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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
（Ａ）平均粒径が０．０１μｍ以上１０μｍ以下である球状、涙滴状または粒状の加熱焼
結性銀粒子であって,該加熱焼結性銀粒子の表面を被覆する極性基を有する有機物の被覆
量が０.０５～５.０質量％である加熱焼結性銀粒子と、（Ｂ）揮発性分散媒と、（Ｃ）融
点が４０～３００℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末とからなるペースト状物であり、該
熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ）が、平均粒径０．１～１００μｍであり、かつ、該焼結
性銀粒子（Ａ）１００質量部に対し、０．０１質量部以上５．０質量部未満であって、１
００℃以上３００℃以下での加熱により、該揮発性分散媒が揮散し、該加熱焼結性銀粒子
（Ａ）同士が焼結し、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ）が硬化して、多孔質の銀粒子焼
結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物となることを特徴とする、ペースト状銀粒子組成物。
【請求項２】
多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物の体積抵抗率が１×１０－５Ω・ｃ
ｍ以下であり、かつ、熱伝導率が１００Ｗ／ｍ・Ｋ以上であることを特徴とする、請求項
１に記載のペースト状銀粒子組成物。
【請求項３】
（Ａ）平均粒径が０．０１μｍ以上１０μｍ以下である球状,涙滴状または粒状の加熱焼
結性銀粒子であって,該加熱焼結性銀粒子の表面を被覆する極性基を有する有機物の被覆
量が０.０５～５.０質量％である加熱焼結性銀粒子と、（Ｂ）揮発性分散媒と、（Ｃ）融
点が４０～３００℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末とからなり、該熱硬化性エポキシ樹
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脂粉末（Ｃ）が、平均粒径０．１～１００μｍであり、かつ、該焼結性銀粒子（Ａ）１０
０質量部に対し、０．０１質量部以上５．０質量部未満である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、１００℃以上３００℃以下で加熱して該揮発性分散媒
を揮散させ、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士を焼結させ該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ
）を硬化させて多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物とすることにより、
複数の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４】
金属製部材の金属が銅、銀、金、白金、パラジウム、または、これら各金属の合金である
ことを特徴とする、請求項３に記載の金属製部材接合体の製造方法。
【請求項５】
多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物の体積抵抗率が１×１０－５Ω・ｃ
ｍ以下であり、かつ、熱伝導率が１００Ｗ／ｍ・Ｋ以上であることを特徴とする、請求項
３または請求項４に記載の金属製部材接合体の製造方法。
【請求項６】
金属製部材が金属製個所を有する、リードフレーム、回路基板または電子部品であること
を特徴とする、請求項３～請求項５のいずれか１項に記載の金属製部材接合体の製造方法
。
【請求項７】
（Ａ）平均粒径が０．０１μｍ以上１０μｍ以下である球状,涙滴状または粒状の加熱焼
結性銀粒子であって,該加熱焼結性銀粒子の表面を被覆する極性基を有する有機物の被覆
量が０.０５～５.０質量％である加熱焼結性銀粒子と、（Ｂ）揮発性分散媒と、（Ｃ）融
点が４０～３００℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末とからなり、該熱硬化性エポキシ樹
脂粉末（Ｃ）が、平均粒径０．１～１００μｍであり、かつ、該焼結性銀粒子（Ａ）１０
０質量部に対し、０．０１質量部以上５．０質量部未満であるペースト状銀粒子組成物を
、１００℃以上３００℃以下で加熱して該揮発性分散媒を揮散させ、該加熱焼結性銀粒子
（Ａ）同士を焼結させ、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ）を硬化させて多孔質の銀粒子
焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物とすることを特徴とする、多孔質の銀粒子焼結物と
エポキシ樹脂硬化物の複合物の製造方法。
【請求項８】
多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物の体積抵抗率が１×１０－５Ω・ｃ
ｍ以下であり、かつ、熱伝導率が１００Ｗ／ｍ・Ｋ以上であることを特徴とする、請求項
７に記載の多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
本発明は、ペースト状銀粒子組成物、金属製部材接合体の製造方法、および、多孔質の銀
粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の製造方法に関する。詳しくは、加熱焼結性銀粒子と揮
発性分散媒と融点が４０～３００℃である熱硬化性樹脂粉末からなるペースト状銀粒子組
成物、複数の金属製部材間に該ペースト状銀粒子組成物を介在させ加熱して該揮発性分散
媒を揮散させ、該加熱焼結性銀粒子同士を焼結させ、該熱硬化性樹脂粉末を硬化させる金
属製部材接合体の製造方法、および、該ペースト状銀粒子組成物を加熱して該揮発性分散
媒を揮散させ、該加熱焼結性銀粒子同士を焼結させ該熱硬化性樹脂粉末を硬化させる、多
孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物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
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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、導電性（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、導電性・熱伝導性ペースト
中の金属粒子の含有率を可能な限り増加することにより導電性、熱伝導性を向上しようと
する。ところが、そうすると、該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。
例えば、特開２００３－３０９３５２の従来技術の欄に、「この種の導電性接着剤として
は、一般に、フレーク状銀粒子に、バインダとなる樹脂、溶剤、その他添加剤を混合して
ペースト状としたものが用いられている。そしてこの導電性接着剤を導体回路上に塗布し
、その上に電子部品を搭載したのち、加熱などにより導電性接着剤を硬化させることによ
って実装が行われている。しかしながら、従来の導電性接着剤には、接続抵抗が比較的大
きく、接続信頼性が低いという問題がある。これは、加熱硬化後の導電性接着剤中にバイ
ンダなどの添加剤が残留し、フレーク状銀粒子同士の接触が阻害されているためと考えら
れる。」と記載されている。
【０００４】
このような問題を解決するため、特許文献１（特開２０１４－５１５９０）では、「（Ａ
）球状の開放連通多孔体である銀粒子と、（Ｂ）樹脂及び／又は（Ｃ）分散剤とを含み、
好ましくは（Ｄ）硬化剤、（Ｅ）フラックス剤及び（Ｆ）硬化促進剤から選ばれる少なく
とも１種の物を含む、銀ペースト組成物及びその製造方法」が提案されている。
ところが、（Ａ）球状の開放連通多孔体である銀粒子は無数の細孔が表面から内部まで連
通しているので、（Ｂ）樹脂の配合量が微量ないし少量の場合は、細孔内に樹脂が浸透し
てしまい、銀粒子表面にとどまる量が少ないため、熱硬化性樹脂の配合により、接触して
いる部材への接着性を飛躍的に向上する効果がないという問題がある。
【０００５】
特許文献２（特開２０１４－１９４０１３）では、「（Ａ）プレート型銀微粒子、（Ｂ）
銀粉、及び（Ｃ）熱硬化性樹脂を含み、（Ａ）成分の銀微粒子と（Ｂ）成分の銀粉の合計
量を１００質量部としたとき、（Ｃ）成分が１～２０質量部配合される熱硬化性樹脂組成
物、および該樹脂組成物をダイアタッチペースト又は放熱部材接着用材料として使用して
作製した半導体装置及び電気・電子部品」が提案されている。
ところが、（Ａ）プレート状銀微粒子を必須成分にしているので、収納容器から熱硬化性
樹脂組成物を連続的に吐出すると、吐出口手前にプレート状銀微粒子が次第に堆積して詰
まりが発生するという問題がある。
【０００６】
特許文献３（特開２０１０－６５２７７）では、「(A)平均粒径が０.１μｍ～５０μｍの
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、７０℃以上４００℃以下での加熱により、該揮発性分散媒を揮
散させ該金属粒子同士の焼結物により金属製部材同士を接合させ、次いで硬化性液状樹脂
組成物を該多孔質焼結物中に含浸して硬化させるという金属製部材接合体の製造方法」が
提案されている。
しかしながら、この方法は、加熱焼結性金属粒子を含むペースト状金属粒子組成物を加熱
して該焼結性金属粒子同士を焼結した後、液状の硬化性樹脂組成物を毛細管現象により含
浸させるので、作業効率が低いという問題がある。
【０００７】
特許文献４（特開２０１３－２１４７３３）では、低温焼結性銀微粒子および及び熱硬化
型バインダを含み、該銀微粒子１００質量部に対して、該熱硬化型バインダが２～７質量
部である、熱伝導性ペーストが提案されている。
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しかしながら、該熱硬化型バインダが導電性、熱伝導性の著しく低い有機樹脂であるため
、該銀微粒子の粒径が大きく、かつ、該銀微粒子に対する該熱硬化型バインダの比率が高
いと、該熱伝導性ペーストの銀粒子焼結物の導電性、熱伝導性が低いという問題がある。
【０００８】
特許文献５（特開２０１６－１４８１０４）では、加熱焼結性金属粒子と揮発性分散媒と
少量の熱硬化性樹脂組成物からなり、該加熱焼結性金属粒子と該熱硬化性樹脂組成物の質
量比率が９８．５：１．５～９９．９：０．１であるペースト状物であり、加熱により、
該揮発性分散媒が揮散し、該加熱焼結性金属粒子同士が焼結し該熱硬化性樹脂組成物が硬
化して、導電性と熱伝導性に優れた多孔質金属粒子焼結物となるペースト状金属粒子組成
物が提案されている。
しかしながら、用いる該熱硬化性樹脂組成物が液状の場合（例えば、液状のエポキシ樹脂
と液状の硬化剤からなる液状の場合）は、硬化反応性が高いため、常温（例えば２５℃）
で長時間保管すると、該ペースト状金属粒子組成物中で該エポキシ樹脂と該硬化剤が反応
して、経時的に粘度が増大しゲル化するという問題、経時的に該ペースト状金属粒子組成
物の接着力が低下するという問題がある。そのために、高価な包摂型硬化剤を用いざるを
得ないという問題がある。用いる該熱硬化性樹脂組成物が固形状や半固形状の場合、分散
性不良のため、ペースト状金属粒子組成物が不均一になるという問題がある。
【０００９】
【特許文献１】特開２０１４－５１５９０号公報
【特許文献２】特開２０１４－１９４０１３号公報
【特許文献３】特開２０１０－６５２７７号公報
【特許文献４】特開２０１３－２１４７３３号公報
【特許文献５】特開２０１６－１４８１０４号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
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、加熱焼結性銀粒子と揮発性
分散媒からなるペースト状銀粒子組成物に、少量の、融点が４０～３００℃である熱硬化
性樹脂粉末を含有せしめたペースト状銀粒子組成物は、加熱前にあってはニードル吐出性
と保存安定性が良好であり、しかも、加熱すると該加熱焼結性銀粒子同士が焼結し、該熱
硬化性樹脂粉末が硬化して導電性と熱伝導性の優れた多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物
の複合物となること、複数の金属製部材間に該ペースト状銀粒子組成物を介在させて加熱
すると、高い導電性、熱伝導性を保持しつつ複数の金属製部材を強固に接合し、しかも、
かくして得られた接合体は熱衝撃に対する耐久性が優れていることを見出して、本発明に
到達した。
【００１１】
本発明の目的は、加熱前においてはニードル吐出性と保存安定性が良好であり、加熱する
と加熱焼結性銀粒子同士が焼結し、熱硬化性樹脂粉末が硬化して導電性と熱伝導性と熱衝
撃に対する耐久性が優れた多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物となるペースト状
銀粒子組成物、複数の金属製部材が強固に接合し、熱衝撃に対する耐久性が優れている金
属製部材接合体の製造方法、および、導電性と熱伝導性と熱衝撃に対する耐久性が優れた
多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物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】
【００１２】
[1]　（Ａ）平均粒径が０．０１μｍ以上１０μｍ以下である球状、涙滴状または粒状の
加熱焼結性銀粒子であって,該加熱焼結性銀粒子の表面を被覆する極性基を有する有機物
の被覆量が０.０５～５.０質量％である加熱焼結性銀粒子と、（Ｂ）揮発性分散媒と、（
Ｃ）融点が４０～３００℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末とからなるペースト状物であ
り、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ）が、平均粒径０．１～１００μｍであり、かつ、
該焼結性銀粒子（Ａ）１００質量部に対し、０．０１質量部以上５．０質量部未満であっ
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て、１００℃以上３００℃以下での加熱により、該揮発性分散媒が揮散し、該加熱焼結性
銀粒子（Ａ）同士が焼結し、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ）が硬化して、多孔質の銀
粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物となることを特徴とする、ペースト状銀粒子組
成物。
[2]　多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物の体積抵抗率が１×１０－５

Ω・ｃｍ以下であり、かつ、熱伝導率が１００Ｗ／ｍ・Ｋ以上であることを特徴とする、
[1]に記載のペースト状銀粒子組成物。
【００１３】
[3]　（Ａ）平均粒径が０．０１μｍ以上１０μｍ以下である球状,涙滴状または粒状の加
熱焼結性銀粒子であって,該加熱焼結性銀粒子の表面を被覆する極性基を有する有機物の
被覆量が０.０５～５.０質量％である加熱焼結性銀粒子と、（Ｂ）揮発性分散媒と、（Ｃ
）融点が４０～３００℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末とからなり、該熱硬化性エポキ
シ樹脂粉末（Ｃ）が、平均粒径０．１～１００μｍであり、かつ、該焼結性銀粒子（Ａ）
１００質量部に対し、０．０１質量部以上５．０質量部未満である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、１００℃以上３００℃以下で加熱して該揮発性分
散媒を揮散させ、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士を焼結させ該熱硬化性エポキシ樹脂粉末
（Ｃ）を硬化させて多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物とすることによ
り、複数の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
。
[4]　金属製部材の金属が銅、銀、金、白金、パラジウム、または、これら各金属の合金
であることを特徴とする、[3]に記載の金属製部材接合体の製造方法。
[5]　多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物の体積抵抗率が１×１０－５

Ω・ｃｍ以下であり、かつ、熱伝導率が１００Ｗ／ｍ・Ｋ以上であることを特徴とする、
 [3]または[4]に記載の金属製部材接合体の製造方法。
[6]　金属製部材が金属製個所を有する、リードフレーム、回路基板または電子部品であ
ることを特徴とする、[3]～[5]のいずれかに記載の金属製部材接合体の製造方法。
【００１４】
[7]　（Ａ）平均粒径が０．０１μｍ以上１０μｍ以下である球状,涙滴状または粒状の加
熱焼結性銀粒子であって,該加熱焼結性銀粒子の表面を被覆する極性基を有する有機物の
被覆量が０.０５～５.０質量％である加熱焼結性銀粒子と、（Ｂ）揮発性分散媒と、（Ｃ
）融点が４０～３００℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末とからなり、該熱硬化性エポキ
シ樹脂粉末（Ｃ）が、平均粒径０．１～１００μｍであり、かつ、該焼結性銀粒子（Ａ）
１００質量部に対し、０．０１質量部以上５．０質量部未満であるペースト状銀粒子組成
物を、１００℃以上３００℃以下で加熱して該揮発性分散媒を揮散させ、該加熱焼結性銀
粒子（Ａ）同士を焼結させ、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ）を硬化させて多孔質の銀
粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物とすることを特徴とする、多孔質の銀粒子焼結
物とエポキシ樹脂硬化物の複合物の製造方法。
[8]　多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物の体積抵抗率が１×１０－５

Ω・ｃｍ以下であり、かつ、熱伝導率が１００Ｗ／ｍ・Ｋ以上であることを特徴とする、
[7]に記載の多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物の製造方法。
【発明の効果】
【００１５】
本発明のペースト状銀粒子組成物は、保存安定性とニードル吐出性が良好であり、加熱焼
結性が優れており、加熱により加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士が焼結し、融点が４０～３０
０℃である熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）が硬化して、導電性と熱伝導性の優れた多孔質の銀粒
子焼結物と樹脂硬化物の複合物となり、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物に
よる金属製部材接合体は、熱衝撃に対する耐久性が優れている。
【００１６】
本発明の金属製部材接合体の製造方法によると、金属製部材同士が極めて強固に接合して
おり、しかも熱衝撃に対する耐久性の優れた金属製部材接合体を確実に製造することがで



(6) JP 6556302 B1 2019.8.7

10

20

30

40

50

きる。この金属製部材接合体は、金属系基板や金属製個所を有する電子部品、電子装置、
電気部品、電気装置等における金属製部材として有用である。
【００１７】
本発明の多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の製造方法によると、導電性と熱伝
導性と熱衝撃に対する耐久性が優れた、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物を確
実に製造することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１８】
【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１と銀チ
ップ３とが、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物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４における、ペースト状銀粒子組成物を２００℃で１時間加熱して生成し
た、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の断面写真である。周辺部が黒く中心部
が白く大きいめの３個所は、エポキシ樹脂硬化物粒子であり、黒く中くらい大きさの約１
０箇所および多数の黒く小さい箇所は空隙またはエポキシ樹脂硬化物粒子である。
【図４】実施例５における、ペースト状銀粒子組成物を２００℃で１時間加熱して生成し
た、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の断面写真である。中くらいから大きめ
の黒色部分がエポキシ樹脂硬化物粒子であり、多数の微小な黒色部分は空隙またはエポキ
シ樹脂硬化物粒子である。
【図５】実施例６における、ペースト状銀粒子組成物を２００℃で１時間加熱して生成し
た、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の断面写真である。中くらいから大きめ
の黒色部分がエポキシ樹脂硬化物粒子であり、多数の微小な黒色部分は空隙またはエポキ
シ樹脂硬化物粒子である。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１９】
本発明のペースト状銀粒子組成物は、（Ａ）平均粒径が０．０１μｍ以上１０μｍ以下で
ある球状、涙滴状または粒状の加熱焼結性銀粒子であって,該加熱焼結性銀粒子の表面を
被覆する極性基を有する有機物の被覆量が０.０５～５.０質量％である加熱焼結性銀粒子
と、（Ｂ）揮発性分散媒と、（Ｃ）融点が４０～３００℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉
末とからなるペースト状物であり、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ）が、平均粒径０．
１～１００μｍであり、かつ、該焼結性銀粒子（Ａ）１００質量部に対し、０．０１質量
部以上５．０質量部未満であって、１００℃以上３００℃以下での加熱により、該揮発性
分散媒が揮散し、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士が焼結し、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末
（Ｃ）が硬化して、多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物となることを特
徴とする。
【００２０】
該加熱焼結性銀粒子（Ａ）は、銀塩の湿式還元法により製造されたもの、すなわち、湿式
還元法による加熱焼結性銀粒子であることが好ましい。
湿式還元法では、通常、硝酸銀水溶液とアンモニア水とを混合して反応させ銀アンミン錯
体水溶液を得て、これとヒドロキノンと無水亜硫酸カリウムもしくはアンモニウムとゼラ
チンの水溶液を接触反応させて銀粉を還元析出させ、濾過し、残渣を水で洗浄し、加熱下
乾燥させて調製する方法が例示される。あるいは、硝酸銀水溶液とアンモニア水とを混合
して反応させ銀アンミン錯体水溶液を得て、これと有機還元剤（ヒドロキノン、アスコル
ビン酸、グルコース等）、特にはヒドロキノンの水溶液を接触反応させて銀粉を還元析出
させ、濾過し、洗浄し、乾燥させて調製している。
濾過残渣はアンモニアとヒドロキノンと無水亜硫酸カリウムもしくはアンモニウムとゼラ
チンを含有しており、銀粒子表面にアンモニアとヒドロキノンと無水亜硫酸カリウムもし
くはアンモニウムとゼラチンが付着しているため、通常、清浄な水で繰り返し洗浄してい
る。あるいは、濾過残渣はアンモニアと有機還元剤、特にはヒドロキノンを含有しており
、銀粒子表面にアンモニアと有機還元剤、特にはヒドロキノンが付着しているため、通常
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、清浄な水とメタノールで繰り返し洗浄して得ることができる。
【００２１】
このようにして製造された該加熱焼結性銀粒子（Ａ）は通常、球状、粒状または涙滴状で
あるが、ナノメートルサイズやそれ以下の微細な銀粒子の集合体である粒状の場合が多い
。通常、この還元工程において、生成した銀粒子同士の凝集を防止するため、極性基を有
する有機物を添加して、生成した銀粒子表面を被覆する。その場合、銀粒子表面を被覆し
た該有機物は、銀粒子表面に会合、吸着、イオン結合等により強く接合し、その後の洗浄
によっても容易に除去されない。
なお、還元法で銀粒子を製造する工程において使用する還元剤等の有機物が、加熱焼結性
銀粒子（Ａ）中に微量残存する場合があるが、それらは極性基を有するので本発明におけ
る極性基を有する有機物に含まれる。
【００２２】
該加熱焼結性銀粒子（Ａ）の平均粒径は０．０１μｍ以上１０μｍ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体積基準の粒度分布における
累積５０％粒径、すなわち、メジアン径である。なお、該測定法が使用できない場合は、
電子顕微鏡写真による粒子径から計算されるメジアン径または単純平均値であってもよい
。平均粒径が１０μｍを越えると、該銀粒子の焼結性が低下するため小さい方が好ましく
、特には５μｍ以下であることが好ましい。しかし、平均粒径が０．０１μｍ未満である
と表面活性が強いため、該銀粒子同士の凝集を防止するための被覆剤の量が多く必要とな
り、該銀粒子を加熱して焼結した場合、焼結物中の空孔率が必然的に大きくなり、多孔質
の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の熱衝撃に対する耐久性が低下するという問題があ
る。また、ペースト状銀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
一になりやすいため、０．１μｍ以上であることが好ましく、０．７μｍ以上であること
がより好ましい。なお、本発明の目的・効果に反しない範囲において、平均粒径が０．０
１μｍ未満および１０μｍを超える加熱焼結性銀粒子を少量ないし微量併用してもよい。
【００２３】
該加熱焼結性銀粒子（Ａ）は、大気中、空気中での加熱により焼結すれば良く、銀により
表面がメッキされた金属(例えば、ニッケル、鉄、アルミニウム、スズ)粒子もしくは樹脂
（例えば、エポキシ樹脂）粒子であってもよい。また、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い。該加熱焼結性銀粒子（Ａ）中の銀は、純粋な銀が好ましい
が、銀の合金（ただし、好ましくは銀含有量が９０質量％以上）であってもよい。
【００２４】
該加熱焼結性銀粒子（Ａ）の形状は、本発明のペースト状銀粒子組成物中において、均一
に分散しやすく微小吐出性、焼結性に優れる、球状、粒状または涙滴状であることが好ま
しい。これらの形状は、ＪＩＳ　Ｚ　２５００、ＩＳＯ／ＤＩＳ　３２５２等の公的文書
に記載された客観的な分類により確認できる。なお、涙滴状銀粒子は、その形状の状況に
よっては、粒状または球状に分類される場合がある。
なお、本発明の目的・効果に反しない範囲において、フレーク（薄片）状・針状・角状・
樹枝状・不規則形状・板状・極薄板状・六角板状・柱状・棒状・多孔状・繊維状・塊状・
海綿状・けい角状・丸み状等の銀粒子を併用しても良く、また、銅、金、白金およびパラ
ジウムからなる群から選択される金属粒子を併用してもよい。
【００２５】
なお、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）は、表面から内部まで貫通または連通した微細な細孔（
ただし、平均粒径の１％以下）を有していてもよい。このような微細な細孔があっても、
それらの細孔の径に対し、本願のペースト状銀粒子組成物において少量または微量配合さ
れる、融点が４０～３００℃である熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）の平均粒径は、後記されるよ
うに０．１～１００μｍと大きいため、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）の表面から内部まで貫
通または連通した微細な細孔内部へ侵入することはほとんどなく、また該内部へ侵入した
としても、その量はごく微量にすぎないためである。
【００２６】
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該加熱焼結性銀粒子（Ａ）は、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士の凝集を防ぎ、揮発性分散
媒（Ｂ）への分散性を向上し、優れた加熱焼結性を得るために、表面が極性基を有する有
機物、好ましくは、（ａ）脂肪酸またはそのアルカリ金属塩若しくはエステル、（ｂ）酸
性官能基および／または塩基性官能基を有する高分子分散剤、または、（ｃ）含窒素有機
化合物で被覆されている。なお、還元法で銀粒子を製造する工程において使用する還元剤
等の極性基を有する有機物が、銀粒子（Ａ）中に微量残存する場合があるが、本発明にお
いては該有機物に含まれる。また、本発明における極性基を有する有機物は、銀粒子に会
合、結合または吸着していることがあり得る。極性基を有する有機物は加熱焼結性銀粒子
（Ａ）を被覆できれば、常温で固体、半固体、液体のいずれでもよい。
【００２７】
上記極性基として、カルボキシル基、カルボン酸無水物基、カルボン酸塩基、カルボン酸
エステル基、水酸基、アルコキシ基、アルキルエーテル基、リン酸基、酸性リン酸エステ
ル基、ホスホン酸基が例示されるが、カルボキシル基、カルボン酸塩基、カルボン酸エス
テル基、水酸基であることが好ましい。
また、アミノ基、イミノ基(＝NH)、アンモニウム塩基、塩基性窒素原子を有する複素環基
が例示されるが、アミノ基であることが好ましい。
炭素原子含有極性基の炭素原子数は好ましくは１～５４であり、より好ましくは１～１８
である。
【００２８】
（ａ）脂肪酸またはそのアルカリ金属塩もしくはエステルにおける脂肪酸として、炭素原
子数が３以上であるプロパン酸（プロピオン酸）、ブタン酸（酪酸）、ペンタン酸（吉草
酸）、ヘキサン酸（カプロン酸）、ヘプタン酸（エナント酸）、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）、ドデカン酸（ラウリン酸）、
テトラデカン酸（ミリスチン酸）、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（マルガリン酸）、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－ヒドロキシオレイン酸）、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１価の直鎖飽和脂肪酸；炭素原子数が１４以上であ
る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、イソオレイ
ン酸等の１価の分枝飽和脂肪酸；ソルビン酸、マレイン酸、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１価の不飽和脂肪酸が例示される。これら例示した脂
肪酸の炭素原子数は最大２４であるが、これに限定されるものではなく、例えば５４であ
ってもよい。
【００２９】
また、このような脂肪酸として、狭義の脂肪酸に限らず、広義の脂肪酸である、炭素原子
数が２以上であるシュウ酸、マロン酸、コハク酸、マレイン酸、フマール酸、オキシジ酢
酸（ジグリコール酸）、グルタル酸、アジピン酸、ピメリン酸、スペリン酸、アゼライン
酸、セバシン酸、ジグリコール酸等の多価の脂肪族カルボン酸、フタル酸、イソフタル酸
、テレフタル酸等の多価の芳香族カルボン酸が例示される。これら脂肪酸の炭素原子数の
最大値は特に限定されるものではなく、例えば５４であってもよい。
【００３０】
脂肪酸のアルカリ金属塩として、ナトリウム塩とカリウム塩とリチウム塩が例示されるが
、好ましくはナトリウム塩とカリウム塩である。
脂肪酸のエステルとして、アルキルエステル（例えば、メチルエステル、エチルエステル
）、フェニルエステルが例示される。これらアルキルエステルのアルキル基は炭素原子数
１～６が好ましい。
【００３１】
（ｂ）酸性官能基および／または塩基性官能基を有する高分子分散剤は、高分子からなる
分散剤であり、重量平均分子量は通常１，０００以上である。重量平均分子量（Ｍｗ）は
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、ゲルパーミエーションクロマトグラフィー（キャリア：テトラヒドロフラン）によって
測定されるポリスチレン換算重量平均分子量である。
【００３２】
酸性官能基として、カルボキシル基、酸無水物基、リン酸基、酸性リン酸エステル基、ホ
スホン酸基が例示されるが、カルボキシル基、リン酸基または酸性リン酸エステル基であ
ることが好ましい。酸性リン酸エステル基は、一部のリン結合水酸基がアルコキシ化され
たものである。アルコキシ基としてメトキシ基、エトキシ基、プロポキシ基などの低級ア
ルコキシ基が例示される。低級アルコキシ基の炭素原子数は好ましくは１～８である。
また、塩基性官能基として、アミノ基、イミノ基(＝NH)、アンモニウム塩基、塩基性窒素
原子を有する複素環基が例示されるが、アミノ基、アンモニウム塩基（例えば、第３級ア
ンモニウム塩基、第４級アンモニウム塩基）であることが好ましい。アミノ基は、第１級
アミノ基(-NH2)、第２級アミノ基(-NHR)、第３級アミノ基(-NRR')のいずれでもよい。前
記RとR'はアルキル基、フェニル基、アラルキル基などであり、炭素原子数は好ましくは
１～８である。
【００３３】
前記酸性官能基と塩基性官能基を有する高分子分散剤は、分子中の酸性官能基の一部を塩
基性化合物により中和ないし塩化していてもよい。中和ないし塩化に用いる塩基性化合物
として、たとえば、アルカリ金属やアルカリ土類金属の水酸化物、アンモニア、アルキル
アミン類、アマイドアミン類、アルカノールアミン類、モルホリン等の含窒素有機化合物
が挙げられる。上記アルカリ金属やアルカリ土類金属の水酸化物として、水酸化ナトリウ
ム、水酸化カリウム、水酸化マグネシウム等が挙げられ、アルキルアミン類の具体例とし
ては、メチルアミン、ジメチルアミン、トリメチルアミン、エチルアミン、ジエチルアミ
ン、エチレンジアミンが挙げられる。アルキル基とアルキレン基の炭素原子数は１～８が
好ましい。
【００３４】
また、分子中の塩基性官能基の一部を酸性化合物により中和ないし塩化していてもよい。
中和ないし塩化に用いる酸性化合物として、たとえば、リン酸,部分アルキルエステル化
リン酸(酸性リン酸エステル),カルボン酸（例えば、低級脂肪族モノカルボン酸,低級脂肪
族ジカルボン酸）が挙げられる。これらカルボン酸の炭素原子数は１～８が好ましい。酸
性官能基の一部は、塩基性官能基との塩を形成していてもよい。
【００３５】
酸性官能基および／または塩基性官能基を有する高分子分散剤の酸価は、５～３００ｍｇ
ＫＯＨ／ｇであることが好ましく、１０～２００ｍｇＫＯＨ／ｇであることがより好まし
い。また、高分子分散剤のアミン価は、５～３００ｍｇＫＯＨ／ｇであることが好ましく
、１０～２００ｍｇＫＯＨ／ｇであることがより好ましい。
酸価とは、高分子分散剤固形分１ｇあたりの酸価を表し、ＪＩＳ　Ｋ　００７０に準じ、
電位差滴定法によって求めることができる。アミン価とは、高分子分散剤固形分１ｇあた
りのアミン価を表し、０.１Ｎの塩酸水溶液を用い、電位差滴定法によって求めたのち、
水酸化カリウムの当量に換算した値をいう。
【００３６】
高分子分散剤において酸性官能基と塩基性官能基の高分子本体への結合位置は、特に限定
されず、主鎖であってもよく、側鎖であってもよく、主鎖および側鎖に位置していてもよ
い。酸性官能基と塩基性官能基は、高分子本体へ直接結合しても良く、連結基を介して結
合してもよい。連結基として、エチレン基～オクチレン基などの低級アルキレン基、フェ
ニレン基、鎖中にエーテル結合を有する低中級アルキレン基、鎖中にカルボン酸エステル
結合を有する低中級アルキレン基、鎖中にカルボン酸アミド結合を有する低中級アルキレ
ン基が例示される。低級アルキレン基の炭素原子数は１～８が好ましく、鎖中にエーテル
結合などを有する低中級アルキレン基の合計炭素原子数は２～１２が好ましい。
【００３７】
市販の酸性官能基および／または塩基性官能基を有する高分子分散剤として、SOLSPERSE2
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4000（酸価：２４ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：４７ｍｇＫＯＨ／ｇ）,SOLSPERSE32000（
酸価：１５ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：１８０ｍｇＫＯＨ／ｇ）（Lubrizol,Ltd.製）（S
OLSPERSEは、リューブリゾル　リミテッドの登録商標である）等が例示される。
【００３８】
また、DISPERBYK-106（酸価：１３２ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：７４ｍｇＫＯＨ／ｇ）
、DISPERBYK-130（酸価：２ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：１９０ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPE
RBYK-140（酸価：７３ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：７６ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-14
2（酸価：４６ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：４３ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-145（酸価
：７６ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：７１ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-180（酸価：９４
ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：９４ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-187（酸価：３５ｍｇＫ
ＯＨ／ｇ、アミン価：３５ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-191（酸価：３０ｍｇＫＯＨ／
ｇ、アミン価：２０ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-2001（酸価：１９ｍｇＫＯＨ／ｇ、ア
ミン価：２９ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-2010（酸価：２０ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価
：２０ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-2020（酸価：３７ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：３６
ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-2020N（酸価：３６ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：３６ｍｇ
ＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-2025（酸価：３８ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：３７ｍｇＫＯＨ
／ｇ）、DISPERBYK-102（酸価：１０１ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-174（酸価：２２ｍ
ｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-2096（酸価：４０ｍｇＫＯＨ／ｇ）、DISPERBYK-2150（アミ
ン価：５７ｍｇＫＯＨ／ｇ）、などのディスパービックシリーズ品［ビックケミー・ジャ
パン株式会社販売品］（DISPERBYKは、ビイク―ヘミー　ゲゼルシヤフト　ミツト　ベシ
ュレンクテル　ハフツングの登録商標である）等が例示される。
【００３９】
また、BYK-9076（酸価：３８ｍｇＫOH／ｇ、アミン価：４４ｍｇＫＯＨ／ｇ）、BYK-9077
（アミン価：４８ｍｇＫＯＨ／ｇ）、ANTI-TERRA-U（酸価：２４ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン
価：１９ｍｇＫＯＨ／ｇ）、ANTI-TERRA-Ｕ100（酸価：５０ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：
３５ｍｇＫＯＨ／ｇ）、ANTI-TERRA-204（酸価：４１ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：３７ｍ
ｇＫＯＨ／ｇ）、ANTI-TERRA-205（酸価：４０ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：３７ｍｇＫＯ
Ｈ／ｇ）、ANTI-TERRA-250（酸価：４６ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：４１ｍｇＫＯＨ／ｇ
）などのビックシリーズ品、アンチテラシリーズ品［ビックケミー・ジャパン株式会社販
売品］（BYKおよびANTI-TERRAは、ビイク―ヘミー　ゲゼルシヤフト　ミツト　ベシュレ
ンクテル　ハフツングの登録商標である）が例示される。
【００４０】
また、ディスパロンＤＡ－２３４（酸価：１６ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：２０ｍｇＫＯ
Ｈ／ｇ）、ディスパロンＤＡ－３２５（酸価：１４ｍｇＫＯＨ／ｇ、アミン価：２０ｍｇ
ＫＯＨ／ｇ）などのディスパロンシリーズ品［楠本化成株式会社製］ディスパロンは、楠
本化成株式会社の登録商標である）;アジスパーＰＢ－８２１（酸価：１７ｍｇＫＯＨ／
ｇ、アミン価：１０ｍｇＫＯＨ／ｇ）、アジスパーＰＢ－８２２（酸価：１４ｍｇＫＯＨ
／ｇ、アミン価：１７ｍｇＫＯＨ／ｇ）、アジスパーＰＢ－８８１（酸価：１７ｍｇＫＯ
Ｈ／ｇ、アミン価：１７ｍｇＫＯＨ／ｇ）、アジスパーＰＮ－４１１（酸価：６ｍｇＫＯ
Ｈ／ｇ、アジスパーＰＡ－１１１（酸価：３５ｍｇＫＯＨ／ｇ）、などのアジスパーシリ
ーズ品［味の素ファインテクノ株式会社製］が例示される（アジスパーは、味の素株式会
社の登録商標である）。
【００４１】
（ｃ）含窒素有機化合物は、１級、２級もしくは３級のアルキルアミン類、ジアミン類、
トリアミン類、アルキルアミドアミン類、Ｎ-アルキルエタノールアミン類、Ｎ-アルキル
モルホリン、その他の有機アミン化合物が例示される。含窒素有機化合物の炭素原子数は
１～５４が好ましい。
【００４２】
アルキルアミン類、ジアミン類、トリアミン類として、ジプロピルアミン、ジブチルアミ
ン、ヘキシルアミン、シクロヘキシルアミン、ヘプチルアミン、オクチルアミン、ノニル
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アミン、デシルアミン、ドデシルアミン、トリプロピルアミン、トリブチルアミン等のア
ルキルアミン類；エチレンジアミン、Ｎ，Ｎ－ジメチルエチレンジアミン、Ｎ，Ｎ´－ジ
メチルエチレンジアミン、Ｎ，Ｎ－ジエチルエチレンジアミン、Ｎ，Ｎ´－ジエチルエチ
レンジアミン、１，２－プロパンジアミン、１，３－プロパンジアミン、２，２－ジメチ
ル－１，３－プロパンジアミン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－１，３－ジアミノプロパン、Ｎ，Ｎ
－ジエチル－１，３－ジアミノプロパン、１，４－ジアミノブタン、１，５－ジアミノ－
２－メチルペンタン、１，６－ジアミノヘキサン、Ｎ，Ｎ´－ジメチル－１，６－ジアミ
ノヘキサン、１，７－ジアミノヘプタン、１，８－ジアミノオクタン等のジアミン類；ジ
エチレントリアミン、ジプロピレントリアミン、ジブチレントリアミン、Ｎ－アミノエチ
ルピペラジン等のトリアミン類が例示される。
【００４３】
該加熱焼結性銀粒子（Ａ）を被覆する極性基を有する有機物の被覆量は、これら加熱焼結
性銀粒子の０．０５～５．０質量％であり、より好ましくは０．１～２質量％である。少
なすぎると該銀粒子（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、多すぎると該加熱焼結性銀粒子（Ａ）の加熱焼結性が低下
し、更には該焼結物における空隙が大きくなって該焼結物の熱衝撃に対する耐久性が低下
する。
【００４４】
極性基を有する有機物の被覆量は通常の方法で測定できる。例えば、該銀粒子（Ａ）を該
有機物の沸点、揮発温度または熱分解温度以上に加熱して重量減少を測定する熱重量分析
、該銀粒子（Ａ）を酸素気流中で加熱して該銀粒子（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。後者
の場合、該有機物中の炭素含有量が測定されるが、該有機物の構造、構成成分は、赤外線
分析、質量分析等により確認できるので、該炭素量から容易に該有機物の量を算出できる
。
【００４５】
本発明のペースト状銀粒子組成物は、加熱焼結性銀粒子（Ａ）と揮発性分散媒（Ｂ）と熱
硬化性樹脂粉末（Ｃ）からなり、粉末状の該加熱焼結性銀粒子（Ａ）と該熱硬化性樹脂粉
末（Ｃ）が、該揮発性分散媒（Ｂ）の作用によりペースト化している。このようにペース
ト化することによりシリンダーやノズルから微小量の吐出や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り、微小な面積でも作業性良く塗布が可能になる。
また、該揮発性分散媒（Ｂ）が非揮発性分散媒ではなく、揮発性分散媒を使用するのは、
加熱により該加熱焼結性銀粒子（Ａ）が焼結する際に分散媒が前もって揮散すると該加熱
焼結性銀粒子（Ａ）が焼結しやすく、その結果、導電性、熱伝導性、金属製部材への接着
性が向上するからである。該揮発性分散媒（Ｂ）は、銀粒子表面を変質させず、その沸点
は６０℃以上であり、３００℃以下であることが好ましい。沸点が６０℃未満であるとペ
ースト状銀粒子組成物を調製する作業中に該揮発性分散媒（Ｂ）が揮散しやすく、沸点が
３００℃より大であると、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）が焼結後も該揮発性分散媒（Ｂ）が
残留しかねないからである。
【００４６】
そのような揮発性分散媒（Ｂ）として、水；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、ベンジルアルコール、シクロヘ
キサノール、ターピネオール等の揮発性一価アルコール；エチレングリコール、プロピレ
ングリコール、ヘキサンジオール、オクタンジオール等の揮発性多価アルコール；低級ｎ
－パラフィン、低級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；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）等の揮発性ケトン；酢酸
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エチル（エチルアセテート）、酢酸ブチルのような揮発性酢酸エステル；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、メチルセロソルブ、プロピレンブ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、ブチルカルビトール等の揮発性エーテル；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。
【００４７】
揮発性分散媒（Ｂ）は２種類以上を併用しても良く、揮発性分散媒同士の相溶性は問わな
い。また、本発明のペースト状銀粒子組成物は使用する際にペースト状であればよいので
、該揮発性分散媒（Ｂ）は常温で固体状、例えば、ピロガロール、ｐ－メチルベンジルア
ルコール、ｏ－メチルベンジルアルコール、シル－３，３，５－トリメチルシクロヘキサ
ノール、１，４－シクロヘキサンジメタノール、１，４－シクロヘキサンジオール、ピナ
コールなどのアルコール類；ビフェニル、ナフタレン、デュレンなどの炭化水素類；ジベ
ンゾイルメタン、カルコン、アセチルシクロヘキサンなどのケトン類；ラウリン酸、カプ
リン酸などの脂肪酸類を含有していてもよい。この際、融点、沸点、蒸気圧、粘度、誘電
率、屈折率等が異なる、複数の揮発性分散媒を併用してもよい。なお、水は、本発明の加
熱焼結性銀粒子（Ａ）の表面を被覆する極性基を有する被覆剤が撥水性の場合は、好まし
くない。
【００４８】
該揮発性分散媒（Ｂ）の配合量は、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）と該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ
）をペースト状にするのに十分な量であり、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）と該熱硬化性樹脂
粉末（Ｃ）の合計１００質量部あたり、通常５～２５質量部であり、好ましくは８～１５
質量部である。
【００４９】
本発明のペースト状銀粒子組成物には、本発明の目的・効果に反しない限り、該加熱焼結
性銀粒子（Ａ）以外の卑金属系の金属粒子、非金属系粒子、金属酸化物、金属化合物、金
属錯体、チクソ剤、安定剤、焼結促進剤等の添加物を少量ないし微量（例えば、１０質量
％以下）添加してもよい。
【００５０】
本発明における、融点が４０～３００℃である熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）は、本発明のペー
スト状銀粒子組成物が加熱された際に溶融して硬化し、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士が
加熱されて生成した脆い多孔質の銀粒子焼結物を補強して機械的強度を改善する効果があ
る。また、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）は、本発明の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、加熱して生成した該多孔質の銀粒子焼結物により該金属製部材を接
合する際に、接着剤として機能して、該多孔質の銀粒子焼結物と該金属製部材の接合を補
強し、接合強度を大きくする作用効果があり、更には、該多孔質の銀粒子焼結物の熱衝撃
に対する耐久性を向上する効果がある。
また、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）が、該多孔質の銀粒子焼結物の高温エージング試験にお
いて、銀の結晶成長を抑制して多孔質体中の空隙の増大を抑制する場合には、高温エージ
ング試験後の該接合強度の低下を抑制する効果がある。
【００５１】
該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）は、融点が４０～３００℃であるので、融点より低い温度では
粉末状である。しかし、融点より少々低い温度に保持すると軟化することがあるので、好
ましくは、各融点よりも少なくとも１５℃低い温度では粉末状である。例えば、融点が４
０℃の場合は、少なくとも２５℃では粉末状である。なお、調達容易性、製造容易性の点
で、融点は４０～２００℃であることが好ましく、４０～１００℃であることがより好ま
しく、特には４０～８０℃であることが好ましい。
また、本発明のペースト状銀粒子組成物の加熱温度は１００℃以上３００℃以下であるか
ら、その時の加熱温度において該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）は溶融することが好ましい。該
熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）が溶融してから硬化するまでの時間は限定されないが、本発明の
ペースト状銀粒子組成物の加熱が終了するまでに硬化することが好ましい。
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【００５２】
該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）は、平均粒径が０．１～１００μｍであり、本発明のペースト
状銀粒子組成物のニードルやノズル等の微細な吐出口からの吐出性の点で、５０μｍ以下
であることが好ましく、２０μｍ以下であることがより好ましい。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体積基準の粒度分布における累積５０％粒
径、すなわち、メジアン径である。なお、該測定法が使用できない場合は、電子顕微鏡写
真による粒子径から計算されるメジアン径または単純平均値であってもよい。
平均粒径の調整は、所定の開口径を有する金網、あるいは、機械的な分級器等により容易
におこなうことができる。金網の場合、例えば、３００メッシュの金網を通過させること
で略５０μｍ以上の粗大粒子を除外でき、１０００メッシュの金網を通過させることで略
１５μｍ以上の粗大粒子を除外できる。分級器は、ジェット式を含め多くの種類が市販さ
れている。なお、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）の形状は限定されない。破砕状、粒状、球状
、不定形状が例示される。
【００５３】
このような融点が４０～３００℃である熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）として、熱硬化性エポキ
シ樹脂粉末、熱硬化性フェノール樹脂粉末、熱硬化性ノボラック樹脂粉末、熱硬化性ポリ
ウレタン樹脂粉末、熱硬化性アルキド樹脂粉末、熱硬化性アクリル樹脂粉末、熱硬化性ポ
リエステル樹脂粉末、熱硬化性シリコン樹脂粉末、熱硬化性ポリアミック酸型ポリイミド
樹脂粉末、熱硬化性ビスマレイミド樹脂粉末、および、それら樹脂の変性樹脂粉末が例示
される。これら熱硬化性樹脂粉末は、耐熱性の点で、熱硬化性芳香族系樹脂粉末が好まし
い。
これら熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）は、通常、硬化剤を含むが、それ自体が熱硬化性である場
合は、硬化剤を含まなくてもよい。
該熱硬化性樹脂粉末（C）は、該揮発性分散媒（Ｂ）への溶解性が低く、しかもそれ自身
が加熱により溶融し、かつ、良好な接着性を有する点で、熱硬化性エポキシ樹脂粉末であ
ることが好ましい。
このような融点を有する熱硬化性エポキシ樹脂粉末として、熱硬化性エポキシ樹脂粉体塗
料が例示される。熱硬化性エポキシ樹脂粉体塗料は多数市販されており、液状の硬化性エ
ポキシ樹脂組成物では困難な、常温（例えば２５℃）における保存安定性が優れるという
特徴がある。
【００５４】
該熱硬化性エポキシ樹脂粉体塗料は、エポキシ樹脂、硬化剤、安定剤、シリカ等の無機フ
ィラー、顔料等を含むが、エポキシ樹脂と硬化剤は必須成分であり、他は任意成分である
。
該エポキシ樹脂は、通常、１分子中に少なくともエポキシ基を２個以上有する、多官能性
エポキシ樹脂であり、エポキシ基はグリシジル基や2-(3,4-エポキシシクロヘキシル)エチ
ル基の一部として含まれる。
該硬化剤は、アミン、イミダゾール、酸無水物等であり、該安定剤は、反応抑制剤、耐熱
安定剤、酸化防止剤等であり、該無機フィラーは、シリカ、アルミナ、水酸化アルミニウ
ム等の微粉末であり、該顔料は、ベンガラ、酸化チタン等の着色剤である。なお、１官能
性あるいは多官能性の反応性稀釈剤を含有してもよい。
【００５５】
このような多官能性エポキシ樹脂は多数市販されており、ビスフェノールＡ型エポキシ樹
脂、ビスフェノールＦ型エポキシ樹脂、ノボラック型エポキシ樹脂、フェノールノボラッ
ク型エポキシ樹脂、クレゾールノボラック型エポキシ樹脂、ナフタレン型エポキシ樹脂な
どの芳香族系エポキシ樹脂、脂環式エポキシ樹脂、Ｎ，Ｎ，Ｎ'，Ｎ'－テトラグリシジル
ジアミノジフェニルメタン等が例示される。耐熱性の点で、芳香族系エポキシ樹脂が好ま
しい。
【００５６】
また、このような硬化剤は、脂肪族ポリアミン、ポリアミノアミド（ポリアミド樹脂）、
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脂環族ジアミン、芳香族ジアミン、イミダゾール、３級アミン）、酸無水物化合物、フェ
ノール樹脂、アミノ樹脂、ジシアンジアミド、ルイス酸錯化合物等が例示される。なお、
これらの硬化剤はエポキシ樹脂の硬化を促進する効果を併せ持っていてもよい。硬化剤量
は該熱硬化性エポキシ樹脂粉末を加熱硬化させるのに十分な量である。硬化剤の種類によ
って該熱硬化性エポキシ樹脂粉末を加熱硬化させるのに十分な量は異なるので、一律に規
定しにくいが、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末の２～１５質量％である。
【００５７】
本発明のペースト状銀粒子組成物の保管中に該熱硬化性エポキシ樹脂粉末の硬化反応を抑
制するため、該硬化剤は潜在型硬化剤を用いることが好ましい。潜在型硬化剤として、該
揮発性分散媒（Ｂ）に溶解しにくい、常温で粉末状の硬化剤、熱により溶融する樹脂等の
カプセルに硬化剤を含侵もしくは閉じ込めたカプセル型硬化剤、硬化剤を主剤の一部もし
くはエポキシ基を有する化合物と予め付加反応させたアダクト型硬化剤、硬化剤を分子内
部や分子集合体の内部に有する空洞内に取り込んだ包接型硬化剤等が例示される。
【００５８】
包接型硬化剤は、例えば、２－メチルイミダゾール、１，２－ジメチルイミダゾール、２
－ エチル－４－メチルイミダゾール、２－フェニルイミダゾール、１－ベンジル－２－
メチルイミダゾール、２－フェニル－４－メチル－５－ヒドロキシメチルイミダゾール、
２－フェニル４，５－ジヒドロキシメチルイミダゾール等のイミダゾールを、１，１，２
，２－テトラキス（４－ヒドロキシフェニル）エタン、５－ニトロイソフタル酸、５－ヒ
ドロキシイソフタル酸等により包接した硬化剤が例示される。
【００５９】
本発明における熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）は、加熱して硬化した硬化物のガラス転移温度（
Ｔｇ）が８０℃以上であることが好ましい。
【００６０】
本発明のペースト状銀粒子組成物において、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）の比率は、該加熱
焼結性銀粒子（Ａ）１００質量部に対し、０．０１質量部以上５．０質量部未満であり、
０．１質量部以上３質量部以下であることがより好ましく、０．１質量部以上１．５質量
部以下であることが特に好ましい。この該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）の比率が、０．０１質
量部未満であると、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）を添加する効果が乏しく、５．０質量部以
上であると、該ペースト状銀粒子組成物の加熱生成物である多孔質の銀粒子焼結物と樹脂
硬化物の複合物の導電性、熱伝導性が低下する。
【００６１】
本発明のペースト状銀粒子組成物は、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）と該揮発性分散媒（Ｂ）
と該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）を、例えば遊星式ミキサーにて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。この際、該加熱焼結性銀粒子（
Ａ）と該揮発性分散媒（Ｂ）と該硬化性樹脂粉末（Ｃ）を同時に遊星式ミキサーに投入し
て混合してもよく、まず、該揮発性分散媒（Ｂ）と該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）を遊星式ミ
キサーに投入して混合し、次いで該加熱焼結性銀粒子（Ａ）を遊星式ミキサーに投入して
混合してもよい。なお、該ペースト状銀粒子組成物は、混入した粗大異物を除去するため
、１００～１０００メッシュのフィルターでろ過することが好ましい。
【００６２】
本発明の金属製部材接合体の製造方法は、（Ａ）平均粒径が０．０１μｍ以上１０μｍ以
下である球状,涙滴状または粒状の加熱焼結性銀粒子であって,該加熱焼結性銀粒子の表面
を被覆する極性基を有する有機物の被覆量が０.０５～５.０質量％である加熱焼結性銀粒
子と、（Ｂ）揮発性分散媒と、（Ｃ）融点が４０～３００℃である熱硬化性エポキシ樹脂
粉末とからなり、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ）が、平均粒径０．１～１００μｍで
あり、かつ、該焼結性銀粒子（Ａ）１００質量部に対し、０．０１質量部以上５．０質量
部未満である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、１００℃以上
３００℃以下で加熱して該揮発性分散媒を揮散させ、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士を焼
結させ該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ）を硬化させて多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ
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樹脂硬化物の複合物とすることにより、複数の金属製部材同士を接合させることを特徴と
する。
【００６３】
本発明の多孔質の銀粒子焼結物とエポキシ樹脂硬化物の複合物の製造方法は、（Ａ）平均
粒径が０．０１μｍ以上１０μｍ以下である球状,涙滴状または粒状の加熱焼結性銀粒子
であって,該加熱焼結性銀粒子の表面を被覆する極性基を有する有機物の被覆量が０.０５
～５.０質量％である加熱焼結性銀粒子と、（Ｂ）揮発性分散媒と、（Ｃ）融点が４０～
３００℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末とからなり、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ
）が、平均粒径０．１～１００μｍであり、かつ、該焼結性銀粒子（Ａ）１００質量部に
対し、０．０１質量部以上５．０質量部未満であるペースト状銀粒子組成物を、１００℃
以上３００℃以下で加熱して該揮発性分散媒を揮散させ、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士
を焼結させ、該熱硬化性エポキシ樹脂粉末（Ｃ）を硬化させて多孔質の銀粒子焼結物とエ
ポキシ樹脂硬化物の複合物とすることを特徴とする。
【００６４】
金属製部材接合体の製造方法で使用する金属製部材は、本発明のペースト状銀粒子組成物
を加熱して生成した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物により接合される被接合
体である。金属製部材の材質は、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が、導電性、接合性の点で、金、銀
、銅、白金、パラジウムまたはこれら各金属の合金が好ましく、これらの金属でメッキさ
れたものであってもよい。金属製部材として具体的には、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、放熱板等の金属系基板、および、半導体素子、チ
ップ部品等の電子部品が例示される。
【００６５】
該金属製部材接合体の製造方法では、ペースト状銀粒子組成物を加熱する際の雰囲気は、
該加熱焼結性銀粒子の焼結性の点で、充分量の酸素ガスを含む大気、空気等の酸化性ガス
が好ましい。該金属製部材が銅または銅合金のように酸化されやすい材質の場合には、水
素ガスを含む還元性ガスが好ましく、水素ガス５～２５体積％と窒素ガス９５～７５体積
％からなるフォーミングガスと称される還元性ガスが特に好ましい。また、充分量の酸素
を含む大気、空気等の酸化性ガス中で加熱して後、水素を含むガス中で加熱して還元して
もよい。
【００６６】
複数の金属製部材間に介在するペースト状銀粒子組成物は、加熱焼結性銀粒子（Ａ）の焼
結温度以上の温度に加熱されることにより、揮発性分散媒（Ｂ）が揮散して、該加熱焼結
性銀粒子（Ａ）同士が焼結し、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）が硬化して、導電性と熱伝導性
が優れた多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物となり金属製部材同士を強固に接合
する。この際、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）は、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）に比べて配合量
が少ないので、該銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の導電性と熱伝導性を損なうことが
なく、金属製部材同士の接合強度を著しく向上させる。
【００６７】
これらの際の加熱温度は、該揮発性分散媒（Ｂ）が揮散し、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同
士が焼結し、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）が硬化する温度であればよく、通常１００℃以上
であり、１５０℃以上がより好ましい。しかし、４００℃を越えると該揮発性分散媒（Ｂ
）が突沸的に蒸発して、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士が焼結して生成した多孔質の銀粒
子焼結物と樹脂硬化物の複合物の形状に悪影響を与える可能性があるため、３００℃以下
であり、好ましくは２５０℃以下である。
【００６８】
このようにして製造された、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士が焼結し、該熱硬化性樹脂粉
末（Ｃ）が硬化して生成した銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物、および、複数の金属製
部材間で該加熱焼結性銀粒子（Ａ）同士が焼結し、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）が硬化して
生成した銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物は、数多くの微細な空孔や空隙、連続した空
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隙、すなわち、細孔を有しており、多孔質である。
なお、熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）の硬化物が透明の場合や、薄くまたは微細に分散している
場合は、多孔質の銀粒子焼結物の細孔内に存在しても電子顕微鏡写真に写らないため空隙
率の測定・算出が不可能である。
【００６９】
該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物中の細孔の断面形状や大きさは、種々様々
で、その断面形状は、略円形、略楕円形、略長方形、略三角形、不規則形状などである。
また、焼結前の加熱焼結性銀粒子（Ａ）間の隙間が主に細孔になるので、各細孔の最長径
は、通常、０．１～５μｍ程度である。
【００７０】
該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）は、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）に比べて配合量が少ないにもか
かわらず、接合体の接着強さが大きいことからすると、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）の多く
は多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の細孔中で、あるいは、金属製部材との界
面で、薄く硬化していると推測される。また、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）の比重（密度）
は１０.５３であり、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）の比重（密度）の約６倍～１０倍である
ので、質量単位で該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）の配合量が少なくても、実質的に該複合物の
特性を決める体積比でみると、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）の配合量が少ないとは言えない
。そのため、本発明のペースト状銀粒子組成物を加熱して生成するのは、単なる多孔質銀
粒子焼結物ではなく、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物となるのである。
【００７１】
また、本発明のペースト状銀粒子組成物中の該加熱焼結性銀粒子（Ａ）は、高い導電性と
熱伝導性を有するため、該加熱焼結性銀粒子（Ａ）の多孔質焼結物も導電性と熱伝導性に
優れる。具体的には、導電性の程度を示す体積抵抗率は、１×１０－５Ω・ｃｍ以下であ
ることが好ましく、熱伝導性の程度を示す熱伝導率は、１００Ｗ／ｍ・Ｋ以上であること
が好ましい。
【００７２】
本発明のペースト状銀粒子組成物を複数の金属製部材間の接合に用いた場合、該加熱焼結
性銀粒子（Ａ）同士の焼結物と樹脂硬化物の複合物は、焼結時に接触していた金属製部材
、例えば金メッキ基板、金合金メッキ基板、銀基板、銀メッキ金属基板、銀合金基板、銀
合金メッキ基板、銅基板、銅メッキ基板、銅合金基板、銅合金メッキ基板、白金メッキ基
板、白金合金基板、白金合金メッキ基板、パラジウムメッキ基板、パラジウム合金基板、
パラジウム合金メッキ基板等の金属系基板や電気絶縁性基板上の前記した電極等金属部分
へ強固に接着する。更に、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）は接合強度を向上する効果があるの
で接着強さは著しく大きくなり、更に、該金属製部材間における該焼結物は熱衝撃に対す
る耐久性が優れる。このため、本発明の製造方法による金属製部材接合体は、金属系基板
や金属個所を有する電子部品、電子装置、電気部品、電気装置等における金属製部材接合
体として有用である。
【００７３】
そのような接合として、金属製個所を有する、コンデンサ、抵抗等のチップ部品、発光ダ
イオード、レーザーダイオード、メモリ、ＩＣ、ＩＧＢＴ、ＣＰＵ等とリードフレームも
しくは回路基板との接合、金属製個所を有する、高発熱の半導体素子と冷却板との接合が
例示される。
【実施例】
【００７４】
本発明の実施例と比較例を掲げる。実施例と比較例中、部とあるのは質量部を意味し、平
均粒径は前記の通りメジアン径を意味する。実施例と比較例中での加熱は、実験室に設置
された強制循環式オーブン内での加熱であり、強制循環式オーブン内の雰囲気は、断りが
ない限りは大気である。熱硬化性樹脂粉末（C）の比重および融点、粉末であることの確
認および硬化物のガラス転移温度の測定、加熱焼結性銀粒子の被覆剤量、ペースト状銀粒
子組成物のニードル吐出性兼保存安定性、多孔質の銀粒子焼結物の空隙率、加熱して生成
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した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の体積抵抗率、熱伝導率、加熱して接合
した接合体の接着強さの測定および冷熱サイクル試験は、以下の方法により行った。測定
は、断りがない限りは大気中で室温（約２５℃）での測定である。
実施例と比較例中の加熱焼結性銀粒子および熱硬化性樹脂粉末は、銀粒子メーカー品、樹
脂粉末メーカー品である。なお、該熱硬化性樹脂粉末は、適宜メッシュ状の金網により分
級して平均粒径を調整した。また、実施例２の、平均粒径が０．７μｍである球状の銀粒
子は、特願昭５３－２９７１６（特開昭５４－１２１２７０）の実施例に準じて自ら作成
したものであり、実施例３および実施例４中の、平均粒径が１．２μｍである粒状の銀粒
子は、自社出願である特願２０１２－２０１３９１（特開２０１４－５５３３２）の実施
例に準じて自ら作製したものである。
【００７５】
[熱硬化性樹脂粉末（C）の比重および融点]
熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）の比重および融点は、該樹脂粉末メーカーの測定値ないし製品資
料記載の特性値である。参考例の熱硬化性液状エポキシ樹脂組成物の硬化物の比重は、電
子比重計（日本計器株式会社製ＥＷ－３００ＳＧ）により測定した。
 [熱硬化性樹脂粉末（C）が、粉末であることの確認]
目視で粉末状であることを観察して行った。
[熱硬化性樹脂粉末（C）の硬化物のガラス転移温度（Ｔｇ）]
熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）のガラス転移温度は、該樹脂粉末メーカーの測定値ないし製品資
料記載の特性値である。参考例の熱硬化性液状エポキシ樹脂組成物の硬化物のガラス転移
温度は、以下の方法で測定した。熱機械分析装置（株式会社島津製作所製ＴＭＡ－６０）
を用い、大気雰囲気で該硬化物を昇温速度１０℃／分にて室温（約２５℃）から４００℃
まで昇温して得た膨張曲線において、変曲点を示す温度をガラス転移温度とした。
【００７６】
［加熱焼結性銀粒子の被覆剤量］
示差熱熱重量同時測定装置（島津製作所株式会社製ＤＴＧ－６０ＡＨ型）を用い、大気雰
囲気で加熱焼結性銀粒子を昇温速度１０℃／分にて室温（約２５℃）から５００℃まで昇
温して、加熱焼結性銀粒子の減量率を被覆剤量として算出した。
【００７７】
［ペースト状銀粒子組成物のニードル吐出性兼保存安定性］
３ｍｌシリンジ（ＥＦＤ，Ｉｎｃ.社製）にペースト状銀粒子組成物を１ｍｌ充填し、２
５℃で３日間静置した。次いで、該シリンジの先端に、内径０.１４ｍｍであり長さが１
３ｍｍの金属ニードル（武蔵エンジニアリング株式会社製）を取り付け、１秒間隔で圧力
２００ｋＰａの加圧有りと加圧なしを繰り返して吐出し、全量吐出するまでに、該金属ニ
ードル内で詰まりが発生するか否かを調べた。全量吐出しても詰まりが発生しなかった場
合は、詰まりなし（ニードル吐出性良好）、保存安定性良好と判断した。全量吐出する前
に詰まりが発生した場合は、詰まりあり（ニードル吐出性不良）、保存安定性不良と判断
した。
【００７８】
［多孔質の銀粒子焼結物の空隙率］
ポリテトラフルオロエチレン樹脂板上に１５ｍｍ角の開口部を有する厚さ１ｍｍのステン
レス製のマスクを置き、ペースト状銀粒子組成物を印刷塗布した。
【００７９】
これを、実験室内の熱風循環式オーブン内で、所定の温度で１時間加熱して取り出し、ペ
ースト状銀粒子組成物中の加熱焼結性銀粒子（Ａ）を焼結した。
【００８０】
得られた多孔質の銀粒子焼結物をポリテトラフルオロエチレン樹脂板からはずして空隙率
測定用試験体とした。
得られた板状の試験体を自動精密切断装置（日本電子株式会社製、商品名アイソメット）
により削り出し、得られた断面を走査型電子顕微鏡で撮影し、その画像を均質な印刷用紙
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に印刷して多孔質の銀粒子焼結物の固体部分と空間部分を切り分け、各々の質量を測定し
て空間部分の占める割合を空隙率として％で示した。
【００８１】
［多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の体積抵抗率］
幅５０ｍｍ×長さ５０ｍｍ×厚さ２.０ｍｍのガラス板上に、幅１０ｍｍ×長さ１０ｍｍ
の開口部を有する２ｍｍ厚のメタルマスクを用いて、ペースト状銀粒子組成物を塗布し、
実験室内の所定の温度の強制循環式オーブン内で所定の１時間加熱して板状の多孔質の銀
粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物とした。
ガラス板からはがした該銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物について、ＪＩＳ　Ｋ　７１
９４に準じた方法により体積抵抗率（単位；Ω・ｃｍ）を測定した。
【００８２】
［多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の熱伝導率］
幅５０ｍｍ×長さ５０ｍｍ×厚さ２.０ｍｍのガラス板上に、幅１０ｍｍ×長さ１０ｍｍ
の開口部を有する２ｍｍ厚のメタルマスクを用いて、ペースト状銀粒子組成物を塗布し、
実験室内の所定の温度の強制循環式オーブン内で所定の１時間加熱して板状の多孔質の銀
粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物とした。
ガラス板からはがした該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物について、レーザー
フラッシュ法により熱伝導率（単位；Ｗ／ｍ・Ｋ）を測定した。
【００８３】
［接合体の接着強さ］
幅２５ｍｍ×長さ７０ｍｍ×厚さ１.０ｍｍの銀基板（銀純度９９.９９％）上に、１０ｍ
ｍの間隔をおいて４つの幅２.５ｍｍ×長さ２.５ｍｍの開口部を有する１００μｍ厚のメ
タルマスクを用いてペースト状銀粒子組成物を塗布し、その上に幅２.５ｍｍ×長さ２.５
ｍｍ×厚さ０.５ｍｍの銀チップ（銀純度９９.９９％）を搭載後、実験室内の所定の温度
の強制循環式オーブン内で１時間加熱して接合した。
【００８４】
かくして得られた接着強さ測定用試験体の幅２.５ｍｍ×長さ２.５ｍｍ×厚さ０.５ｍｍ
の銀チップの側面を接着強さ試験機により速度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接着強さ（単位；ＭＰａ）とした。
なお、接合体の接着強さは、ペースト状銀粒子組成物の調製直後のものと、調製後２５℃
で３日間静置した後のものについて測定した。
【００８５】
［接合体の冷熱サイクル試験］
２５ｍｍ×２５ｍｍ×厚さ１.０ｍｍの銀メッキ銅基板（銀純度９９.９％）上に、幅２.
５ｍｍ×長さ２.５ｍｍの開口部を有する１００μｍ厚のメタルマスクを用いてペースト
状銀粒子組成物を塗布し、その上に幅２.５ｍｍ×長さ２.５ｍｍ×厚さ０.５ｍｍの銀チ
ップ（銀純度９９.９９％）を搭載後、実験室内の所定の温度の強制循環式オーブン内で
１時間加熱して接合した。
【００８６】
かくして得られた冷熱サイクル試験用試験体を、大気雰囲気で、－５５℃で３０分間放置
と＋１２５℃で３０分間放置を１サイクルとする冷熱サイクル試験を５００サイクル行っ
た後、同様にして接合体の接着強さを測定した。
なお、接合体の接着強さは、ペースト状銀粒子組成物の調製直後のものと、調製後２５℃
で３日間静置した後のものについて測定した。
【００８７】
 [参考例] 
[熱硬化性液状エポキシ樹脂組成物の調製]
遊星式ミキサー中で、三菱化学株式会社製多官能タイプエポキシ樹脂（商品名：ｊＥＲ１
５２、粘度１．５Ｐａ・ｓ（５２℃）、エポキシ当量１７７ｇ）９７部、硬化剤として三
菱化学株式会社製の２－フェニル－４－メチル－５－ヒドロキシメチルイミダゾール３部
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を均一に混合することにより、２５℃で液状の熱硬化性エポキシ樹脂組成物を調製した。
このエポキシ樹脂組成物を２００℃で１時間加熱して生成した硬化物の比重は１．１２、
ガラス転移温度は１７８℃である。
【００８８】
[実施例１]
遊星式ミキサー内で、硝酸銀の湿式還元法で製造され,平均粒径が１．２μｍであり,表面
がオレイン酸で被覆された（オレイン酸量は０．５質量％である）粒状の加熱焼結性銀粒
子１００．０部、揮発性分散媒としてオクタンジオール（協和発酵ケミカル株式会社製）
１２．０部、および、融点が４５℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末（ペルノックス株式
会社製ＰＣＥ－３００、平均粒径１８μｍ、硬化後の比重１．６２、Ｔｇ９０℃）１．０
部を均一に混合してペースト状銀粒子組成物を調製した。
【００８９】
このペースト状銀粒子組成物のニードル吐出性を試験し、ペースト状銀粒子組成物を２０
０℃で１時間加熱して生成した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物について、体
積抵抗率、熱伝導率およびペースト状銀粒子組成物の調製直後に作成した接合体と調製後
２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の冷熱サイクル試験をしたところ、
ニードル吐出性と保存安定性は良好であり、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合
物の体積抵抗率は低く、熱伝導率は高かった。また、ペースト状銀粒子組成物の調製直後
と調製後２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の接着強さは大きく、冷熱サイクル
試験後の該接合体の接着強さも大きかった。なお、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物
の複合物は、該加熱焼結性銀粒子の焼結物９９．５部（比重１０．５３）と該熱硬化性エ
ポキシ樹脂粉末の硬化物１．０部（比重１．６２）からなり、その体積比が、９３．９％
：６．１％の複合物である。
以上の結果を表１にまとめて示した。このペースト状銀粒子組成物は、保存安定性が良好
であり、ニードル吐出性が良好であり、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の導
電性、熱伝導性が高く、複数の銀製部材を極めて強固に接合して、しかも熱衝撃に対する
耐久性が高いことがわかる。
【００９０】
[実施例２]
遊星式ミキサー内で、硝酸銀の湿式還元法で製造され,平均粒径が０．７μｍであり,表面
がステアリン酸で被覆された（ステアリン酸量は１．０質量％である）球状の加熱焼結性
銀粒子１００．０部、揮発性分散媒としてオクタンジオール（協和発酵ケミカル株式会社
製）１６．０部、および、融点が５０℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末（ペルノックス
株式会社製ＰＣＥ－６０、平均粒径１８μｍ、硬化後の比重１．６５、Ｔｇは１００℃）
１．５部を均一に混合してペースト状銀粒子組成物を調製した。
【００９１】
このペースト状銀粒子組成物のニードル吐出性を試験し、ペースト状銀粒子組成物を２０
０℃で１時間加熱して生成した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物について、体
積抵抗率、熱伝導率およびペースト状銀粒子組成物の調製直後に作成した接合体と調製後
２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の冷熱サイクル試験をしたところ、
ニードル吐出性と保存安定性は良好であり、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合
物の体積抵抗率は低く、熱伝導率は高かった。また、ペースト状銀粒子組成物の調製直後
と調製後２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の接着強さは大きく、冷熱サイクル
試験後の該接合体の接着強さも大きかった。なお、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物
の複合物は、該加熱焼結性銀粒子の焼結物９９．０部（比重１０．５３）と該熱硬化性エ
ポキシ樹脂粉末の硬化物１．５部（比重１．６５）からなり、その体積比が、９１．２％
：８．８％の複合物である。
以上の結果を表１にまとめて示した。このペースト状銀粒子組成物は、保存安定性が良好
であり、ニードル吐出性が良好であり、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の導
電性、熱伝導性が高く、複数の銀製部材を極めて強固に接合して、しかも熱衝撃に対する
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耐久性が高いことがわかる。
【００９２】
[実施例３]
遊星式ミキサー内で、硝酸銀の湿式還元法で製造され,平均粒径が１．２μｍであり,表面
がＤＩＳＰＥＲＢＹＫ－２０２０で被覆された（ＤＩＳＰＥＲＢＹＫ－２０２０量は０．
３質量％である）粒状の加熱焼結性銀粒子１００．０部、揮発性分散媒としてα－ターピ
ネオール（関東化学株式会社製）１２．０部、および、融点が４２℃である熱硬化性エポ
キシ樹脂粉末（ペルノックス株式会社製ＰＣＥ－３３０、平均粒径１８μｍ、硬化後の比
重１．６８、Ｔｇ９４℃）０．８部を均一に混合してペースト状銀粒子組成物を調製した
。
【００９３】
このペースト状銀粒子組成物のニードル吐出性を試験し、ペースト状銀粒子組成物を２０
０℃で１時間加熱して生成した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物について、体
積抵抗率、熱伝導率およびペースト状銀粒子組成物の調製直後に作成した接合体と調製後
２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の冷熱サイクル試験をしたところ、
ニードル吐出性と保存安定性は良好であり、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合
物の体積抵抗率は低く、熱伝導率は高かった。また、ペースト状銀粒子組成物の調製直後
と調製後２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の接着強さは大きく、冷熱サイクル
試験後の該接合体の接着強さも大きかった。なお、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物
の複合物は、該加熱焼結性銀粒子の焼結物９９．７部（比重１０．５３）と該熱硬化性エ
ポキシ樹脂粉末の硬化物０．８部（比重１．６８）からなり、その体積比が、９５．２％
：４．８％の複合物である。
以上の結果を表１にまとめて示した。このペースト状銀粒子組成物は、保存安定性が良好
であり、ニードル吐出性が良好であり、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の導
電性、熱伝導性が高く、複数の銀製部材を極めて強固に接合して、しかも熱衝撃に対する
耐久性が高いことがわかる。
【００９４】
[実施例４]
遊星式ミキサー内で、硝酸銀の湿式還元法で製造され,平均粒径が１．２μｍであり,表面
が１，２－プロパンジアミンで被覆された（１，２－プロパンジアミン量は０．２質量％
である）粒状の加熱焼結性銀粒子１００．０部、揮発性分散媒としてα－ターピネオール
（関東化学株式会社製）１２．０部、および、融点が４２℃である熱硬化性エポキシ樹脂
粉末（ペルノックス株式会社製ＰＣＥ－３３０、平均粒径９μｍ、硬化後の比重１．６８
、Ｔｇ９４℃）０．８部を均一に混合してペースト状銀粒子組成物を調製した。
【００９５】
このペースト状銀粒子組成物のニードル吐出性を試験し、および、ペースト状銀粒子組成
物を２００℃で１時間加熱して生成した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物につ
いて、体積抵抗率、熱伝導率およびペースト状銀粒子組成物の調製直後に作成した接合体
と調製後２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の冷熱サイクル試験をしたところ、
ニードル吐出性と保存安定性は良好であり、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合
物の体積抵抗率は低く、熱伝導率は高かった。また、ペースト状銀粒子組成物の調製直後
と調製後２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の接着強さは大きく、冷熱サイクル
試験後の該接合体の接着強さも大きかった。なお、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物
の複合物は、該加熱焼結性銀粒子の焼結物９９．８部（比重１０．５３）と該熱硬化性エ
ポキシ樹脂粉末の硬化物０．８部（比重１．６８）からなり、その体積比が、９５．２％
：４．８％の複合物である。
以上の結果を表２にまとめて示した。このペースト状銀粒子組成物は、保存安定性が良好
であり、ニードル吐出性が良好であり、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の導
電性、熱伝導性が高く、複数の銀製部材を極めて強固に接合して、しかも熱衝撃に対する
耐久性が高いことがわかる。
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【００９６】
[実施例５]
遊星式ミキサー内で、硝酸銀の湿式還元法で製造され,平均粒径が１．２μｍであり,表面
がオレイン酸で被覆された（オレイン酸量は０．５質量％である）粒状の加熱焼結性銀粒
子１００．０部、揮発性分散媒としてオクタンジオール（協和発酵ケミカル株式会社製）
１２．０部、および、融点が４５℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末（ペルノックス株式
会社製ＰＣＥ－３００、平均粒径１８μｍ、硬化後の比重１．６２、Ｔｇ９０℃）０．２
部を均一に混合してペースト状銀粒子組成物を調製した。
【００９７】
このペースト状銀粒子組成物のニードル吐出性を試験し、ペースト状銀粒子組成物を２０
０℃で１時間加熱して生成した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物について、体
積抵抗率、熱伝導率およびペースト状銀粒子組成物の調製直後に作成した接合体と調製後
２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の冷熱サイクル試験をしたところ、
ニードル吐出性と保存安定性は良好であり、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合
物の体積抵抗率は低く、熱伝導率は高かった。また、ペースト状銀粒子組成物の調製直後
と調製後２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の接着強さは大きく、冷熱サイクル
試験後の該接合体の接着強さも大きかった。なお、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物
の複合物は、該加熱焼結性銀粒子の焼結物９９．５部（比重１０．５３）と該熱硬化性エ
ポキシ樹脂粉末の硬化物０．２部（比重１．６２）からなり、その体積比が、９８．７％
：１．３％の複合物である。
以上の結果を表２にまとめて示した。このペースト状銀粒子組成物は、保存安定性が良好
であり、ニードル吐出性が良好であり、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の導
電性、熱伝導性が高く、複数の銀製部材を極めて強固に接合して、しかも熱衝撃に対する
耐久性が高いことがわかる。
【００９８】
[実施例６]
遊星式ミキサー内で、硝酸銀の湿式還元法で製造され,平均粒径が１．２μｍであり,表面
がオレイン酸で被覆された（オレイン酸量は０．５質量％である）粒状の加熱焼結性銀粒
子１００．０部、揮発性分散媒としてオクタンジオール（協和発酵ケミカル株式会社製）
１２．０部、および、融点が４５℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末（ペルノックス株式
会社製ＰＣＥ－３００、平均粒径１８μｍ、硬化後の比重１．６２、Ｔｇ９０℃）２．５
部を均一に混合してペースト状銀粒子組成物を調製した。
【００９９】
このペースト状銀粒子組成物のニードル吐出性を試験し、ペースト状銀粒子組成物を２０
０℃で１時間加熱して生成した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物について、体
積抵抗率、熱伝導率およびペースト状銀粒子組成物の調製直後に作成した接合体と調製後
２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の冷熱サイクル試験をしたところ、
ニードル吐出性と保存安定性は良好であり、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合
物の体積抵抗率は低く、熱伝導率は高かった。また、ペースト状銀粒子組成物の調製直後
と調製後２５℃で３日間静置した後に作成した接合体の接着強さは大きく、冷熱サイクル
試験後の該接合体の接着強さも大きかった。なお、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物
の複合物は、該加熱焼結性銀粒子の焼結物９９．５部（比重１０．５３）と該熱硬化性エ
ポキシ樹脂粉末の硬化物２．５部（比重１．６２）からなり、その体積比が、８６．０％
：１４．０％の複合物である。
以上の結果を表２にまとめて示した。このペースト状銀粒子組成物は、保存安定性が良好
であり、ニードル吐出性が良好であり、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の導
電性、熱伝導性が高く、複数の銀製部材を極めて強固に接合して、しかも熱衝撃に対する
耐久性が高いことがわかる
【０１００】
[比較例１]
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実施例１において、融点が４５℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末（ペルノックス株式会
社製ＰＣＥ－３００、平均粒径１８μｍ、硬化後の比重１．６２、Ｔｇ９０℃）を配合し
ない以外は同様にしてペースト状銀粒子組成物を調製した。
【０１０１】
このペースト状銀粒子組成物のニードル吐出を試験し、ペースト状銀粒子組成物を２００
℃で１時間加熱して生成した該加熱焼結性銀粒子の多孔質焼結物について、空隙率、体積
抵抗率、熱伝導率およびペースト状銀粒子組成物の調製直後に作成した接合体と調製後２
５℃で３日間静置した後に作成した接合体について接着強さを測定し、接合体の冷熱サイ
クル試験をしたところ、
ニードル吐出性と保存安定性は良好であり、多孔質銀粒子焼結物の体積抵抗率は低く、熱
伝導率は高かったが、接合体の接着強さは小さく、冷熱サイクル試験後の該接合体の接着
強さも小さかった。
以上の結果を表３にまとめて示した。このペースト状銀粒子組成物は、保存安定性が良好
であり、ニードル吐出性が良好であり、多孔質銀粒子焼結物の導電性、熱伝導性は高いも
のの、複数の銀製部材を極めて強固に接合できず、しかも熱衝撃に対する耐久性が乏しい
ことがわかる。
【０１０２】
[比較例２]
実施例１において、融点が４５℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末（ペルノックス株式会
社製ＰＣＥ－３００、平均粒径１８μｍ、硬化後の比重１．６２、Ｔｇ９０℃）１．０部
の代わりに、参考例で調製した２５℃で液状の熱硬化性液状エポキシ樹脂組成物（硬化後
の比重１．１２）１．０部を用いた以外は同様にしてペースト状銀粒子組成物を調製した
。
【０１０３】
このペースト状銀粒子組成物のニードル吐出性を試験し、ペースト状銀粒子組成物を２０
０℃で１時間加熱して生成した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物について、体
積抵抗率、熱伝導率およびペースト状銀粒子組成物の調製直後に作成した接合体と調製後
２５℃で３日間静置した後に作成した接合体について接着強さを測定し、接合体の冷熱サ
イクル試験をしたところ、ニードル吐出では詰まりが発生し、保存安定性が不良であった
。該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の体積抵抗率は低く、熱伝導率は高く、
ペースト状銀粒子組成物の調製直後の接合体の接着強さは大きいが、調製後２５℃で３日
間静置した後に作成した接合体の接着強さは小さかった。なお、該多孔質の銀粒子焼結物
と樹脂硬化物の複合物は、該加熱焼結性銀粒子の焼結物９９．５部（比重１０．５３）と
該熱硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物１．０部（比重１．１２）からなり、その体積比
が、９１．４％：８．６％の複合物である。
以上の結果を表３にまとめて示した。このペースト状銀粒子組成物は、ニードル吐出が不
可能であり、保存安定性が不良であった。多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の
導電性、熱伝導性は高いものの、ペースト状銀粒子組成物の調製後、経時的に接着強さが
低下して複数の銀製部材を極めて強固に接合できず、しかも熱衝撃に対する耐久性が乏し
いことがわかる。
【０１０４】
[比較例３]
実施例１において、融点が４５℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末（ペルノックス株式会
社製ＰＣＥ－３００、平均粒径１８μｍ、硬化後のＴｇは９０℃）１．０部の代わりに、
参考例で調製した２５℃で液状の熱硬化性液状エポキシ樹脂組成物（硬化後の比重１．１
２）５．５部を用いた以外は同様にしてペースト状銀粒子組成物を調製した。
【０１０５】
このペースト状銀粒子組成物のニードル吐出性を試験し、ペースト状銀粒子組成物を２０
０℃で１時間加熱して生成した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物について、体
積抵抗率、熱伝導率およびペースト状銀粒子組成物の調製直後に作成した接合体と調製後
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イクル試験をしたところ、
ニードル吐出では詰まりが発生し、保存安定性が不良であった、ペースト状銀粒子組成物
の調製直後の接合体の接着強さは大きく、調製後２５℃で３日間静置した後に作成した接
合体の接着強さも大きかったが、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の体積抵
抗率は高く、熱伝導率は低くかった。なお、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合
物は、該加熱焼結性銀粒子の焼結物９９．５部（比重１０．５３）と該熱硬化性エポキシ
樹脂組成物の硬化物５．５部（比重１．１２）からなり、その体積比が、６５．８％：３
４．２％の複合物である。
以上の結果を表３にまとめて示した。このペースト状銀粒子組成物は、ニードル吐出が不
可能であり、保存安定性が不良であり、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の接
着強さは大きいものの、導電性、熱伝導性は低いことがわかる。
【０１０６】
[比較例４]
遊星式ミキサー内で、硝酸銀の湿式還元法で製造され,平均粒径が１．２μｍであり,表面
がオレイン酸で被覆された（オレイン酸量は０．５質量％である）粒状の加熱焼結性銀粒
子１００．０部、揮発性分散媒としてオクタンジオール（協和発酵ケミカル株式会社製）
２０．０部、および、融点が４２℃である熱硬化性エポキシ樹脂粉末（ペルノックス株式
会社製ＰＣＥ－３３０、平均粒径１１０μｍ、硬化後の比重１．６８、Ｔｇ９４℃）５．
５部を均一に混合してペースト状銀粒子組成物を調製した。
【０１０７】
このペースト状銀粒子組成物のニードル吐出性を試験し、ペースト状銀粒子組成物を２０
０℃で１時間加熱して生成した多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物について、体
積抵抗率、熱伝導率およびペースト状銀粒子組成物の調製直後に作成した接合体と調製後
２５℃で３日間静置した後に作成した接合体について接着強さを測定し、接合体の冷熱サ
イクル試験をしたところ、
ニードル吐出では詰まりが発生し、保存安定性が不良であった。また、ペースト状銀粒子
組成物の調製直後の接合体の接着強さは大きく、調製後２５℃で３日間静置した後に作成
した接合体の接着強さも大きかったが、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の
体積抵抗率が高く、熱伝導率は低くかった。なお、該多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物
の複合物は、該加熱焼結性銀粒子の焼結物９９．５部（比重１０．５３）と該熱硬化性エ
ポキシ樹脂粉末の硬化物５．５部（比重１．６８）からなり、その体積比が、７４．３％
：２５．７％の複合物である。
以上の結果を表４にまとめて示した。このペースト状銀粒子組成物は、ニードル吐出が不
可能であり、保存安定性が不良であり、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の接
着強さは大きいものの、導電性、熱伝導性は低いことがわかる。
【０１０８】
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【表１】

【０１０９】
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【表２】

【０１１０】
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【表３】

注：比較例１の空隙率は該焼結物の空隙率である。
【０１１１】
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【表４】

【産業上の利用可能性】
【０１１２】
本発明のペースト状銀粒子組成物は、保存安定性とニードル吐出性が良好であり、加熱に
より加熱焼結性銀粒子が焼結し、かつ、融点が４０～３００℃である熱硬化性樹脂組粉末
が溶融して硬化し、高い導電性、熱伝導性を有する多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の
複合物となり、金属製部材同士を極めて強固に接合することができるので、複数の金属製
部材同士の接合材として有用であり、特には、コンデンサ、抵抗等のチップ部品と回路基
板との接合、発光ダイオード、レーザーダイオード、メモリ、ＩＣ、ＩＧＢＴ、ＣＰＵ等
の半導体素子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による金属製部材接合体は、金属系基板や金属製個
所を有する電子部品、電子装置、電気部品、電気装置などにおける金属製部材として有用
である。
本発明の多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の製造方法による該複合物は、複数
の金属製部材同士間の接合層として有用であり、回路基板上に形成される導電性の配線回
路の形成に有用である。
【符号の説明】
【０１１３】
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Ａ　せん断接着強さ測定用試験体
１　銀基板
２　ペースト状銀粒子組成物（加熱焼結後は、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合
物）
３　銀チップ
【要約】　　　（修正有）
【課題】保存安定性が良好であり、加熱により導電性の優れた多孔質の銀粒子焼結物と樹
脂硬化物の複合物となり、複数の金属製部材を強固に接合できるペースト状銀粒子組成物
、金属製部材接合体の製造方法及び多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物の製造方
法の提供。
【解決手段】（Ａ）平均粒径が０.０１μｍ以上１０μｍ以下、球状、涙滴状または粒状
、極性基を有する有機物の被覆量が０.０５～５.０質量％である加熱焼結性銀粒子と（Ｂ
）揮発性分散媒と（Ｃ）融点が４０～３００℃である熱硬化性樹脂粉末とからなる、ペー
スト状銀粒子組成物。該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
熱して該揮発性分散媒を揮散させ、多孔質の銀粒子焼結物と樹脂硬化物の複合物とする。
該ペースト状銀粒子組成物を加熱して該揮発性分散媒を揮散させ、該加熱焼結性銀粒子（
Ａ）同士を焼結させ、該熱硬化性樹脂粉末（Ｃ）を硬化させる。
【選択図】図３

【図１】 【図２】

【図３】

【図４】
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