極間の接続の際に、２つの電
極でフィラー付き導電性粒子を加圧することにより、導電性粒子の導電部と電極との間の
フィラーを容易に排除できる。さらに、導電部の外表面に複数の突起を有する導電性粒子
である場合には、導電性粒子の導電部と電極との間のフィラーをより一層容易に排除でき
る。
【０１１５】
　上記フィラーの粒子径は、上記導電性粒子の粒子径及び上記導電性粒子の用途等によっ
て適宜選択できる。上記フィラーの粒子径は、好ましくは１００ｎｍ以上、より好ましく
は２００ｎｍ以上であり、好ましくは２０００ｎｍ以下、より好ましくは８００ｎｍ以下
である。上記フィラーの粒子径が、上記下限を満足すると、上記フィラー付き導電性粒子
が導電材料中に分散されたときに、複数の上記フィラー付き導電性粒子における導電部同
士が接触し難くなる。上記フィラーの粒子径が、上記上限を満足すると、電極間の接続の
際に、電極と導電性粒子との間のフィラーを排除するために、圧力を高くしすぎる必要が
なくなり、高温に加熱する必要もなくなる。上記フィラーの粒子径が、上記下限及び上記
上限を満足すると、電極間を電気的に接続した場合に、絶縁信頼性をより一層効果的に高
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めることができる。
【０１１６】
　上記フィラーの粒子径は、平均粒子径であることが好ましく、数平均粒子径であること
が好ましい。上記フィラーの粒子径は粒度分布測定装置等を用いて求められる。上記フィ
ラーの粒子径は、任意のフィラー５０個を電子顕微鏡又は光学顕微鏡にて観察し、平均値
を算出することや、レーザー回折式粒度分布測定を行うことにより求めることが好ましい
。上記フィラー付き導電性粒子において、上記フィラーの粒子径を測定する場合には、例
えば、以下のようにして測定できる。
【０１１７】
　フィラー付き導電性粒子を含有量が３０重量％となるように、Ｋｕｌｚｅｒ社製「テク
ノビット４０００」に添加し、分散させて、導電性粒子検査用埋め込み樹脂を作製する。
その検査用埋め込み樹脂中の分散したフィラー付き導電性粒子の中心付近を通るようにイ
オンミリング装置（日立ハイテクノロジーズ社製「ＩＭ４０００」）を用いて、フィラー
付き導電性粒子の断面を切り出す。そして、電界放射型走査型電子顕微鏡（ＦＥ－ＳＥＭ
）を用いて、画像倍率５万倍に設定し、５０個のフィラー付き導電性粒子を無作為に選択
し、各フィラー付き導電性粒子のフィラーを観察する。各フィラー付き導電性粒子におけ
るフィラーの円相当径を粒子径として計測し、それらを算術平均してフィラーの粒子径と
する。
【０１１８】
　上記導電性粒子の粒子径の、上記フィラーの粒子径に対する比（導電性粒子の粒子径／
フィラーの粒子径）は、好ましくは３．７５以上、より好ましくは８．３以上であり、好
ましくは１２０以下、より好ましくは２５以下である。上記比（導電性粒子の粒子径／フ
ィラーの粒子径）が、上記下限以上及び上記上限以下であると、電極間を電気的に接続し
た場合に、絶縁信頼性をより一層効果的に高めることができる。
【０１１９】
　上記フィラーの２５℃における貯蔵弾性率は、好ましくは５００ＭＰａ以上、より好ま
しくは１０００ＭＰａ以上であり、好ましくは１７００ＭＰａ以下、より好ましくは１５
００ＭＰａ以下である。上記フィラーの２５℃における貯蔵弾性率が、上記下限以上及び
上記上限以下であると、電極間を電気的に接続して接続構造体を得た場合に、接続部にお
けるクラックや反りの発生をより一層効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着
力をより一層効果的に高めることができる。
【０１２０】
　上記フィラーの２５℃における貯蔵弾性率は、動的粘弾性測定装置（ＴＡ　Ｉｎｓｔｒ
ｕｍｅｎｔｓ社製「ＲＳＡ３」）により測定できる。上記動的粘弾性測定装置による測定
は、長さ１０ｍｍ、幅１ｍｍ～１０ｍｍ、厚み１５ｍｍ～５０ｍｍの測定サンプルを用い
て、周波数１０Ｈｚ、ひずみ１％、温度－１０℃～２１０℃、及び昇温速度５℃／ｍｉｎ
の条件で行う。測定結果から、２５℃における貯蔵弾性率を算出する。なお、上記測定サ
ンプルは、上記フィラーと同じ原料を用いて作製する。
【０１２１】
　上記フィラーの材料としては、絶縁性の樹脂等が挙げられる。上記絶縁性の樹脂として
は、基材粒子として用いることが可能な樹脂粒子の材料等が挙げられる。上記フィラーは
、上述した樹脂粒子であってもよい。
【０１２２】
　上記フィラーの材料である絶縁性樹脂の具体例としては、ポリオレフィン化合物、（メ
タ）アクリレート重合体、（メタ）アクリレート共重合体、ブロックポリマー、熱可塑性
樹脂、熱可塑性樹脂の架橋物、熱硬化性樹脂及び水溶性樹脂等が挙げられる。
【０１２３】
　上記ポリオレフィン化合物としては、ポリエチレン、エチレン－酢酸ビニル共重合体及
びエチレン－アクリル酸エステル共重合体等が挙げられる。上記（メタ）アクリレート重
合体としては、ポリメチル（メタ）アクリレート、ポリエチル（メタ）アクリレート及び
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ポリブチル（メタ）アクリレート等が挙げられる。上記ブロックポリマーとしては、ポリ
スチレン、スチレン－アクリル酸エステル共重合体、ＳＢ型スチレン－ブタジエンブロッ
ク共重合体、及びＳＢＳ型スチレン－ブタジエンブロック共重合体、並びにこれらの水素
添加物等が挙げられる。上記熱可塑性樹脂としては、ビニル重合体及びビニル共重合体等
が挙げられる。上記熱硬化性樹脂としては、エポキシ樹脂、フェノール樹脂及びメラミン
樹脂等が挙げられる。上記水溶性樹脂としては、ポリビニルアルコール、ポリアクリル酸
、ポリアクリルアミド、ポリビニルピロリドン、ポリエチレンオキシド及びメチルセルロ
ース等が挙げられる。また、重合度の調整には連鎖移動剤を使用してもよい。連鎖移動剤
としては、チオールや四塩化炭素等を挙げることができる。
【０１２４】
　上記導電性粒子の表面上に上記フィラーを配置する方法としては、化学的方法、及び物
理的もしくは機械的方法等が挙げられる。上記化学的方法としては、例えば、界面重合法
、粒子存在下での懸濁重合法及び乳化重合法等が挙げられる。上記物理的もしくは機械的
方法としては、スプレードライ、ハイブリダイゼーション、静電付着法、噴霧法、ディッ
ピング及び真空蒸着による方法等が挙げられる。電極間を電気的に接続した場合に、絶縁
信頼性をより一層効果的に高める観点からは、上記導電性粒子の表面上に上記フィラーを
配置する方法は、物理的方法であることが好ましい。
【０１２５】
　上記導電性粒子の外表面、及び上記フィラーの外表面はそれぞれ、反応性官能基を有す
る化合物によって被覆されていてもよい。上記導電性粒子の外表面と上記絶縁性粒子の外
表面とは、直接化学結合していなくてもよく、反応性官能基を有する化合物によって間接
的に化学結合していてもよい。上記導電性粒子の外表面にカルボキシル基を導入した後、
該カルボキシル基がポリエチレンイミン等の高分子電解質を介してフィラーの外表面の官
能基と化学結合していても構わない。
【０１２６】
　上記フィラー付き導電性粒子では、粒子径の異なる２種以上のフィラーを併用してもよ
い。粒子径の異なる２種以上のフィラーを併用することにより、粒子径の大きいフィラー
により被覆された隙間に、粒子径の小さいフィラーが入り込み、導電性粒子の表面上にフ
ィラーをより一層効率的に配置することができる。
【０１２７】
　上記フィラーの粒子径の変動係数（ＣＶ値）は、２０％以下であることが好ましい。上
記フィラーの粒子径の変動係数が、上記上限以下であると、得られるフィラー付き導電性
粒子のフィラーの厚みがより一層均一となり、導電接続の際に均一に圧力をより一層容易
に付与することができ、電極間の接続抵抗をより一層低くすることができる。
【０１２８】
　上記変動係数（ＣＶ値）は、以下のようにして測定できる。
【０１２９】
　ＣＶ値（％）＝（ρ／Ｄｎ）×１００
　ρ：フィラーの粒子径の標準偏差
　Ｄｎ：フィラーの粒子径の平均値
【０１３０】
　上記フィラーの形状は特に限定されない。上記フィラーの形状は、球状であってもよく
、球状以外の形状であってもよく、扁平状であってもよい。
【０１３１】
　上記導電材料１００重量％中、上記フィラーの含有量は、好ましくは０．５重量％以上
、より好ましくは５重量％以上であり、好ましくは４５重量％以下、より好ましくは２０
重量％以下である。上記フィラーの含有量が、上記下限以上及び上記上限以下であると、
電極間を電気的に接続して接続構造体を得た場合に、接続部におけるクラックや反りの発
生をより一層効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力をより一層効果的に高
めることができる。
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【０１３２】
　（バインダー樹脂）
　上記導電材料は、バインダー樹脂を含む。上記バインダー樹脂は特に限定されない。上
記バインダー樹脂として、公知の絶縁性の樹脂が用いられる。上記バインダー樹脂は、熱
可塑性成分（熱可塑性化合物）又は硬化性成分を含むことが好ましく、硬化性成分を含む
ことがより好ましい。上記硬化性成分としては、光硬化性成分及び熱硬化性成分が挙げら
れる。上記光硬化性成分は、光硬化性化合物及び光重合開始剤を含むことが好ましい。上
記熱硬化性成分は、熱硬化性化合物及び熱硬化剤を含むことが好ましい。
【０１３３】
　上記バインダー樹脂としては、例えば、ビニル樹脂、熱可塑性樹脂、硬化性樹脂、熱可
塑性ブロック共重合体及びエラストマー等が挙げられる。上記バインダー樹脂は１種のみ
が用いられてもよく、２種以上が併用されてもよい。
【０１３４】
　上記ビニル樹脂としては、例えば、酢酸ビニル樹脂、アクリル樹脂及びスチレン樹脂等
が挙げられる。上記熱可塑性樹脂としては、例えば、ポリオレフィン樹脂、エチレン－酢
酸ビニル共重合体及びポリアミド樹脂等が挙げられる。上記硬化性樹脂としては、例えば
、エポキシ樹脂、ウレタン樹脂、ポリイミド樹脂及び不飽和ポリエステル樹脂等が挙げら
れる。なお、上記硬化性樹脂は、常温硬化型樹脂、熱硬化型樹脂、光硬化型樹脂又は湿気
硬化型樹脂であってもよい。上記硬化性樹脂は、硬化剤と併用されてもよい。上記熱可塑
性ブロック共重合体としては、例えば、スチレン－ブタジエン－スチレンブロック共重合
体、スチレン－イソプレン－スチレンブロック共重合体、スチレン－ブタジエン－スチレ
ンブロック共重合体の水素添加物、及びスチレン－イソプレン－スチレンブロック共重合
体の水素添加物等が挙げられる。上記エラストマーとしては、例えば、スチレン－ブタジ
エン共重合ゴム、及びアクリロニトリル－スチレンブロック共重合ゴム等が挙げられる。
【０１３５】
　上記導電材料は、上記導電性粒子及び上記バインダー樹脂の他に、例えば、充填剤、増
量剤、軟化剤、可塑剤、重合触媒、硬化触媒、着色剤、酸化防止剤、熱安定剤、光安定剤
、紫外線吸収剤、滑剤、帯電防止剤及び難燃剤等の各種添加剤を含んでいてもよい。
【０１３６】
　上記バインダー樹脂中に上記導電性粒子を分散させる方法は、従来公知の分散方法を用
いることができ、特に限定されない。上記バインダー樹脂中に上記導電性粒子を分散させ
る方法としては、例えば、以下の方法等が挙げられる。上記バインダー樹脂中に上記導電
性粒子を添加した後、プラネタリーミキサー等で混練して分散させる方法。上記導電性粒
子を水又は有機溶剤中にホモジナイザー等を用いて均一に分散させた後、上記バインダー
樹脂中に添加し、プラネタリーミキサー等で混練して分散させる方法。上記バインダー樹
脂を水又は有機溶剤等で希釈した後、上記導電性粒子を添加し、プラネタリーミキサー等
で混練して分散させる方法。
【０１３７】
　上記導電材料１００重量％中、上記バインダー樹脂の含有量は、好ましくは１０重量％
以上、より好ましくは３０重量％以上、さらに好ましくは５０重量％以上、特に好ましく
は７０重量％以上であり、好ましくは９９．９９重量％以下、より好ましくは９９．９重
量％以下である。上記バインダー樹脂の含有量が、上記下限以上及び上記上限以下である
と、電極間に導電性粒子が効率的に配置され、導電材料により接続された接続対象部材の
接続信頼性をより一層高めることができる。
【０１３８】
　（接続構造体）
　本発明に係る接続構造体は、第１の電極を表面に有する第１の接続対象部材と、第２の
電極を表面に有する第２の接続対象部材と、上記第１の接続対象部材と、上記第２の接続
対象部材を接続している接続部とを備える。本発明に係る接続構造体では、上記接続部の
材料が、複数の導電性粒子と、複数のフィラーと、バインダー樹脂とを含む導電材料であ
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る。本発明に係る接続構造体では、上記第１の電極と上記第２の電極とが、上記導電性粒
子により電気的に接続されている。本発明に係る接続構造体では、上記接続部中に含まれ
る上記フィラーの全個数１００％中、上記導電性粒子の表面から外側に向かって、上記導
電性粒子の粒子径の１／２の距離までの領域に存在する上記フィラーの個数の割合が、７
０％以上である。
【０１３９】
　本発明に係る接続構造体では、上記の構成が備えられているので、接続部におけるクラ
ックや反りの発生を効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力を効果的に高め
ることができる。
【０１４０】
　異方性導電材料を用いて、基板上の電極間を電気的に接続することで接続構造体を得る
ことができる。この接続構造体の作製において、接続対象部材の材質の違い、及び接続部
の熱履歴等により、接続対象部材や接続部に応力が加わることがある。この応力によって
、接続対象部材や接続部にクラックや反りが生じることがある。
【０１４１】
　接続対象部材や接続部におけるクラックや反りの発生を防止する方法としては、シリコ
ーン粒子等の応力緩和粒子を接続部に添加して内部応力を緩和する方法等が挙げられる。
しかしながら、応力緩和粒子を用いてクラックや反りの発生を防止するためには、応力緩
和粒子を接続部に比較的多く添加する必要がある。応力緩和粒子を接続部に比較的多く添
加すると、接続部の表面上にも応力緩和粒子が配置されることになり、接続部の表面上に
おけるバインダー樹脂の割合が相対的に減少する。接続部の接着力は接続部の表面上にお
けるバインダー樹脂により発現されるので、接続部の表面上におけるバインダー樹脂の割
合が相対的に減少すると、接続部の接着力が低下し、接続部と接続対象部材とを接着する
ことが困難なことがある。従来の異方性導電材料では、接続部におけるクラックや反りの
発生を防止することと、接続部の接着力を高めることとの双方を両立させることは困難で
ある。
【０１４２】
　本発明者らは、特定の導電材料を用いることで、接続部におけるクラックや反りの発生
を防止することと、接続部の接着力を高めることとの双方を両立させることができること
を見出した。本発明では、応力緩和効果を発現するフィラーを接続部に比較的多く添加す
ることができ、かつ、該フィラーが接続部の表面上に配置されることを抑制することがで
きる。結果として、電極間を電気的に接続して接続構造体を得た場合に、接続部における
クラックや反りの発生を効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力を効果的に
高めることができる。
【０１４３】
　本発明では、上記のような効果を得るために、特定の導電材料を用いることは大きく寄
与する。
【０１４４】
　本発明に係る接続構造体では、上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数１００％
中、上記導電性粒子の表面から外側に向かって、上記導電性粒子の粒子径の１／２の距離
までの領域（第４の領域、Ｒ４）に存在する上記フィラーの個数の割合は、７０％以上で
ある。上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中、上記第４の領域（Ｒ４
）に存在する上記フィラーの個数の割合は、好ましくは８０％以上、より好ましくは８５
％以上である。上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第４の領
域（Ｒ４）に存在する上記フィラーの個数の割合は、７５％以下であってもよい。上記接
続部中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第４の領域（Ｒ４）に存在する
上記フィラーの個数の割合の上限は特に限定されない。上記接続部中に含まれる上記フィ
ラーの全個数１００％中の上記第４の領域（Ｒ４）に存在する上記フィラーの個数の割合
は、９６％以下であってもよい。上記第４の領域（Ｒ４）に存在する上記フィラーの個数
の割合は、上記第４の領域（Ｒ４）に、上記フィラーの少なくとも一部が含まれているフ



(22) JP 2020-13787 A 2020.1.23

10

20

30

40

50

ィラーの個数の割合である。上記第４の領域（Ｒ４）に存在する上記フィラーの個数の割
合が、上記下限以上であると、接続部におけるクラックや反りの発生をより一層効果的に
防止することができ、かつ、接続部の接着力をより一層効果的に高めることができる。上
記第４の領域（Ｒ４）は、図７において、導電性粒子１の外表面と破線Ｌ４との間の領域
である。導電性粒子１の外表面と破線Ｌ４との距離は、導電性粒子１の粒子径の１／２で
ある。
【０１４５】
　上記接続部（硬化物）中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第４の領域
（Ｒ４）に存在する上記フィラーの個数の割合は、接続構造体における接続部を走査型電
子顕微鏡（ＳＥＭ）等を用いて観察することにより算出することができる。具体的には、
接続構造体における接続部をクロスセクションポリッシャー（ＣＰ）等で切断し、上記接
続部の断面を走査型電子顕微鏡により観察する。上記接続部の切断面中にある上記第４の
領域（Ｒ４）のフィラーの個数、及び上記第４の領域（Ｒ４）以外の領域のフィラーの個
数を計測することにより、上記フィラーの個数の割合を算出することができる。
【０１４６】
　上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第４の領域（Ｒ４）に
存在する上記フィラーの個数の割合を７０％以上にする方法としては、上述した導電材料
（フィラー付き導電性粒子を含む導電材料）を用いて、接続構造体を作製する方法等が挙
げられる。
【０１４７】
　具体的には、上記接続部（硬化物）中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上
記第４の領域（Ｒ４）に存在する上記フィラーの個数の割合を７０％以上にする方法とし
ては以下の方法等が挙げられる。導電性粒子の表面上にフィラーをハイブリダイザー等で
付着させたフィラー付き導電性粒子を作製し、該フィラー付き導電性粒子を用いて導電材
料及び導電材料の硬化物を作製する方法。導電性粒子とフィラーとをバインダー樹脂中で
混錬し、外部から磁場をかけることで導電性粒子とフィラーとの間に引力を生じさせる方
法。磁性等の相互作用性を有する導電性粒子及びフィラーをバインダー樹脂と共に混錬す
る方法。導電性粒子の表面及びフィラーの表面に化学結合又は配位結合等の結合を生じさ
せる官能基を導入し、バインダー樹脂と共に混錬する方法。導電性粒子にフィラーを化学
結合又は分子間引力により付着させた後、フィラーが付着した導電性粒子をバインダー樹
脂中に分散させる方法。
【０１４８】
　上記接続部の厚み方向の一方側の表面を第１の表面とし、上記接続部の厚み方向の他方
側の表面を第２の表面とする。
【０１４９】
　上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中、上記接続部の表面（一方側
の表面、第１の表面）から内側に向かって、上記導電性粒子の粒子径の１／５の距離まで
の領域（第５の領域、Ｒ５）に存在する上記フィラーの個数の割合は、好ましくは５０％
未満、より好ましくは２０％以下である。上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数
１００％中の上記第５の領域（Ｒ５）に存在する上記フィラーの個数の割合の下限は特に
限定されない。上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第５の領
域（Ｒ５）に存在する上記フィラーの個数の割合は、５％以上であってもよい。上記第５
の領域（Ｒ５）に存在する上記フィラーの個数は、上記第５の領域（Ｒ５）に、上記フィ
ラーの少なくとも一部が含まれているフィラーの個数の割合である。上記第５の領域（Ｒ
５）に存在する上記フィラーの個数が、上記上限以下であると、接続部におけるクラック
や反りの発生をより一層効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着力をより一層
効果的に高めることができる。上記第５の領域（Ｒ５）は、図７において、第１の表面８
４ａと破線Ｌ５との間の領域である。第１の表面８４ａと破線Ｌ５との距離は、導電性粒
子１の粒子径の１／５である。
【０１５０】
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　上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中、上記接続部の表面（他方側
の表面、第２の表面）から内側に向かって、上記導電性粒子の粒子径の１／５の距離まで
の領域（第６の領域、Ｒ６）に存在する上記フィラーの個数の割合は、好ましくは５０％
未満、より好ましくは２０％以下である。上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数
１００％中の上記第６の領域（Ｒ６）に存在する上記フィラーの個数の割合の下限は特に
限定されない。上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第６の領
域（Ｒ６）に存在する上記フィラーの個数の割合は、５％以上であってもよい。上記第６
の領域（Ｒ６）に存在する上記フィラーの個数の割合は、上記第６の領域（Ｒ６）に、上
記フィラーの少なくとも一部が含まれているフィラーの個数の割合である。上記第６の領
域（Ｒ６）に存在する上記フィラーの個数の割合が、上記上限以下であると、接続部にお
けるクラックや反りの発生をより一層効果的に防止することができ、かつ、接続部の接着
力をより一層効果的に高めることができる。上記第６の領域（Ｒ６）は、図７において、
第２の表面８４ｂと破線Ｌ６との間の領域である。第２の表面８４ｂと破線Ｌ６との距離
は、導電性粒子１の粒子径の１／５である。
【０１５１】
　上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第５の領域（Ｒ５）又
は上記第６の領域（Ｒ６）に存在する上記フィラーの個数の割合は、接続構造体における
接続部を走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）等を用いて観察することにより算出することができ
る。具体的には、接続構造体における接続部をクロスセクションポリッシャー（ＣＰ）等
で切断し、上記接続部の断面を走査型電子顕微鏡により観察する。上記接続部の切断面中
にある上記第５の領域（Ｒ５）のフィラーの個数及び上記第５の領域（Ｒ５）以外の領域
のフィラーの個数、又は、上記接続部の切断面中にある上記第６の領域（Ｒ６）のフィラ
ーの個数及び上記第６の領域（Ｒ６）以外の領域のフィラーの個数を計測することにより
、上記フィラーの個数の割合を算出することができる。
【０１５２】
　上記接続部（硬化物）中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第５の領域
（Ｒ５）又は上記第６の領域（Ｒ６）における上記フィラーの個数を上記の好ましい範囲
に制御する方法としては、上述した導電材料（フィラー付き導電性粒子を含む導電材料）
を用いて、接続構造体を作製する方法等が挙げられる。
【０１５３】
　具体的には、上記接続部（硬化物）中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上
記第５の領域（Ｒ５）又は上記第６の領域（Ｒ６）における上記フィラーの個数を上記の
好ましい範囲に制御する方法としては、以下の補法が挙げられる。導電性粒子の表面上に
フィラーをハイブリダイザー等で付着させたフィラー付き導電性粒子を作製し、該フィラ
ー付き導電性粒子を用いて導電材料及び導電材料の硬化物を作製する方法。磁性等の相互
作用性を有する導電性粒子及びフィラーをバインダー樹脂と共に混錬する方法。導電性粒
子の表面及びフィラーの表面に化学結合又は配位結合等の結合を生じさせる官能基を導入
し、バインダー樹脂と共に混錬する方法。導電性粒子にフィラーを化学結合又は分子間引
力により付着させた後、フィラーが付着した導電性粒子をバインダー樹脂中に分散させる
方法。導電性粒子及びフィラーをバインダー樹脂中に混錬してシートにした後、シートの
表面に他のシートを載せて硬化させる方法。特に、導電性粒子及びフィラーをバインダー
樹脂中に混錬してシートにした後、シートの表面に他のシートを載せて硬化させる方法を
、上記の他の方法と組み合わせることで、上記の形態をより効果的に達成することができ
る。
【０１５４】
　上記接続部の２５℃における貯蔵弾性率は、好ましくは１０００ＭＰａ以上、より好ま
しくは１２００ＭＰａ以上であり、好ましくは６０００ＭＰａ以下、より好ましくは２５
００ＭＰａ以下である。上記接続部の２５℃における貯蔵弾性率が、上記下限以上及び上
記上限以下であると、接続部におけるクラックや反りの発生をより一層効果的に防止する
ことができ、かつ、接続部の接着力をより一層効果的に高めることができる。
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【０１５５】
　上記接続部の２５℃における貯蔵弾性率は、動的粘弾性測定装置（ＴＡ　Ｉｎｓｔｒｕ
ｍｅｎｔｓ社製「ＲＳＡ３」）により測定できる。上記動的粘弾性測定装置による測定は
、上記接続部を長さ１０ｍｍ、幅１ｍｍ～１０ｍｍ、厚み１５ｍｍ～５０ｍｍの大きさに
切り出した測定サンプルを用いて、周波数１０Ｈｚ、ひずみ１％、温度－１０℃～２１０
℃、及び昇温速度５℃／ｍｉｎの条件で行う。測定結果から、２５℃における貯蔵弾性率
を算出する。
【０１５６】
　図５は、本発明に係る導電材料を用いた接続構造体を模式的に示す断面図である。
【０１５７】
　図５に示す接続構造体８１は、第１の接続対象部材８２と、第２の接続対象部材８３と
、第１の接続対象部材８２及び第２の接続対象部材８３を接続している接続部８４とを備
える。接続部８４は、導電性粒子１とフィラー３とバインダー樹脂とを含む導電材料によ
り形成されている。上記フィラーは、上記導電性粒子の表面上に配置されていてもよく、
配置されていなくてもよい。上記フィラーは、上記導電性粒子の表面上に配置されている
ことが好ましい。上記フィラーは、上記導電性粒子の表面上に付着していることが好まし
い。上記フィラーと上記導電性粒子とは、上記導電性粒子の表面上に上記フィラーが配置
されたフィラー付き導電性粒子の形態で上記導電材料中に含まれていることが好ましい。
上記フィラー付き導電性粒子を含む導電材料を接続部の材料に用いることで、上記フィラ
ーを接続部に比較的多く添加しても、上記フィラーを上記導電性粒子の周囲に偏在させる
ことができ、接続部の表面上に配置される上記フィラーの割合を低下させることができる
。
【０１５８】
　接続部８４は、複数のフィラー付き導電性粒子を含む導電材料を硬化させることにより
形成されていることが好ましい。上記フィラーは、上述した第４の領域（Ｒ４）以外の領
域に存在していてもよい。上記フィラーは、上述した第５の領域（Ｒ５）以外の領域、か
つ、上述した第６の領域（Ｒ６）以外の領域に存在することが好ましい。なお、図５では
、導電性粒子１は、図示の便宜上、略図的に示されている。導電性粒子１にかえて、導電
性粒子１Ａ又は１Ｂを用いてもよい。
【０１５９】
　第１の接続対象部材８２は表面（上面）に、複数の第１の電極８２ａを有する。第２の
接続対象部材８３は表面（下面）に、複数の第２の電極８３ａを有する。第１の電極８２
ａと第２の電極８３ａとが、１つ又は複数の導電性粒子１により電気的に接続されている
。従って、第１接続対象部材８２及び第２の接続対象部材８３が導電性粒子１により電気
的に接続されている。
【０１６０】
　上記接続構造体の製造方法は特に限定されない。接続構造体の製造方法の一例としては
、第１の接続対象部材と第２の接続対象部材との間に上記導電材料を配置し、積層体を得
た後、該積層体を加熱及び加圧する方法等が挙げられる。上記熱圧着の圧力は好ましくは
４０ＭＰａ以上、より好ましくは６０ＭＰａ以上であり、好ましくは９０ＭＰａ以下、よ
り好ましくは７０ＭＰａ以下である。上記熱圧着の加熱の温度は、好ましくは８０℃以上
、より好ましくは１００℃以上であり、好ましくは１４０℃以下、より好ましくは１２０
℃以下である。上記熱圧着の圧力及び温度が、上記下限以上及び上記上限以下であると、
導電接続時にフィラー付き導電性粒子の表面からフィラーが容易に脱離でき、電極間の導
通信頼性をより一層高めることができる。
【０１６１】
　上記積層体を加熱及び加圧する際に、上記導電性粒子と、上記第１の電極及び上記第２
の電極との間に存在している上記フィラーを排除することができる。例えば、上記加熱及
び加圧の際には、上記導電性粒子と、上記第１の電極及び上記第２の電極との間に存在し
ている上記フィラーが、上記フィラー付き導電性粒子の表面から容易に脱離する。なお、
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上記加熱及び加圧の際には、上記フィラー付き導電性粒子の表面から一部の上記フィラー
が脱離して、上記導電部の表面が部分的に露出することがある。上記導電部の表面が露出
した部分が、上記第１電極及び上記第２の電極に接触することにより、上記導電性粒子を
介して第１の電極と第２の電極とを電気的に接続することができる。
【０１６２】
　上記第１接続対象部材及び第２の接続対象部材は、特に限定されない。上記第１接続対
象部材及び第２の接続対象部材としては、具体的には、半導体チップ、半導体パッケージ
、ＬＥＤチップ、ＬＥＤパッケージ、コンデンサ及びダイオード等の電子部品、並びに樹
脂フィルム、プリント基板、フレキシブルプリント基板、フレキシブルフラットケーブル
、リジッドフレキシブル基板、ガラスエポキシ基板及びガラス基板等の回路基板等の電子
部品等が挙げられる。上記第１接続対象部材及び第２の接続対象部材は、電子部品である
ことが好ましい。
【０１６３】
　上記接続対象部材に設けられている電極としては、金電極、ニッケル電極、錫電極、ア
ルミニウム電極、銅電極、モリブデン電極、銀電極、ＳＵＳ電極、及びタングステン電極
等の金属電極が挙げられる。上記接続対象部材がフレキシブルプリント基板である場合に
は、上記電極は金電極、ニッケル電極、錫電極、銀電極又は銅電極であることが好ましい
。上記接続対象部材がガラス基板である場合には、上記電極はアルミニウム電極、銅電極
、モリブデン電極、銀電極又はタングステン電極であることが好ましい。なお、上記電極
がアルミニウム電極である場合には、アルミニウムのみで形成された電極であってもよく
、金属酸化物層の表面にアルミニウム層が積層された電極であってもよい。上記金属酸化
物層の材料としては、３価の金属元素がドープされた酸化インジウム及び３価の金属元素
がドープされた酸化亜鉛等が挙げられる。上記３価の金属元素としては、Ｓｎ、Ａｌ及び
Ｇａ等が挙げられる。
【０１６４】
　以下、実施例及び比較例を挙げて、本発明を具体的に説明する。本発明は、以下の実施
例のみに限定されない。
【０１６５】
　（実施例１）
　（１）導電性粒子の作製
　テトラメチロールメタンテトラアクリレートとジビニルベンゼンとの共重合樹脂により
形成された樹脂粒子（基材粒子）（粒子径３．００μｍ）を用意した。パラジウム触媒液
を５重量％含むアルカリ溶液１００重量部に、基材粒子１０重量部を、超音波分散器を用
いて分散させた後、溶液をろ過することにより、基材粒子を取り出した。次いで、基材粒
子をジメチルアミンボラン１重量％溶液１００重量部に添加し、基材粒子の表面を活性化
させた。表面が活性化された基材粒子を十分に水洗した後、蒸留水５００重量部に加え、
分散させることにより、分散液を得た。次に、ニッケル粒子スラリー（平均粒子径０．１
５μｍ）１ｇを３分間かけて上記分散液に添加し、芯物質が付着された基材粒子を含む懸
濁液を得た。
【０１６６】
　また、硫酸ニッケル０．３５ｍｏｌ／Ｌ、ジメチルアミンボラン１．３８ｍｏｌ／Ｌ及
びクエン酸ナトリウム０．５ｍｏｌ／Ｌを含むニッケルめっき液（ｐＨ８．５）を用意し
た。
【０１６７】
　得られた懸濁液を７０℃にて攪拌しながら、上記ニッケルめっき液を懸濁液に徐々に滴
下し、無電解ニッケルめっきを行った。その後、懸濁液をろ過することにより、粒子を取
り出し、水洗し、乾燥することにより、基材粒子の表面に導電部（ニッケル－ボロン層、
厚み０．１５μｍ）が形成された導電性粒子（粒子径３．３０μｍ）を得た。
【０１６８】
　（２）フィラーの作製
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　４つ口セパラブルカバー、攪拌翼、三方コック、冷却管及び温度プローブを取り付けた
１０００ｍＬセパラブルフラスコに、下記の組成物を入れた後、上記組成物を固形分が１
０重量％となるように蒸留水を添加して、２００ｒｐｍで攪拌し、窒素雰囲気下５０℃で
５時間重合を行った。上記組成物は、メタクリル酸グリシジル４５ｍｍｏｌ、メタクリル
酸メチル３８０ｍｍｏｌ、ジメタクリル酸エチレングリコール１３ｍｍｏｌ、アシッドホ
スホオキシポリオキシエチレングリコールメタクリレート０．５ｍｍｏｌ、及び２，２’
－アゾビス｛２－［Ｎ－（２－カルボキシエチル）アミジノ］プロパン｝１ｍｍｏｌを含
む。反応終了後、凍結乾燥して、アシッドホスホオキシポリオキシエチレングリコールメ
タクリレートに由来するＰ－ＯＨ基を表面に有するフィラー（粒子径３６０ｎｍ）を得た
。
【０１６９】
　（３）フィラー付き導電性粒子の作製
　上記で得られたフィラーを超音波照射下で蒸留水に分散させ、フィラーの１０重量％水
分散液を得た。得られた導電性粒子１０ｇを蒸留水５００ｍＬに分散させ、フィラーの１
０重量％水分散液１ｇを添加し、室温で８時間攪拌した。３μｍのメッシュフィルターで
濾過した後、さらにメタノールで洗浄、乾燥し、フィラー付き導電性粒子を得た。
【０１７０】
　（４）導電材料（異方性導電ペースト）の作製
　得られたフィラー付き導電性粒子７重量部と、ビスフェノールＡ型フェノキシ樹脂２５
重量部と、フルオレン型エポキシ樹脂４重量部と、フェノールノボラック型エポキシ樹脂
３０重量部と、ＳＩ－６０Ｌ（三新化学工業社製）とを配合して、３分間脱泡及び攪拌す
ることで、導電材料（異方性導電ペースト）を得た。得られた導電材料１００重量％中、
導電性粒子の含有量は１０．０重量％であり、フィラーの含有量は０．５重量％であった
。
【０１７１】
　（５）接続構造体の作製
　Ｌ／Ｓが１０μｍ／１０μｍであるＩＺＯ電極パターン（第１の電極、電極表面の金属
のビッカース硬度１００Ｈｖ）が上面に形成された透明ガラス基板（第１の接続対象部材
）を用意した。また、Ｌ／Ｓが１０μｍ／１０μｍであるＡｕ電極パターン（第２の電極
、電極表面の金属のビッカース硬度５０Ｈｖ）が下面に形成された半導体チップ（第２の
接続対象部材）を用意した。
【０１７２】
　上記透明ガラス基板上に、得られた異方性導電ペーストを厚さ３０μｍとなるように塗
工し、異方性導電ペースト層を形成した。次に、異方性導電ペースト層上に上記半導体チ
ップを、電極同士が対向するように積層した。その後、異方性導電ペースト層の温度が１
００℃となるようにヘッドの温度を調整しながら、半導体チップの上面に加圧加熱ヘッド
を載せ、６０ＭＰａの圧力をかけて異方性導電ペースト層を１００℃で硬化させ、接続構
造体を得た。
【０１７３】
　（実施例２～６及び比較例１～３）
　導電材料１００重量％中の導電性粒子の含有量及びフィラーの含有量を、下記の表１に
示す値となるように、フィラー付き導電性粒子の作製工程及び導電材料(異方性導電ペー
スト)の作製工程を変更したこと以外は実施例１と同様にして、導電性粒子、フィラー、
フィラー付き導電性粒子、導電材料及び接続構造体を得た。
【０１７４】
　（実施例７）
　導電材料の作製の際に、導電材料の組成中のフルオレン型エポキシ樹脂の配合量を４重
量部から１０重量部に変更し、フェノールノボラック型エポキシ樹脂の配合量を３０重量
部から６０重量部に変更した。さらに、導電材料１００重量％中の導電性粒子の含有量及
びフィラーの含有量を、下記の表１に示す値となるように、フィラー付き導電性粒子の作
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製工程及び導電材料(異方性導電ペースト)の作製工程を変更した。上記の変更をしたこと
以外は、実施例３と同様にして、導電性粒子、フィラー、フィラー付き導電性粒子、導電
材料及び接続構造体を得た。
【０１７５】
　（実施例８）
　導電材料の作製の際に、導電材料の組成中のフルオレン型エポキシ樹脂の配合量を４重
量部から１５重量部に変更し、フェノールノボラック型エポキシ樹脂の配合量を３０重量
部から７０重量部に変更した。さらに、導電材料１００重量％中の導電性粒子の含有量及
びフィラーの含有量を、下記の表１に示す値となるように、フィラー付き導電性粒子の作
製工程及び導電材料(異方性導電ペースト)の作製工程を変更した。上記の変更をしたこと
以外は、実施例３と同様にして、導電性粒子、フィラー、フィラー付き導電性粒子、導電
材料及び接続構造体を得た。
【０１７６】
　（評価）
　（１）フィラーの個数の割合
　得られた導電材料を、１５０℃及び１０秒間の加熱条件、かつ、３ＭＰａの加圧条件で
加熱及び加圧して、厚みが均一な導電材料の硬化物を得た。得られた硬化物を用いて、硬
化物中に含まれるフィラーの全個数１００％中の導電性粒子の表面から外側に向かって、
導電性粒子の粒子径の１／２の距離までの領域（第１の領域、Ｒ１）に存在するフィラー
の個数の割合を算出した。また、硬化物中に含まれるフィラーの全個数１００％中、硬化
物の表面（一方側の表面、第１の表面）から内側に向かって、導電性粒子の粒子径の１／
５の距離までの領域（第２の領域、Ｒ２）に存在する上記フィラーの個数の割合を算出し
た。また、硬化物中に含まれるフィラーの全個数１００％中、硬化物の表面（他方側の表
面、第２の表面）から内側に向かって、導電性粒子の粒子径の１／５の距離までの領域（
第３の領域、Ｒ３）に存在する上記フィラーの個数の割合を算出した。
【０１７７】
　上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第１の領域（Ｒ１）に
存在する上記フィラーの個数の割合を、導電材料の硬化物を走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）
を用いて観察することにより算出した。具体的には、導電材料の硬化物をクロスセクショ
ンポリッシャー（ＣＰ）等で切断し、上記硬化物の断面を走査型電子顕微鏡により観察す
る。上記硬化物の切断面中にある上記第１の領域（Ｒ１）のフィラーの個数、及び上記第
１の領域（Ｒ１）以外の領域のフィラーの個数を計測することにより、上記フィラーの個
数の割合を算出した。上記硬化物中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第
２の領域（Ｒ２）又は上記第３の領域（Ｒ３）に存在する上記フィラーの個数の割合を、
導電材料の硬化物を走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）を用いて観察することにより算出した。
具体的には、導電材料の硬化物をクロスセクションポリッシャー（ＣＰ）等で切断し、上
記硬化物の断面を走査型電子顕微鏡により観察する。上記硬化物の切断面中にある上記第
２の領域（Ｒ２）のフィラーの個数及び上記第２の領域（Ｒ２）以外の領域のフィラーの
個数、並びに、上記硬化物の切断面中にある上記第３の領域（Ｒ３）のフィラーの個数及
び上記第３の領域（Ｒ３）以外の領域のフィラーの個数を計測することにより、上記フィ
ラーの個数の割合を算出した。
【０１７８】
　また、得られた接続構造体を用いて、接続部中に含まれるフィラーの全個数１００％中
、導電性粒子の表面から外側に向かって、導電性粒子の粒子径の１／２の距離までの領域
（第４の領域、Ｒ４）に存在するフィラーの個数の割合を算出した。また、接続部中に含
まれるフィラーの全個数１００％中、接続部の表面（一方側の表面、第１の表面）から内
側に向かって、導電性粒子の粒子径の１／５の距離までの領域（第５の領域、Ｒ５）に存
在するフィラーの個数の割合を算出した。また、接続部中に含まれるフィラーの全個数１
００％中、接続部の表面（他方側の表面、第２の表面）から内側に向かって、導電性粒子
の粒子径の１／５の距離までの領域（第６の領域、Ｒ６）に存在するフィラーの個数の割
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合を算出した。
【０１７９】
　上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数１００％中の上記第４の領域（Ｒ４）に
存在する上記フィラーの個数の割合を、接続構造体における接続部を走査型電子顕微鏡（
ＳＥＭ）を用いて観察することにより算出した。具体的には、接続構造体における接続部
をクロスセクションポリッシャー（ＣＰ）等で切断し、上記接続部の断面を走査型電子顕
微鏡により観察する。上記接続部の切断面中にある上記第４の領域（Ｒ４）のフィラーの
個数、及び上記第４の領域（Ｒ４）以外の領域のフィラーの個数を計測することにより、
上記フィラーの個数の割合を算出した。上記接続部中に含まれる上記フィラーの全個数１
００％中の上記第５の領域（Ｒ５）又は上記第６の領域（Ｒ６）に存在する上記フィラー
の個数の割合を、接続構造体における接続部を走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）を用いて観察
することにより算出した。具体的には、接続構造体における接続部をクロスセクションポ
リッシャー（ＣＰ）等で切断し、上記接続部の断面を走査型電子顕微鏡により観察する。
上記接続部の切断面中にある上記第５の領域（Ｒ５）のフィラーの個数及び上記第５の領
域（Ｒ５）以外の領域のフィラーの個数、並びに、上記接続部の切断面中にある上記第６
の領域（Ｒ６）のフィラーの個数及び上記第６の領域（Ｒ６）以外の領域のフィラーの個
数を計測することにより、上記フィラーの個数の割合を算出した。
【０１８０】
　（２）２５℃における貯蔵弾性率
　得られたフィラーと同じ原料を用いて、長さ１０ｍｍ、幅１ｍｍ～１０ｍｍ、厚み１５
ｍｍ～５０ｍｍの測定サンプルＡを作製した。上記測定サンプルＡを、動的粘弾性測定装
置（ＴＡ　Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ社製「ＲＳＡ３」）を用いて、周波数１０Ｈｚ、ひず
み１％、温度－１０℃～２１０℃、及び昇温速度５℃／ｍｉｎの条件で測定した。測定結
果から、フィラーの２５℃における貯蔵弾性率を算出した。
【０１８１】
　得られた導電材料を、１５０℃及び１０秒間の加熱条件、かつ、３ＭＰａの加圧条件で
加熱及び加圧して、導電材料の硬化物を得た。得られた硬化物を長さ１０ｍｍ、幅１ｍｍ
～１０ｍｍ、厚み１５ｍｍ～５０ｍｍの大きさに切り出し、測定サンプルＢを作製した。
上記測定サンプルＢを、動的粘弾性測定装置（ＴＡ　Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ社製「ＲＳ
Ａ３」）を用いて、周波数１０Ｈｚ、ひずみ１％、温度－１０℃～２１０℃、及び昇温速
度５℃／ｍｉｎの条件で測定した。測定結果から、硬化物の２５℃における貯蔵弾性率を
算出した。
【０１８２】
　得られた接続構造体の接続部を長さ１０ｍｍ、幅１ｍｍ～１０ｍｍ、厚み１５ｍｍ～５
０ｍｍの大きさに切り出し、測定サンプルＣを作製した。上記測定サンプルＣを、動的粘
弾性測定装置（ＴＡ　Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ社製「ＲＳＡ３」）を用いて、周波数１０
Ｈｚ、ひずみ１％、温度－１０℃～２１０℃、及び昇温速度５℃／ｍｉｎの条件で測定し
た。測定結果から、接続部の２５℃における貯蔵弾性率を算出した。なお、接続構造体の
接続部を厚み１５ｍｍ～５０ｍｍの大きさに切り出すことが困難な場合には、適宜、切り
出し可能な厚みに変更してもよい。
【０１８３】
　（３）接着力（ダイシェア強度）
　得られた接続構造体を、ダイシェアテスター（アークテック社製「ＤＡＧＥ　４０００
」）を用いて、３００μｍ／秒の速度で、２５℃でのダイシェア強度を評価した。接着力
（ダイシェア強度）を下記の基準で判定した。
【０１８４】
　［接着力（ダイシェア強度）の判定基準］
　○○○：ダイシェア強度が８００Ｎ以上
　○○：ダイシェア強度が６００Ｎ以上８００Ｎ未満
　○：ダイシェア強度が４００Ｎ以上６００Ｎ未満
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【０１８５】
　（４）反り
　得られた接続構造体を用いて、第１の接続対象部材に反りが発生しているか否かを目視
で確認した。反りを下記の基準で判定した。
【０１８６】
　［反りの判定基準］
　○○○：反りが発生していない
　○○：反りが僅かに発生している
　○：反りが発生している（○○の評価結果よりは反りが大きい、実使用上問題なし）
　×：反りが発生している（実使用に影響あり）
【０１８７】
　（５）クラック
　得られた接続構造体を用いて、接続部、第１の接続対象部材又は第２の接続対象部材に
クラックが発生しているか否かを、走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）を用いて確認した。クラ
ックを下記の基準で判定した。
【０１８８】
　［クラックの判定基準］
　○○○：クラックが発生していない
　○○：クラックが僅かに発生している
　○：クラックが発生している（○○の評価結果よりはクラックが多い、実使用上問題な
し）
　×：クラックが発生している（実使用に影響あり）
【０１８９】
　結果を下記の表１に示す。
【０１９０】



(30) JP 2020-13787 A 2020.1.23

10

20

30

40

50

【表１】

【符号の説明】
【０１９１】
　１，１Ａ，１Ｂ…フィラー付き導電性粒子
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　２，２Ａ，２Ｂ…導電性粒子
　３…フィラー
　１１…基材粒子
　１２，１２Ａ，１２Ｂ…導電部
　１３Ａ…芯物質
　１４Ａ，１４Ｂ…突起
　５１…硬化物
　５１ａ…一方の表面（第１の表面）
　５１ｂ…他方の表面（第２の表面）
　５２…硬化物部
　８１…接続構造体
　８２…第１の接続対象部材
　８２ａ…第１の電極
　８３…第２の接続対象部材
　８３ａ…第２の電極
　８４…接続部

【図１】 【図２】
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