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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　２つの接続対象部材を接続する接続部を形成するために用いられる接続材料であり、
　前記接続材料は、粒子及び金属原子含有粒子を含み、
　前記粒子は、接続後の前記接続部の厚みが、接続前の前記粒子の平均粒子径の２倍を超
えるように、前記接続部を形成するために用いられるか、又は、前記粒子は、０．１μｍ
以上、１５μｍ以下の平均粒子径を有し、
　前記粒子は、３０Ｎ／ｍｍ２以上、３０００Ｎ／ｍｍ２以下の１０％Ｋ値を有し、
　前記粒子は、５０％以下の粒子径のＣＶ値を有し、
　前記粒子の熱分解温度が、前記金属原子含有粒子の融点よりも高い、接続材料。
【請求項２】
　２つの接続対象部材を接続する接続部を形成するために用いられる接続材料であり、
　前記接続材料は、粒子及び金属原子含有粒子を含み、
　前記粒子は、接続後の前記接続部の厚みが、接続前の前記粒子の平均粒子径の２倍を超
えるように、前記接続部を形成するために用いられるか、又は、前記粒子は、０．１μｍ
以上、１５μｍ以下の平均粒子径を有し、
　前記粒子は、３０Ｎ／ｍｍ２以上、３０００Ｎ／ｍｍ２以下の１０％Ｋ値を有し、
　前記粒子は、５０％以下の粒子径のＣＶ値を有し、
　前記金属原子含有粒子を溶融させた後に固化させることで、前記接続部を形成するため
に用いられる、接続材料。
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【請求項３】
　前記粒子は、接続後の前記接続部の厚みが、接続前の前記粒子の平均粒子径の２倍を超
えるように、前記接続部を形成するために用いられる、請求項１又は２に記載の接続材料
。
【請求項４】
　前記粒子は、０．１μｍ以上、１５μｍ以下の平均粒子径を有する、請求項１～３のい
ずれか１項に記載の接続材料。
【請求項５】
　前記粒子１００万個あたり、凝集している粒子の数が１００個以下である、請求項１～
４のいずれか１項に記載の接続材料。
【請求項６】
　前記粒子は、２００℃以上の熱分解温度を有する、請求項１～５のいずれか１項に記載
の接続材料。
【請求項７】
　前記粒子の材料が、ビニル化合物、（メタ）アクリル化合物、α－オレフィン化合物、
ジエン化合物、又はシリコーン化合物を含む、請求項１～６のいずれか１項に記載の接続
材料。
【請求項８】
　前記粒子が、外表面部分に導電部を有さない、請求項１～７のいずれか１項に記載の接
続材料。
【請求項９】
　前記粒子が、基材粒子と、前記基材粒子の表面上に配置された導電部とを有する、請求
項１～７のいずれか１項に記載の接続材料。
【請求項１０】
　前記導電部の材料が、ニッケル、金、銀、銅、又は錫を含む、請求項９に記載の接続材
料。
【請求項１１】
　前記粒子は、１つの前記粒子が、２つの前記接続対象部材の双方に接しないように、前
記接続部を形成するために用いられる、請求項１～１０のいずれか１項に記載の接続材料
。
【請求項１２】
　樹脂を含む、請求項１～１１のいずれか１項に記載の接続材料。
【請求項１３】
　第１の接続対象部材と、
　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の接続対象部材とを接続している接続部とを備え
、
　前記接続部の材料が、請求項１～１２のいずれか１項に記載の接続材料である、接続構
造体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、２つの接続対象部材を接続する接続部を形成する接続材料を得るために用い
られる粒子に関する。また、本発明は、上記粒子を用いた接続材料及び接続構造体に関す
る。
【背景技術】
【０００２】
　インバータ等に用いられるパワー半導体装置の一つである非絶縁型半導体装置において
、半導体素子を固定する部材は、半導体装置の電極の一つでもある。例えば、パワートラ
ンジスタを固定部材上にＳｎ－Ｐｂ系はんだ付け材を用いて搭載した半導体装置では、２
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つの接続対象部材を接続している固定部材（ベース材）は、パワートランジスタのコレク
タ電極となる。
【０００３】
　また、金属粒子の粒径が１００ｎｍ以下のサイズまで小さくなり、構成原子数が少なく
なると、粒子の体積に対する表面積比が急激に増大し、融点又は焼結温度がバルク状態に
比較して大幅に低下することが知られている。この低温焼成機能を利用し、有機物で表面
が被覆された平均粒径１００ｎｍ以下の金属粒子を接続材料として用い、加熱により有機
物を分解させて金属粒子同士を焼結させることで接続を行う方法が知られている。この接
続方法では、接続後の金属粒子がバルク金属へと変化するのと同時に接続界面では金属結
合による接続が得られるため、耐熱性と接続信頼性と放熱性とが非常に高くなる。このよ
うな接続を行うための接続材料は、例えば、下記の特許文献１に開示されている。
【０００４】
　特許文献１では、金属酸化物、金属炭酸塩又はカルボン酸金属塩の粒子から選ばれる１
種以上の金属粒子前駆体と、有機物である還元剤とを含む接続材料が開示されている。上
記金属粒子前駆体の平均粒径は１ｎｍ以上、５０μｍ以下である。上記接続材料中におけ
る全質量部において、上記金属粒子前駆体の含有量は、５０質量部を超え、９９質量部以
下である。
【０００５】
　下記の特許文献２には、（ａ）融点を有する熱伝導性金属と、（ｂ）シリコーン粒子と
を有する複合材料が開示されている。（ｂ）シリコーン粒子は、（ａ）熱伝導性金属中に
分散されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開２００８－１７８９１１号公報
【特許文献２】特開２０１３－２４３４０４号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　上記コレクタ電極には、半導体装置稼動時に数アンペア以上の電流が流れ、トランジス
タチップは発熱する。このように、２つの接続対象部材を接続している接続部は、冷熱サ
イクル条件に晒される。冷熱サイクルによって、半導体ウェハ及び半導体チップなどの接
続対象部材が反りやすく、結果として、接続対象部材又は接続部にクラックが生じやすく
、接続対象部材の剥離が生じやすい。従来の接続材料では、クラック及び剥離の発生を十
分に抑制することは困難である。
【０００８】
　本発明の目的は、２つの接続対象部材を接続する接続部において、冷熱サイクルでのク
ラック又は剥離の発生を抑えることができる粒子を提供することである。また、本発明は
、上記粒子を用いた接続材料及び接続構造体を提供することも目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明の広い局面によれば、２つの接続対象部材を接続する接続部を形成する接続材料
を得るために用いられる粒子であり、前記粒子は、接続後の前記接続部の厚みが、接続前
の前記粒子の平均粒子径の２倍を超えるように、前記接続部を形成するために用いられる
か、又は、前記粒子は、０．１μｍ以上、１５μｍ以下の平均粒子径を有し、前記粒子は
、３０Ｎ／ｍｍ２以上、３０００Ｎ／ｍｍ２以下の１０％Ｋ値を有し、前記粒子は、５０
％以下の粒子径のＣＶ値を有する、粒子が提供される。
【００１０】
　本発明に係る粒子のある特定の局面では、前記粒子は、接続後の前記接続部の厚みが、
接続前の前記粒子の平均粒子径の２倍を超えるように、前記接続部を形成するために用い
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られる。
【００１１】
　本発明に係る粒子のある特定の局面では、前記粒子は、０．１μｍ以上、１５μｍ以下
の平均粒子径を有する。
【００１２】
　本発明に係る粒子のある特定の局面では、前記粒子１００万個あたり、凝集している粒
子の数が１００個以下である。
【００１３】
　本発明に係る粒子のある特定の局面では、前記粒子は、２００℃以上の熱分解温度を有
する。
【００１４】
　本発明に係る粒子のある特定の局面では、前記粒子の材料が、ビニル化合物、（メタ）
アクリル化合物、α－オレフィン化合物、ジエン化合物、又はシリコーン化合物を含む。
【００１５】
　本発明に係る粒子のある特定の局面では、前記粒子が、外表面部分に導電部を有さない
。
【００１６】
　本発明に係る粒子のある特定の局面では、前記粒子が、基材粒子と、前記基材粒子の表
面上に配置された導電部とを有する。
【００１７】
　本発明に係る粒子のある特定の局面では、前記導電部の材料が、ニッケル、金、銀、銅
、又は錫を含む。
【００１８】
　本発明に係る粒子のある特定の局面では、前記粒子は、１つの前記粒子が、２つの前記
接続対象部材の双方に接しないように、前記接続部を形成するために用いられる。
【００１９】
　本発明の広い局面によれば、２つの接続対象部材を接続する接続部を形成するために用
いられ、上述した粒子と、樹脂又は金属原子含有粒子とを含む、接続材料が提供される。
【００２０】
　本発明に係る接続材料のある特定の局面では、前記接続材料は、樹脂を含む。
【００２１】
　本発明に係る接続材料のある特定の局面では、前記接続材料は、前記金属原子含有粒子
を含み、前記粒子の熱分解温度が、前記金属原子含有粒子の融点よりも高い。
【００２２】
　本発明に係る接続材料のある特定の局面では、前記接続材料は、前記金属原子含有粒子
を含み、前記接続材料は、前記金属原子含有粒子を溶融させた後に固化させることで、前
記接続部を形成するために用いられる。
【００２３】
　本発明の広い局面によれば、第１の接続対象部材と、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の接続対象部材とを接続している接続部とを備え、前記接続
部の材料が、上述した接続材料である、接続構造体が提供される。
【発明の効果】
【００２４】
　本発明に係る粒子は、２つの接続対象部材を接続する接続部を形成する接続材料を得る
ために用いられる粒子である。本発明に係る粒子においては、上記粒子が、接続後の上記
接続部の厚みが、接続前の上記粒子の平均粒子径の２倍を超えるように、上記接続部を形
成するために用いられるか、又は、上記粒子は、０．１μｍ以上、１５μｍ以下の平均粒
子径を有し、上記粒子は、３０Ｎ／ｍｍ２以上、３０００Ｎ／ｍｍ２以下の１０％Ｋ値を
有し、上記粒子は、５０％以下の粒子径のＣＶ値を有するので、上記粒子を含む接続材料
により２つの接続対象部材を接続する接続部を形成したときに、冷熱サイクルでのクラッ
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ク又は剥離の発生を抑えることができる。
【図面の簡単な説明】
【００２５】
【図１】図１は、本発明の第１の実施形態に係る粒子を示す断面図である。
【図２】図２は、本発明の第２の実施形態に係る粒子を示す断面図である。
【図３】図３は、本発明の第３の実施形態に係る粒子を示す断面図である。
【図４】図４は、本発明の第１の実施形態に係る粒子を用いた接続構造体を模式的に示す
正面断面図である。
【発明を実施するための形態】
【００２６】
　以下、本発明の詳細を説明する。
【００２７】
　（粒子）
　本発明に係る粒子は、２つの接続対象部材を接続する接続部を形成する接続材料を得る
ために用いられる粒子である。
【００２８】
　本発明に係る粒子は、（１）接続後の上記接続部の厚みが、接続前の上記粒子の平均粒
子径の２倍を超えるように、上記接続部を形成するために用いられるか、又は、（２）上
記粒子は、０．１μｍ以上、１５μｍ以下の平均粒子径を有する。本発明では、上記（１
）の構成を備えていてもよく、上記（２）の構成を備えていてもよく、上記（１）の構成
と上記（２）の構成との双方を備えていてもよい。
【００２９】
　本発明に係る粒子は、３０Ｎ／ｍｍ２以上、３０００Ｎ／ｍｍ２以下の１０％Ｋ値を有
する。本発明に係る粒子は、５０％以下の粒子径のＣＶ値を有する。
【００３０】
　本発明では、上記の構成が備えられているので、２つの接続対象部材を接続する接続部
において、冷熱サイクルでの接続対象部材のクラック又は剥離の発生を抑えることができ
る。さらに、本発明では、接続強度を高めることもできる。
【００３１】
　本発明では、上記粒子は、上記接続部において、応力緩和材として作用することができ
、特に冷熱サイクル時に応力緩和材として作用することができる。
【００３２】
　上記１０％Ｋ値は、粒子を１０％圧縮したときの圧縮弾性率である。冷熱サイクルでの
クラック又は剥離の発生を抑える観点からは、上記粒子の１０％Ｋ値は、３０Ｎ／ｍｍ２

以上、３０００Ｎ／ｍｍ２以下である。冷熱サイクルでのクラック又は剥離の発生をより
一層抑える観点からは、上記１０％Ｋ値は、好ましくは１００Ｎ／ｍｍ２以上、より好ま
しくは１０００Ｎ／ｍｍ２以上である。冷熱サイクルでのクラック又は剥離の発生をより
一層抑える観点からは、上記粒子の１０％Ｋ値は好ましくは２５００Ｎ／ｍｍ２以下、よ
り好ましくは２０００Ｎ／ｍｍ２以下である。
【００３３】
　上記粒子の１０％Ｋ値は、以下のようにして測定できる。
【００３４】
　微小圧縮試験機を用いて、円柱（直径５０μｍ、ダイヤモンド製）の平滑圧子端面で、
２５℃、最大試験荷重２０ｍＮを６０秒かけて負荷する条件下で粒子を圧縮する。このと
きの荷重値（Ｎ）及び圧縮変位（ｍｍ）を測定する。得られた測定値から、上記１０％Ｋ
値（圧縮弾性率）を下記式により求めることができる。上記微小圧縮試験機として、例え
ば、フィッシャー社製「フィッシャースコープＨ－１００」等が用いられる。
【００３５】
　１０％Ｋ値（Ｎ／ｍｍ２）＝（３／２１／２）・Ｆ・Ｓ－３／２・Ｒ－１／２

　Ｆ：粒子が１０％圧縮変形したときの荷重値（Ｎ）
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　Ｓ：粒子が１０％圧縮変形したときの圧縮変位（ｍｍ）
　Ｒ：粒子の半径（ｍｍ）
【００３６】
　上記粒子の粒子径の変動係数（ＣＶ値）は、５０％以下である。冷熱サイクルでのクラ
ック又は剥離の発生をより一層抑える観点からは、上記粒子の粒子径のＣＶ値は、好まし
くは４０％以下、より好ましくは３０％以下である。上記粒子の粒子径のＣＶ値の下限は
特に限定されない。上記ＣＶ値は０％以上であってもよく、５％以上であってもよく、７
％以上であってもよく、１０％以上であってもよく、１０％を超えていてもよい。
【００３７】
　上記変動係数（ＣＶ値）は下記式で表される。
【００３８】
　ＣＶ値（％）＝（ρ／Ｄｎ）×１００
　ρ：粒子の粒子径の標準偏差
　Ｄｎ：粒子の粒子径の平均値
【００３９】
　上記粒子の平均粒子径は、０．１μｍ以上、１５μｍ以下であることが好ましい。但し
、上記（１）の構成が備えられる場合には、上記粒子の平均粒子径は０．１μｍ未満であ
ってもよく、１５μｍを超えていてもよい。上記（１）の構成が備えられる場合には、上
記粒子の平均粒子径は、５０μｍ以下であってもよく、２０μｍ以下であってもよい。
【００４０】
　冷熱サイクルでのクラック又は剥離の発生をより一層抑える観点からは、上記粒子の平
均粒子径は、好ましくは０．５μｍ以上、より好ましくは１μｍ以上である。冷熱サイク
ルでのクラック又は剥離の発生をより一層抑える観点からは、上記粒子の平均粒子径は、
好ましくは１０μｍ以下、より好ましくは６μｍ以下である。
【００４１】
　上記粒子の平均粒子径は、粒子を走査型電子顕微鏡で観察し、観察された画像における
任意に選択した５０個の各粒子の最大径を算術平均することにより求められる。
【００４２】
　本発明では、１つの上記粒子が、２つの上記接続対象部材の双方に接しないように、上
記接続部を形成するために用いられることが好ましい。１つの上記粒子が、２つの上記接
続対象部材のうちの少なくとも一方に接しないように、上記接続部を形成するために用い
られることが好ましい。
【００４３】
　以下、図面を参照しつつ、本発明を具体的に説明する。以下の粒子の実施形態において
、互いに異なる箇所が置き換え可能である。
【００４４】
　図１は、本発明の第１の実施形態に係る粒子を示す断面図である。
【００４５】
　図１に示す粒子１は、導電部を有さない粒子である。粒子１は、例えば、金属粒子を除
く粒子である。粒子１は、例えば、樹脂粒子である。
【００４６】
　粒子１のように、本発明に係る粒子は、導電部を有していなくてもよい。粒子が導電部
を有さない場合には、粒子の表面上に導電部が形成されずに、粒子を用いることができる
。後述する粒子のように、本発明に係る粒子は、基材粒子と、該基材粒子の表面上に配置
された導電部とを有していてもよい。
【００４７】
　図２は、本発明の第２の実施形態に係る粒子を示す断面図である。
【００４８】
　図２に示す粒子１１は、導電部を有する導電性粒子である。粒子１１は、基材粒子１２
と、導電部１３とを有する。導電部１３は、基材粒子１２の表面上に配置されている。導
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電部１３は、基材粒子１２の表面に接している。粒子１１は、基材粒子１２の表面が導電
部１３により被覆された被覆粒子である。粒子１１では、導電部１３は、単層の導電部（
導電層）である。
【００４９】
　図３は、本発明の第３の実施形態に係る粒子を示す断面図である。
【００５０】
　図３に示す粒子２１は、導電部を有する導電性粒子である。粒子２１は、基材粒子１２
と、導電部２２とを有する。導電部２２は全体で、基材粒子１２側に第１の導電部２２Ａ
と、基材粒子１２側とは反対側に第２の導電部２２Ｂとを有する。
【００５１】
　粒子１１と粒子２１とでは、導電部のみが異なっている。すなわち、粒子１１では、１
層構造の導電部１３が形成されているのに対し、粒子２１では、２層構造の第１の導電部
２２Ａ及び第２の導電部２２Ｂが形成されている。第１の導電部２２Ａと第２の導電部２
２Ｂとは別の導電部として形成されている。粒子２１では、導電部２２は、多層の導電部
（導電層）である。
【００５２】
　第１の導電部２２Ａは、基材粒子１２の表面上に配置されている。基材粒子１２と第２
の導電部２２Ｂとの間に、第１の導電部２２Ａが配置されている。第１の導電部２２Ａは
、基材粒子１２に接している。従って、基材粒子１２の表面上に第１の導電部２２Ａが配
置されており、第１の導電部２２Ａの表面上に第２の導電部２２Ｂが配置されている。
【００５３】
　粒子１，１１，２１は外表面に突起を有さない。粒子１，１１，２１は球状である。
【００５４】
　粒子１，１１，２１のように、本発明に係る粒子は、外表面に突起を有していなくても
よく、導電部の外表面に突起を有していなくてもよく、球状であってもよい。
【００５５】
　上記粒子は、上記粒子１００万個あたり、凝集している粒子の数が１００個以下である
ことが好ましい。上記凝集している粒子は、１つの粒子が少なくとも１つの他の粒子と接
している粒子である。例えば、上記粒子１００万個に、３つの粒子が凝集している粒子（
３個の粒子の凝集体）が３個含まれる場合に、上記粒子１００万個あたり、凝集している
粒子の数は９個である。上記凝集している粒子の数の測定方法としては、１視野に５万個
程度の粒子が観察されるように倍率を設定した顕微鏡を用いて凝集している粒子をカウン
トし、２０視野の合計として凝集している粒子の数を測定する方法等が挙げられる。
【００５６】
　上記粒子１００万個あたり、凝集している粒子の数を１００個以下とする方法としては
、例えば上記粒子を上述の導電部を有する導電性粒子の形態とする方法、粒子が表面に、
凝集を抑制するための連続又は非連続の被覆部（被覆層）を備える形態とする方法、及び
粒子の表面に架橋性の化合物を装飾させる方法等が挙げられる。
【００５７】
　連続の上記被覆部を形成する方法としては、例えば被覆部の形成前の粒子よりも硬度が
高い樹脂で、粒子を被覆する方法が挙げられる。上記被覆部の材料である上記樹脂として
は、後述する粒子Ａ及び基材粒子の材料と同様の樹脂及び親水性樹脂等が挙げられる。上
記被覆部の材料である上記樹脂は、ジビニルベンゼン－スチレン共重合体、ポリビニルア
ルコール、ポリビニルピロリドン又はポリアクリル酸であることが好ましい。
【００５８】
　非連続の上記被覆層を形成する方法としては、例えば被覆層の形成前の粒子の表面に微
粒子を付着させて、粒子を被覆する方法が挙げられる。上記被覆層の材料である上記微粒
子としてはシリカ、チタニア、アルミナ、ジルコニア、酸化マグネシウム及び酸化亜鉛等
の無機微粒子；樹脂微粒子；有機無機ハイブリッド微粒子等が挙げられる。
【００５９】
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　粒子の表面に架橋性の化合物を装飾させる方法としては、例えば粒子の表面に存在する
複数の水酸基に、多官能性のシランカップリング剤や多官能性カルボン酸を反応させる方
法等が挙げられる。
【００６０】
　接続部において上記粒子は熱分解されていないことが好ましいことから、上記粒子は、
２００℃以上の熱分解温度を有することが好ましい。上記粒子の熱分解温度は、好ましく
は２２０℃以上、より好ましくは２５０℃以上、更に好ましくは３００℃以上である。な
お、上記粒子が基材粒子と導電部とを有する場合に、上記基材粒子と上記導電部とのうち
先に熱分解する温度を、上記粒子の熱分解温度とする。
【００６１】
　以下、粒子の他の詳細について説明する。なお、以下の説明において、「（メタ）アク
リル」は「アクリル」と「メタクリル」との一方又は双方を意味し、「（メタ）アクリレ
ート」は「アクリレート」と「メタクリレート」との一方又は双方を意味し、「（メタ）
アクリロイル」は「アクリロイル」と「メタクリロイル」との一方又は双方を意味する。
（不）飽和とは、飽和及び不飽和のいずれかを意味する。
【００６２】
　［導電部を有さない粒子及び基材粒子］
　本発明に係る粒子において、導電部を有さない粒子を、粒子Ａと呼ぶ。本発明に係る粒
子は、基材粒子と、該基材粒子の表面上に配置された導電部とを有していてもよい。
【００６３】
　上記粒子の１０％Ｋ値は、上記粒子Ａ及び上記基材粒子の状態により調整することもで
きる。上記粒子Ａ及び上記基材粒子は、孔を有していなくてもよく、孔を有していてもよ
く、単孔であってもよく、多孔であってもよい。
【００６４】
　上記粒子Ａ及び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、及び有機
無機ハイブリッド粒子等が挙げられる。上記粒子Ａ及び上記基材粒子は、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
コアであってもよい。上記シェルが無機シェルであってもよい。金属粒子を除く粒子が好
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がより好まし
い。本発明の効果により一層優れることから、樹脂粒子又は有機無機ハイブリッド粒子が
特に好ましい。
【００６５】
　冷熱サイクルでのクラック又は剥離の発生をより一層抑える観点からは、上記粒子Ａ及
び上記基材粒子は、樹脂粒子であることが好ましい。上記樹脂としては、例えばポリオレ
フィン、ポリエン、ポリ（メタ）アクリル酸エステル及びポリシロキサン等が挙げられる
。
【００６６】
　上記粒子Ａ及び上記基材粒子の材料としては、例えばビニル化合物、（メタ）アクリル
化合物、α－オレフィン化合物、ジエン化合物、シリコーン化合物、及びエポキシ化合物
等が挙げられる。冷熱サイクルでのクラック又は剥離の発生をより一層抑える観点からは
、上記粒子Ａ及び上記基材粒子の材料が、ビニル化合物、（メタ）アクリル化合物、α－
オレフィン化合物、ジエン化合物、又はシリコーン化合物であることが好ましく、ビニル
化合物、（メタ）アクリル化合物、ジエン化合物、又はシリコーン化合物であることがよ
り好ましい。上記粒子が導電部を有さない場合に、上記粒子の材料が、ビニル化合物、（
メタ）アクリル化合物、α－オレフィン化合物、ジエン化合物、又はシリコーン化合物で
あることが好ましく、ビニル化合物、（メタ）アクリル化合物、ジエン化合物、又はシリ
コーン化合物であることがより好ましい。上記粒子が基材粒子及び導電部を有する場合に
、上記基材粒子の材料が、ビニル化合物、（メタ）アクリル化合物、α－オレフィン化合
物、ジエン化合物、又はシリコーン化合物であることが好ましく、ビニル化合物、（メタ
）アクリル化合物、ジエン化合物、又はシリコーン化合物であることがより好ましい。
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【００６７】
　上記材料を用い、上記粒子Ａ及び基材粒子を得る方法としては、例えばラジカル重合、
イオン重合、配位重合、開環重合、異性化重合、環化重合、脱離重合、重付加、重縮合及
び付加縮合等の方法等が挙げられる。
【００６８】
　上記粒子Ａ及び上記基材粒子を、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、耐熱性を高める観点から、上記エチレン性不飽和基を有する重合性単量体と
して、フルオレン骨格を有する化合物（以下、フルオレン化合物）を用いることができる
。上記フルオレン骨格は、末端以外に存在していてもよく、末端に存在していてもよく、
側鎖に存在していてもよい。
【００６９】
　上記フルオレン化合物としては、ビスアリールフルオレン骨格を有する化合物等が挙げ
られる。
【００７０】
　上記ビスアリールフルオレン骨格を有する化合物は、フルオレン骨格の５員環に２つの
アリール基が結合している化合物である。なお、アリール基は、（メタ）アクリロイル基
又はビニル基を有していてもよい。例えば、アリール基は、ベンゼン環に結合した基とし
て、－Ｏ（Ｃ２Ｈ４Ｏ）ｍＣＯＣＨ＝ＣＨ２基（ｍは１～１３の整数）、－Ｏ（Ｃ２Ｈ４

Ｏ）ｍＣＯＣＨ＝ＣＨＣＨ３基（ｍは１～１３の整数）、－Ｏ－Ｃ２Ｈ４Ｏ－ＣＯＣＨ＝
ＣＨ２基、－Ｏ－Ｃ２Ｈ４Ｏ－ＣＯＣＨ＝ＣＨＣＨ３基、又は－Ｏ－ＣＨ２－ＣＨ＝ＣＨ

２基等を有していてもよい。これらの基は、アリール基におけるベンゼン環のフルオレン
骨格の結合部位に対して、ｐ位に結合していてもよい。
【００７１】
　上記フルオレン化合物の具体例としては、下記式（１）で表される化合物等が挙げられ
る。
【００７２】
【化１】

【００７３】
　上記式（１）中、Ｒ１及びＲ２はそれぞれ、水素原子、－Ｏ（Ｃ２Ｈ４Ｏ）ｍＣＯＣＨ
＝ＣＨ２基（ｍは１～１３の整数）、－Ｏ（Ｃ２Ｈ４Ｏ）ｍＣＯＣＨ＝ＣＨＣＨ３基（ｍ
は１～１３の整数）、－Ｏ－Ｃ２Ｈ４Ｏ－ＣＯＣＨ＝ＣＨ２基、－Ｏ－Ｃ２Ｈ４Ｏ－ＣＯ
ＣＨ＝ＣＨＣＨ３基又は－Ｏ－ＣＨ２－ＣＨ＝ＣＨ２基を表す。
【００７４】
　上記フルオレン化合物の市販品としては、大阪ガスケミカル社製「オグソールＥＡ－０
３００」、及び東京化成工業社製「９，９’－ビス（４－アリルオキシフェニル）フルオ
レン」等が挙げられる。
【００７５】
　上記粒子Ａ及び基材粒子の材料をメタセシス重合にて得る場合、メタセシス重合性モノ
マーの重合体、及びメタセシス重合性オリゴマー等のメタセシス重合性化合物が好適に用
いられる。上記メタセシス重合性化合物を、例えば、触媒の存在下で開環重合させること
で、メタセシス重合化合物が得られる。
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【００７６】
　上記メタセシス重合性化合物は、メタセシス重合活性を有する。上記メタセシス重合性
化合物は、特に限定されないが、重合反応活性の観点から、環状の不飽和化合物であるこ
とが好ましい。上記メタセシス重合性化合物は、官能基含有化合物であってもよい。上記
官能基含有化合物としては、例えば、水酸基、カルボキシル基、アミノ基、エステル基、
アセトキシ基、アルコキシ基、ハロゲン基、カルボニル基、メルカプト基、エポキシ基、
シリル基、オキサゾリン基、スルフォン酸基、マレイミド基、アズラクトン基、及びビニ
ル基等の官能基を有する化合物が挙げられる。上記官能基含有化合物における官能基は、
極性官能基であってもよく、非極性官能基であってもよい。
【００７７】
　上記環状の不飽和化合物としては、シクロブテン、シクロペンテン、シクロヘキセン、
シクロオクテン、及びシクロオクタジエン等の単環状オレフィン及びその誘導体；２－ノ
ルボルネン、２，５－ノルボルナジエン、５－メチル－２－ノルボルネン、５－エチリデ
ン－２－ノルボルネン、５－フェニルノルボルネン、ジシクロペンタジエン、ジヒドロジ
シクロペンタジエン、テトラシクロドデセン、トリシクロペンタジエン、及びテトラシク
ロペンタジエン等の多環状オレフィン及びその誘導体；２，３－ジヒドロフラン、ｅｘｏ
－３，６－エポキシ－１，２，３，６－テトラヒドロ無水フタル酸、９－オキサビシクロ
［６．１．０］ノン－４－エン、ｅｘｏ－Ｎ－メチル－７－オキサビシクロ［２．２．１
］ヘプト－５－エン－２，３－ジカルボキシイミド、及び１，４－ジヒドロ－１，４－エ
ポキシナフタレン等のヘテロ原子含有シクロオレフィン等が好適に用いられる。上記環状
の不飽和化合物は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。
【００７８】
　上記メタセシス重合性化合物としては、反応性及びコストの観点から、シクロオクタジ
エン、２－ノルボルネン又はジシクロペンタジエン又はそれらの誘導体が好ましい。
【００７９】
　上記メタセシス重合性化合物の重合に用いる触媒は、有機金属錯体触媒であることが好
ましい。上記メタセシス重合性化合物の重合に用いる触媒としては、中心金属として、Ｔ
ｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｚｒ、Ｎｂ、Ｍｏ、Ｒｕ、Ｈｆ、Ｔａ、Ｗ、Ｒｅ、Ｏｓ又はＩｒから選ば
れるいずれか１種の金属を有する、塩化物；アルキレン錯体；ビニリデン錯体；アレニリ
デン等のカルベン錯体；カルビン錯体等のメタセシス反応性錯体が挙げられる。中心金属
がルテニウム（Ｒｕ）である触媒が好ましい。
【００８０】
　なお、上記メタセシス重合性化合物は、公知の重合方法によって重合させることができ
る。
【００８１】
　上記メタセシス重合化合物を用いる場合に、所望の１０％Ｋ値に容易に調整する方法と
しては、合成時に、開環重合後に水素添加反応を行う方法等が挙げられる。なお、水素添
加反応の方法は公知である。例えば、ウィルキンソン錯体、酢酸コバルト／トリエチルア
ルミニウム、ニッケルアセチルアセテート／トリイソブチルアルミニウム、パラジウム－
カーボン、ルテニウム錯体、ルテニウム－カーボン、又はニッケル－けいそう土等を用い
て、水素添加反応を行うことができる。
【００８２】
　上記粒子Ａ及び上記基材粒子の材料としては、（不）飽和炭化水素、芳香族炭化水素、
（不）飽和脂肪酸、芳香族カルボン酸、（不）飽和ケトン、芳香族ケトン、（不）飽和ア
ルコール、芳香族アルコール、（不）飽和アミン、芳香族アミン、（不）飽和チオール、
芳香族チオール及び有機ケイ素化合物の１種以上の化合物から得られる縮合体及びそれら
の１種以上の化合物から得られる重合体が挙げられる。
【００８３】
　上記縮合体及び上記重合体としては、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、ポリブタジエン等の
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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；ポリアルキレンテレフタレート、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
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、及び、エチレン性不飽和基を有
する種々の重合性単量体を１種もしくは２種以上重合させて得られる重合体等が挙げられ
る。上記粒子Ａ及び上記基材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
粒子を形成するための樹脂は、エチレン性不飽和基を複数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ことが好ましい。
【００８４】
　上記粒子Ａ及び上記基材粒子をラジカル重合、イオン重合又は配位重合等の重合にて得
る場合、エチレン性不飽和基を有する重合性単量体が好適に用いられる。上記エチレン性
不飽和基を有する重合性単量体は、エチレン性不飽和基を有しいていれば、その分子量及
びエチレン性不飽和基数等は特に限定されない。上記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。
【００８５】
　上記非架橋性の単量体としては、例えば、ビニル化合物として、スチレン、α－メチル
スチレン、クロルスチレン等のスチレン系単量体；メチルビニルエーテル、エチルビニル
エーテル、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、ステアリン酸ビニル等の酸ビニルエステル化合物；塩化ビニル、フ
ッ化ビニル等のハロゲン含有単量体；（メタ）アクリル化合物として、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、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、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；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
）アクリレート等のハロゲン含有（メタ）アクリレート化合物；α－オレフィン化合物と
して、ジイソブチレン、イソブチレン、リニアレン、エチレン、プロピレン等のオレフィ
ン化合物；共役ジエン化合物として、イソプレン、ブタジエン等が挙げられる。
【００８６】
　上記架橋性の単量体としては、例えば、ビニル化合物として、ジビニルベンゼン、１，
４－ジビニロキシブタン、ジビニルスルホン、９，９’－ビス（４－アリルオキシフェニ
ル）フルオレン等のビニル系単量体；（メタ）アクリル化合物として、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、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；アリル化合物として、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；シリコーン化合物として、テトラメトキシシラン、テトラエトキシシラン、メ
チルトリメトキシシラン、メチルトリエトキシシラン、エチルトリメトキシシラン、エチ
ルトリエトキシシラン、イソプロピルトリメトキシシラン、イソブチルトリメトキシシラ
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ン、シクロヘキシルトリメトキシシラン、ｎ－ヘキシルトリメトキシシラン、ｎ－オクチ
ルトリエトキシシラン、ｎ－デシルトリメトキシシラン、フェニルトリメトキシシラン、
ジメチルジメトキシシラン、ジメチルジエトキシシラン、ジイソプロピルジメトキシシラ
ン、トリメトキシシリルスチレン、γ－（メタ）アクリロキシプロピルトリメトキシシラ
ン、１，３－ジビニルテトラメチルジシロキサン、メチルフェニルジメトキシシラン、ジ
フェニルジメトキシシラン等のシランアルコキシド化合物；ビニルトリメトキシシラン、
ビニルトリエトキシシラン、ジメトキシメチルビニルシシラン、ジメトキシエチルビニル
シラン、ジエトキシメチルビニルシラン、ジエトキシエチルビニルシラン、エチルメチル
ジビニルシラン、メチルビニルジメトキシシラン、エチルビニルジメトキシシラン、メチ
ルビニルジエトキシシラン、エチルビニルジエトキシシラン、ｐ－スチリルトリメトキシ
シラン、３－メタクリロキシプロピルメチルジメトキシシラン、３－メタクリロキシプロ
ピルトリメトキシシラン、３－メタクリロキシプロピルメチルジエトキシシラン、３－メ
タクリロキシプロピルトリエトキシシラン、３－アクリロキシプロピルトリメトキシシラ
ン等の重合性二重結合含有シランアルコキシド；デカメチルシクロペンタシロキサン等の
環状シロキサン；片末端シリコーンオイル、両末端シリコーンオイル、側鎖型シリコーン
オイル等の変性（反応性）シリコーンオイル；（メタ）アクリル酸、マレイン酸、無水マ
レイン酸等のカルボキシル基含有単量体等が挙げられる。
【００８７】
　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。
【００８８】
　上記粒子Ａ及び上記基材粒子の材料として、ポリシロキサンが好適に用いられる。ポリ
シロキサンは、シラン化合物の重合物であり、シラン化合物の重合によって得られる。
【００８９】
　上記シラン化合物としては、テトラメトキシシラン、テトラエトキシシラン、メチルト
リメトキシシラン、メチルトリエトキシシラン、エチルトリメトキシシラン、エチルトリ
エトキシシラン、イソプロピルトリメトキシシラン、イソブチルトリメトキシシラン、シ
クロヘキシルトリメトキシシラン、ｎ－ヘキシルトリメトキシシラン、ｎ－オクチルトリ
エトキシシラン、ｎ－デシルトリメトキシシラン、フェニルトリメトキシシラン、ジメチ
ルジメトキシシラン、ジメチルジエトキシシラン、ジイソプロピルジメトキシシラン、ト
リメトキシシリルスチレン、γ－（メタ）アクリロキシプロピルトリメトキシシラン、１
，３－ジビニルテトラメチルジシロキサン、メチルフェニルジメトキシシラン、ジフェニ
ルジメトキシシラン等のシランアルコキシド化合物；デカメチルシクロペンタシロキサン
等の環状シロキサン等が挙げられる。
【００９０】
　上記粒子Ａ及び上記基材粒子の材料に耐熱性を付与する観点から、エチレン性不飽和基
含有ポリシロキサンを用いることができる。上記エチレン性不飽和基含有ポリシロキサン
の市販品としては、例えば、ＪＮＣ社製のサイラプレーンＦＭ－０７１１、サイラプレー
ンＦＭ－０７２１、サイラプレーンＦＭ－０７２５；信越化学工業社製のＸ－２２－１７
４ＤＸ、Ｘ－２２－２４２６、Ｘ－２２－２４７５、Ｘ－２２－１６４、Ｘ－２２－１６
４ＡＳ、Ｘ－２２－１６４Ａ、Ｘ－２２－１６４Ｂ、Ｘ－２２－１６４Ｃ、Ｘ－２２－１
６４Ｅ；Ｇｅｌｅｓｔ社製のＭＣＳ－Ｍ１１、ＲＴＴ－１０１１；東亜合成社製のＡＫ－
５，ＡＫ－３０、ＡＫ－３２、ＨＫ－２０等が挙げられる。
【００９１】
　上記粒子Ａ及び上記基材粒子が金属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、上記粒子Ａ及び上記基材粒子の材料である無機物としては、シリカ及びカー
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
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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。
【００９２】
　［導電部］
　上記導電部の材料は特に限定されない。上記導電部の材料は、金属を含むことが好まし
い。該金属としては、例えば、金、銀、パラジウム、銅、白金、亜鉛、鉄、錫、鉛、ルテ
ニウム、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、タリウム、ゲルマニウム、カドミウム、ケイ素及びこれらの合金等が挙げら
れる。また、上記金属としては、錫ドープ酸化インジウム（ＩＴＯ）及びはんだ等が挙げ
られる。接続抵抗をより一層低くすることができるので、上記導電部の材料は、ニッケル
、金、銀、銅、又は錫を含むことが好ましい。
【００９３】
　上記導電部は、１つの層により形成されていてもよい。導電部は、複数の層により形成
されていてもよい。
【００９４】
　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。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、物理的蒸着に
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。導電部の形成が簡便であるので、無電解め
っきによる方法が好ましい。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。
【００９５】
　上記導電部の厚み（導電部全体の厚み）は、好ましくは０．５ｎｍ以上、より好ましく
は１０ｎｍ以上であり、好ましくは１０μｍ以下、より好ましくは１μｍ以下、更に好ま
しくは５００ｎｍ以下、特に好ましくは３００ｎｍ以下である。上記導電部の厚みは、導
電部が多層である場合には導電層全体の厚みである。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、かつ粒子が硬くなりすぎない。
【００９６】
　［その他］
　後述する接続構造体を作製する場合等に、後述する金属原子含有粒子との密着性を向上
させることを目的として、粒子の表面に、金属原子含有粒子が金属拡散しやすい金属微粒
子を焼結促進剤として配置する方法、及び粒子の表面に、フラックスを焼結促進剤として
配置する方法を採用してもよい。上記粒子は、金属微粒子を有していてもよく、フラック
スを有していてもよい。
【００９７】
　焼結促進剤と作用する金属微粒子としては、金、銀、錫、銅、ゲルマニウム、インジウ
ム、パラジウム及び亜鉛等の金属微粒子が挙げられる。上記金属微粒子は、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。また、金属微粒子は、２種以上の金属の
合金であってもよい。この場合、金属微粒子が配置された粒子と、金属原子含有粒子とで
構成される焼結体とがより接触しやすくなり、密着性が向上する。
【００９８】
　粒子の表面に、金属微粒子を焼結促進剤として配置する方法としては、例えば、粒子の
分散液中に、金属微粒子を添加し、粒子の表面に金属微粒子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、並びに粒子が入った容器に、金属微粒子を添加し、容器の
回転等による機械的な作用により粒子の表面に金属微粒子を付着させる方法、並びに粒子
の分散液中に、金属ナノコロイドを添加し、粒子の表面に金属ナノコロイドを化学結合に
より集積させ、還元剤により金属ナノコロイドを還元し、金属化させて粒子の表面に金属
微粒子を付着させる方法等が挙げられる。付着させる金属微粒子の量を制御しやすい観点
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から、分散液中の粒子の表面に金属微粒子を集積させ、付着させる方法が好ましい。
【００９９】
　焼結促進剤として作用するフラックスとしては、樹脂系フラックス、有機系フラックス
、及び無機系フラックス等が挙げられる。樹脂系フラックスとしては、アビエチン酸、パ
ラストリン酸、デヒドロアビエチン酸、イソピマール酸、ネオアビエチン酸、及びピマー
ル酸を主成分とするロジンが挙げられる。有機系フラックスとしては、脂肪族カルボン酸
、及び芳香族カルボンが挙げられる。無機系フラックスとしては、臭化アンモニウムや塩
化アンモニウムなどのハロゲン化物が挙げられる。フラックスは、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。粒子の表面上に配置されたフラックス成分により
、金属原子含有粒子の表面上の酸化被膜を除去し、粒子の表面で焼結反応が促進し、粒子
と焼結体がより接触しやすくなり、密着性が向上する。
【０１００】
　粒子の表面に、フラックスを焼結促進剤として配置する方法としては、上述の被覆部に
フラックスを含有させる方法等が挙げられる。
【０１０１】
　（接続材料）
　本発明に係る接続材料は、２つの接続対象部材を接続する接続部を形成するために用い
られる。本発明に係る接続材料は、上述した粒子と、樹脂又は金属原子含有粒子とを含む
。この場合に、上記接続材料は、上記樹脂及び上記金属原子含有粒子の内の少なくとも一
方を含む。上記接続材料は、上記金属原子含有粒子を含むことが好ましい。本発明に係る
接続材料は、金属原子含有粒子を溶融させた後に固化させることで、上記接続部を形成す
るために用いられることが好ましい。上記金属原子含有粒子には、本発明に係る粒子は含
まれない。
【０１０２】
　上記粒子の熱分解温度が、上記金属原子含有粒子の融点よりも高いことが好ましい。上
記粒子の熱分解温度が、上記金属原子含有粒子の融点よりも、１０℃以上高いことが好ま
しく、３０℃以上高いことがより好ましく、５０℃以上高いことが最も好ましい。
【０１０３】
　上記金属原子含有粒子としては、金属粒子及び金属化合物粒子等が挙げられる。上記金
属化合物粒子は、金属原子と、該金属原子以外の原子とを含む。上記金属化合物粒子の具
体例としては、金属酸化物粒子、金属の炭酸塩粒子、金属のカルボン酸塩粒子及び金属の
錯体粒子等が挙げられる。上記金属化合物粒子は、金属酸化物粒子であることが好ましい
。例えば、上記金属酸化物粒子は、還元剤の存在下で接続時の加熱で金属粒子となった後
に焼結する。上記金属酸化物粒子は、金属粒子の前駆体である。上記金属のカルボン酸塩
粒子としては、金属の酢酸塩粒子等が挙げられる。
【０１０４】
　上記金属粒子及び上記金属酸化物粒子を構成する金属としては、銀、銅及び金等が挙げ
られる。銀又は銅が好ましく、銀が特に好ましい。従って、上記金属粒子は、好ましくは
銀粒子又は銅粒子であり、より好ましくは銀粒子である。上記金属酸化物粒子は、好まし
くは酸化銀粒子又は酸化銅粒子であり、より好ましくは酸化銀粒子である。銀粒子及び酸
化銀粒子を用いた場合には、接続後に残渣が少なく、体積減少率も非常に小さい。該酸化
銀粒子における酸化銀としては、Ａｇ２Ｏ及びＡｇＯが挙げられる。
【０１０５】
　上記金属原子含有粒子の平均粒子径は、１０ｎｍ以上、１０μｍ以下であることが好ま
しい。また、接続対象部材の接続強度を高める観点から、平均粒子径の異なる２種以上の
金属原子含有粒子を有することが好ましい。平均粒子径の異なる２種以上の金属原子含有
粒子を有する場合、平均粒子径の小さい金属原子含有粒子の平均粒子径は１０ｎｍ以上で
あることが好ましく、１００ｎｍ以下であることが好ましい。平均粒子径の大きい金属原
子含有粒子の平均粒子径は１μｍ以上であることが好ましく、１０μｍ以下であることが
好ましい。平均粒子径の小さい金属原子含有粒子の平均粒子径の大きい金属原子含有粒子
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に対する配合量の比は１／９以上、９以下であることが好ましい。なお、上記金属原子含
有粒子の平均粒子径は、金属原子含有粒子を走査型電子顕微鏡で観察し、観察された画像
における任意に選択した５０個の各粒子の最大径を算術平均することにより求められる。
【０１０６】
　上記金属原子含有粒子は、４００℃未満の加熱で焼結することが好ましい。上記金属原
子含有粒子が焼結する温度（焼結温度）は、より好ましくは３５０℃以下、好ましくは３
００℃以上である。上記金属原子含有粒子が焼結する温度が上記上限以下又は上記上限未
満であると、焼結を効率的に行うことができ、更に焼結に必要なエネルギーを低減し、か
つ環境負荷を小さくすることができる。
【０１０７】
　上記金属原子含有粒子が金属酸化物粒子である場合に、還元剤が用いられることが好ま
しい。上記還元剤としては、アルコール化合物（アルコール性水酸基を有する化合物）、
カルボン酸化合物（カルボキシ基を有する化合物）及びアミン化合物（アミノ基を有する
化合物）等が挙げられる。上記還元剤は、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。
【０１０８】
　上記アルコール化合物としては、アルキルアルコールが挙げられる。上記アルコール化
合物の具体例としては、例えば、エタノール、プロパノール、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、ウンデシルアルコール、ドデシルアルコール、トリデシ
ルアルコール、テトラデシルアルコール、ペンタデシルアルコール、ヘキサデシルアルコ
ール、ヘプタデシルアルコール、オクタデシルアルコール、ノナデシルアルコール及びイ
コシルアルコール等が挙げられる。また、上記アルコール化合物としては、１級アルコー
ル型化合物に限られず、２級アルコール型化合物、３級アルコール型化合物、アルカンジ
オール及び環状構造を有するアルコール化合物も使用可能である。さらに、上記アルコー
ル化合物として、エチレングリコール及びトリエチレングリコールなど多数のアルコール
基を有する化合物を用いてもよい。また、上記アルコール化合物として、クエン酸、アス
コルビン酸及びグルコースなどの化合物を用いてもよい。
【０１０９】
　上記カルボン酸化合物としては、アルキルカルボン酸等が挙げられる。上記カルボン酸
化合物の具体例としては、ブタン酸、ペンタン酸、ヘキサン酸、ヘプタン酸、オクタン酸
、ノナン酸、デカン酸、ウンデカン酸、ドデカン酸、トリデカン酸、テトラデカン酸、ペ
ンタデカン酸、ヘキサデカン酸、ヘプタデカン酸、オクタデカン酸、ノナデカン酸及びイ
コサン酸等が挙げられる。また、上記カルボン酸化合物は、１級カルボン酸型化合物に限
られず、２級カルボン酸型化合物、３級カルボン酸型化合物、ジカルボン酸及び環状構造
を有するカルボキシル化合物も使用可能である。
【０１１０】
　上記アミン化合物としては、アルキルアミン等が挙げられる。上記アミン化合物の具体
例としては、ブチルアミン、ペンチルアミン、ヘキシルアミン、ヘプチルアミン、オクチ
ルアミン、ノニルアミン、デシルアミン、ウンデシルアミン、ドデシルアミン、トリデシ
ルアミン、テトラデシルアミン、ペンタデシルアミン、ヘキサデシルアミン、ヘプタデシ
ルアミン、オクタデシルアミン、ノナデシルアミン及びイコデシルアミン等が挙げられる
。また、上記アミン化合物は分岐構造を有していてもよい。分岐構造を有するアミン化合
物としては、２－エチルヘキシルアミン及び１，５－ジメチルヘキシルアミン等が挙げら
れる。上記アミン化合物は、１級アミン型化合物に限られず、２級アミン型化合物、３級
アミン型化合物及び環状構造を有するアミン化合物も使用可能である。
【０１１１】
　上記還元剤は、アルデヒド基、エステル基、スルホニル基又はケトン基などを有する有
機物であってもよく、カルボン酸金属塩などの有機物であってもよい。カルボン酸金属塩
は金属粒子の前駆体としても用いられる一方で、有機物を含有しているために、金属酸化
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物粒子の還元剤としても用いられる。
【０１１２】
　上記金属酸化物粒子１００重量部に対して、上記還元剤の含有量は、好ましくは１重量
部以上、より好ましくは１０重量部以上であり、好ましくは１０００重量部以下、より好
ましくは５００重量部以下、更に好ましくは１００重量部以下である。上記還元剤の含有
量が上記下限以上であると、上記金属原子含有粒子をより一層緻密に焼結させることがで
きる。この結果、接続部における放熱性及び耐熱性も高くなる。
【０１１３】
　上記金属原子含有粒子の焼結温度（接続温度）よりも低い融点を有する還元剤を用いる
と、接続時に凝集し、接続部にボイドが生じやすくなる傾向がある。カルボン酸金属塩の
使用により、該カルボン酸金属塩は接続時の加熱により融解しないため、ボイドが生じる
のを抑制できる。なお、カルボン酸金属塩以外にも有機物を含有する金属化合物を還元剤
として用いてもよい。
【０１１４】
　冷熱サイクルでのクラック又は剥離の発生をより一層抑える観点からは、本発明に係る
接続材料は、樹脂を含むことが好ましい。上記樹脂は特に限定されない。上記樹脂は、熱
可塑性樹脂又は硬化性樹脂を含むことが好ましく、硬化性樹脂を含むことがより好ましい
。上記硬化性樹脂としては、光硬化性樹脂及び熱硬化性樹脂が挙げられる。上記光硬化性
樹脂は、光硬化性樹脂及び光重合開始剤を含むことが好ましい。上記熱硬化性樹脂は、熱
硬化性樹脂及び熱硬化剤を含むことが好ましい。上記樹脂としては、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。
【０１１５】
　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。
【０１１６】
　冷熱サイクルでのクラック又は剥離の発生をより一層抑える観点からは、本発明に係る
接続材料は、エポキシ樹脂を含むことが好ましい。
【０１１７】
　本発明の粒子による効果が効果的に発揮されるので、上記接続材料において、上記金属
原子含有粒子の含有量は、本発明に係る粒子の含有量よりも、多いことが好ましく、１０
重量％以上多いことがより好ましく、２０重量％以上多いことが更に好ましい。
【０１１８】
　上記接続材料の分散剤を除く成分１００重量％中、本発明に係る粒子の含有量は好まし
くは０．１重量％以上、より好ましくは１重量％以上であり、好ましくは２０重量％以下
、より好ましくは１０重量％以下である。上記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、冷熱サイクルでのクラック又は剥離の発生がより一層抑えられる。上記分
散剤は、揮発により除去される。
【０１１９】
　上記接続材料の分散剤を除く成分１００重量％中、上記金属原子含有粒子の含有量は好
ましくは７０重量％以上、より好ましくは８０重量％以上であり、好ましくは９８重量％
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以下、より好ましくは９５重量％以下である。上記金属原子含有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、接続抵抗がより一層低くなる。
【０１２０】
　上記接続材料が樹脂を含む場合に、上記接続材料の分散剤を除く成分１００重量％中、
上記樹脂の含有量は好ましくは１重量％以上、より好ましくは５重量％以上であり、好ま
しくは２０重量％以下、より好ましくは１５重量％以下である。上記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、冷熱サイクルでのクラック又は剥離の発生がより一
層抑えられる。
【０１２１】
　（接続構造体）
　本発明に係る接続構造体は、第１の接続対象部材と、第２の接続対象部材と、第１，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
接続部が、上記接続材料により形成されている。上記接続部の材料が、上記接続材料であ
る。
【０１２２】
　図４は、本発明の第１の実施形態に係る粒子を用いた接続構造体を模式的に示す正面断
面図である。
【０１２３】
　図４に示す接続構造体５１は、第１の接続対象部材５２と、第２の接続対象部材５３と
、第１，第２の接続対象部材５２，５３を接続している接続部５４とを備える。接続構造
体５１では、図１に示す粒子１が用いられている。
【０１２４】
　接続部５４は、１つの粒子１が、２つの第１，第２の接続対象部材５２，５３の双方に
接していない。
【０１２５】
　接続部５４は、粒子１と、ギャップ制御粒子６１と、金属接続部６２とを含む。接続部
５４では、１つのギャップ制御粒子６１が、２つの第１，第２の接続対象部材５２，５３
の双方に接している。ギャップ制御粒子６１は導電性粒子であってもよく、導電性を有さ
ない粒子であってもよい。金属接続部６２は、金属原子含有粒子を溶融させた後に固化さ
せることにより形成されている。金属接続部６２は、金属原子含有粒子の溶融固化物であ
る。
【０１２６】
　上記接続構造体の製造方法は特に限定されない。上記接続構造体の製造方法の一例とし
ては、上記第１の接続対象部材と上記第２の接続対象部材との間に上記接続材料を配置し
、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。
【０１２７】
　上記接続対象部材としては、具体的には、半導体チップ、コンデンサ及びダイオード等
の電子部品、並びにプリント基板、フレキシブルプリント基板、ガラスエポキシ基板及び
ガラス基板等の回路基板などの電子部品等が挙げられる。上記接続対象部材は電子部品で
あることが好ましい。
【０１２８】
　上記第１の接続対象部材及び上記第２の接続対象部材の内の少なくとも一方は、半導体
ウェハ又は半導体チップであることが好ましい。上記接続構造体は、半導体装置であるこ
とが好ましい。
【０１２９】
　上記第１の接続対象部材は第１の電極を表面に有していてもよい。上記第２の接続対象
部材は第２の電極を表面に有していてもよい。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、銀電極、チタン電
極、モリブデン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、チタン
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電極、錫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、チタン電極、銅電極、モリブデン電極又はタング
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。
【０１３０】
　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。
【０１３１】
　（粒子（基材粒子）の材料）
　１，３－ジビニルテトラメチルジシロキサン（東京化成工業社製）
　ジメチルジメトキシシラン（信越化学工業社製「ＫＢＭ－２２」）
　メチルビニルジメトキシシラン（東京化成工業社製）
　メチルフェニルジメトキシシラン（東京化成工業社製）
　メチルトリメトキシシラン（信越化学工業社製「ＫＢＭ－１３」）
　イソプレン（和光純薬工業社製）
　ジビニルベンゼン（新日鐵住金化学社製「ＤＶＢ５７０」）
　ポリテトラメチレングリコールジアクリレート（共栄社化学社製「ライトアクリレート
ＰＴＭＧＡ－２５０」）
　１，４－ブタンジオールビニルエーテル（日本カーバイド工業社製「１，４－ブタンジ
オールビニルエーテル」）
　ジイソブチレン（和光純薬工業社製）
　フルオレンモノマー（大阪ガスケミカル社製「オグソールＥＡ－０３００」）
　ジシクロペンタジエン（東京化成工業社製「ＤＣＰＤ」）
【０１３２】
　（接続材料の粒子Ｘ以外の材料）
　銀粒子（平均粒子径５０ｎｍ、平均粒子径５μｍ）
　酸化銀粒子（平均粒子径５０ｎｍ、平均粒子径５μｍ）
　銅粒子（平均粒子径５０ｎｍ、平均粒子径５μｍ）
　エポキシ樹脂（長瀬産業社製「ＥＸ－２０１」）
【０１３３】
　（実施例１）
　（１）シリコーンオリゴマーの作製
　温浴槽内に設置した１００ｍｌのセパラブルフラスコに、１，３－ジビニルテトラメチ
ルジシロキサン１重量部（表の重量％となる量）と、０．５重量％ｐ－トルエンスルホン
酸水溶液２０重量部とを入れた。４０℃で１時間撹拌した後、炭酸水素ナトリウム０．０
５重量部を添加した。その後、ジメチルジメトキシシラン３０重量部（表の重量％となる
量）、メチルビニルジメトキシシラン３０重量部（表の重量％となる量）を添加し、１時
間撹拌を行った。その後、１０重量％水酸化カリウム水溶液１．９重量部を添加して、８
５℃まで昇温してアスピレーターで減圧しながら、１０時間撹拌し、反応を行った。反応
終了後、常圧に戻し４０℃まで冷却して、酢酸０．２重量部を添加し、１２時間以上分液
漏斗内で静置した。二層分離後の下層を取り出して、エバポレーターにて精製することで
シリコーンオリゴマーを得た。
【０１３４】
　（２）シリコーン粒子（有機ポリマーを含む）の作製
　得られたシリコーンオリゴマー３０重量部に、ｔｅｒｔ－ブチル－２－エチルペルオキ
シヘキサノアート（重合開始剤、日油社製「パーブチルＯ」）０．５重量部を溶解させた
溶解液Ａを用意した。また、イオン交換水１５０重量部に、ポリオキシエチレンアルキル
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フェニルエーテル（乳化剤）０．８重量部とポリビニルアルコール（重合度：約２０００
、けん化度：８６．５～８９モル％、日本合成化学社製「ゴーセノールＧＨ－２０」）の
５重量％水溶液８０重量部とを混合して、水溶液Ｂを用意した。
【０１３５】
　温浴槽内に設置したセパラブルフラスコに、上記溶解液Ａを入れた後、上記水溶液Ｂを
添加した。その後、Ｓｈｉｒａｓｕ　Ｐｏｒｏｕｓ　Ｇｌａｓｓ（ＳＰＧ）膜（細孔平均
径（ＳＰＧ孔径）５μｍ）を用いることで、乳化を行った。その後、８５℃に昇温して、
９時間重合を行った。重合後の粒子の全量を遠心分離により水洗浄した後、粒子をイオン
交換水１００重量部に再度分散させて、分散液Ｃを得た。次に、分散液Ｃにコロイダルシ
リカ（日産化学工業社製「ＭＰ－２０４０」）０．７重量部を添加した後に凍結乾燥させ
ることで、基材粒子を得た。得られた基材粒子を分級操作することで、粒子Ｘを得た。
【０１３６】
　（３）接続材料の調製
　平均粒子径５０ｎｍである銀粒子を２０重量部と、平均粒子径５μｍである銀粒子を２
０重量部（表の重合％となる量）と、上記粒子Ｘを１重量部（表の重合％となる量）と、
溶媒であるトルエン４０重量部とを配合し、混合して、接続材料を得た。
【０１３７】
　（４）接続構造体の作製
　第１の接続対象部材として、パワー半導体素子を用意した。第２の接続対象部材として
、窒化アルミニウム基板を用意した。
【０１３８】
　第２の接続対象部材上に、接続材料を、約３０μｍの厚みとなるように塗布し、接続材
料層を形成した。その後、接続材料層上に、上記第１の接続対象部材を積層して、積層体
を得た。得られた積層体を３ＭＰａの圧力をかけて３００℃で１０分加熱することにより
、接続材料に含まれている上記金属原子含有粒子を焼結させて、焼結物と粒子Ｘとを含む
接続部を形成し、該焼結物により上記第１，第２の接続対象部材を接合して、接続構造体
を得た。
【０１３９】
　（実施例２～７、実施例１５～１８、参考例１９、実施例２０，２１及び比較例１～２
）
　シリコーンオリゴマーの作製に用いたシリコーンモノマーを表１，２に示すように変更
したこと、ＳＰＧ孔径を下記の表１，２に示すように変更したこと、並びに粒子及び接続
材料の構成を表１，２に示すように変更したこと以外は実施例１と同様にして、粒子Ｘ、
接続材料及び接続構造体を作製した。
【０１４０】
　なお、実施例２０，２１では、表２に示す導電部を有する粒子を作製した。
【０１４１】
　（実施例８）
　シリコーン粒子作製時にポリオキシエチレンアルキルフェニルエーテルの添加量を０．
５重量部に変更し、ポリビニルアルコールの５重量％水溶液の添加量を６０重量部に変更
したこと以外は実施例２と同様にして、粒子Ｘ、接続材料及び接続構造体を作製した。
【０１４２】
　（実施例９）
　シリコーン粒子作製時にポリオキシエチレンアルキルフェニルエーテルの添加量を０．
５重量部に変更し、ポリビニルアルコールの５重量％水溶液の添加量を４５重量部に変更
したこと以外は実施例２と同様にして、粒子Ｘ、接続材料及び接続構造体を作製した。
【０１４３】
　（実施例２４）
　実施例１の分散液Ｃを用意した。
【０１４４】
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　分散液Ｃ中の粒子１００重量部に対してメチルトリメトキシシラン（信越化学工業社製
「ＫＢＭ－１３」）１重量部と、添加後のアンモニアの濃度が１重量％となる量でアンモ
ニア水溶液とを添加し、室温で２４時間撹拌させ、その後水洗浄して、基材粒子を得た。
得られた基材粒子を分級操作することで、粒子Ｘを得た。
【０１４５】
　得られた粒子Ｘを用いたこと以外は実施例１と同様にして、接続材料及び接続構造体を
作製した。
【０１４６】
　（実施例１０）
　イソプレン粒子の作製：
　モノマーとしてイソプレン９０重量部、ＤＶＢ５７０を１０重量部、及び重合開始剤と
して過酸化ベンゾイル（日油社製「ナイパーＢＷ」）１重量部を溶解させた溶解液Ａを用
意した。
【０１４７】
　また、イオン交換水８００重量部に、ポリビニルアルコール（重合度：約２０００、け
ん化度：８６．５～８９モル％、日本合成化学社製「ゴーセノールＧＬ－０３」）の５重
量％水溶液２００重量部を混合して、水溶液Ｂを用意した。
【０１４８】
　温浴槽内に設置したセパラブルフラスコに、上記溶解液Ａを入れた後、上記水溶液Ｂを
添加した。その後、Ｓｈｉｒａｓｕ　Ｐｏｒｏｕｓ　Ｇｌａｓｓ（ＳＰＧ）膜（細孔平均
径約３μｍ）を用いることで、乳化を行った。その後、９０℃に昇温して、１０時間重合
を行った。重合後の粒子の全量を遠心分離により水及びアセトンで洗浄した後、得られた
基材粒子を分級操作することで、粒子Ｘを得た。
【０１４９】
　得られた粒子Ｘを用いたこと以外は実施例１と同様にして、接続材料及び接続構造体を
作製した。
【０１５０】
　（実施例１１～１４）
　粒子の組成（溶解液Ａの組成）を表１，２に示すように変更したこと以外は実施例１と
同様にして、粒子Ｘ、接続材料及び接続構造体を作製した。
【０１５１】
　（実施例２２）
　フルオレン粒子の作製：
　フルオレンモノマー（大阪ガスケミカル社製「オグソールＥＡ－０３００」）１００重
量部と、重合開始剤であるｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ－２－エチルヘキサノアート（日
油社製「パーブチルＯ」）１重量部とを溶解させた溶解液Ａを用意した。実施例１０の溶
解液Ａを、得られた溶解液Ａに変更したこと、ＳＰＧ孔径を下記の表２に示すように変更
したこと以外は実施例１０と同様にして、粒子Ｘ、接続材料及び接続構造体を作製した。
【０１５２】
　（実施例２３）
　ＲＯＭＰ（開環メタセシス重合）粒子の作製：
　ルウテニウムビニリデン錯体化合物（式（２）で表される化合物）の合成
　ジクロロシメンルテニウム（東京化成工業社製「Ｒｕ（ｐ－ｃｙｍｅｎｅ）Ｃｌ２」）
５．５７ｇ（９．１ｍｍｏｌ）と、トリシクロヘキシルホスフィン（東京化成工業社製「
ＰＣｙ３」）１８．２ｍｍｏｌと、ｔ－ブチルアセチレン９．１ｍｍｏｌと、トルエン１
５０ｍｌとを、３００ｍｌのフラスコ中に入れ、窒素気流下、８０℃で７時間反応させた
。反応終了後、トルエンを減圧により除去し、テトラヒドロフラン／エタノールにて再結
晶を行うことにより、下記式（２）で表される化合物を得た。
【０１５３】
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【化２】

【０１５４】
　上記式（２）中、Ｃｙはシクロヘキシル基を表す。
【０１５５】
　メタセシス重合反応：
　式（２）で表される化合物３０４ｍｇ（ジシクロペンタジエン（東京化成工業社製「Ｄ
ＣＰＤ」）の１／１００００モル当量）をトルエン３０ｍＬに溶解させた溶液を用意した
。この溶液と、アリルアセテート２５ｇを加えた触媒溶液と、凝固点降下のためのトルエ
ン１０ｍＬとを、ジシクロペンタジエン（東京化成工業社製「ＤＣＰＤ」）５００ｇに加
えて混合し、得られた混合液を、蒸留水１．５ｋｇが入った５Ｌのセパラブルフラスコに
入れた。
【０１５６】
　メカニカルスターラーを用いて、１０００ｒｐｍで攪拌し、３０℃で反応を開始した。
反応開始から３時間後に、重合体が得られていることを確認し、エチルビニルエーテルを
加えて反応を停止し、析出している固体をろ別し、メタノール７５０ｍＬで２回洗浄し、
真空乾燥させることにより、粒子Ｘを得た。
【０１５７】
　得られた粒子Ｘを用いたこと以外は実施例１と同様にして、接続材料及び接続構造体を
作製した。
【０１５８】
　（実施例２５）
　実施例１の粒子Ｘを用意した。
【０１５９】
　ポリビニルピロリドン５重量％を含む溶液１００重量部に、粒子Ｘを１０重量部添加し
、超音波分散器により分散させて、懸濁液Ａを得た。
【０１６０】
　次に、金属銀微粒子（乾庄貴金属化工社製、平均粒子径５０ｎｍ）１重量部を３分間か
けて懸濁液Ａに添加し、金属銀微粒子が付着された粒子を含む懸濁液Ｂを得た。その後、
懸濁液Ｂ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、表面に金
属銀微粒子が配置された粒子（実施例２５の粒子Ｘとする）を得た。
【０１６１】
　得られた粒子Ｘを用いたこと以外は実施例１と同様にして、接続材料及び接続構造体を
作製した。
【０１６２】
　（実施例２６）
　実施例１の粒子Ｘを用意した。
【０１６３】
　銀ナノコロイド溶液５重量％を含む水溶液１００重量部に、粒子Ｘを１０重量部添加し
、超音波分散器により分散させた後、ジメチルアミンボラン１重量％溶液１００重量部を
ゆっくりと添加し、粒子の表面に吸着した銀ナノコロイドを還元析出させた。その後、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、表面に金属銀微粒子が
配置された粒子（実施例２６の粒子Ｘとする）を得た。
【０１６４】
　得られた粒子Ｘを用いたこと以外は実施例１と同様にして、接続材料及び接続構造体を
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作製した。
【０１６５】
　（比較例３）
　シリコーン粒子作製時にポリオキシエチレンアルキルフェニルエーテルの添加量を０．
３重量部に変更し、ポリビニルアルコールの５重量％水溶液の添加量を３０重量部に変更
したこと以外は実施例２と同様にして、粒子Ｘ、接続材料及び接続構造体を作製した。
【０１６６】
　（評価）
　（１）１０％Ｋ値
　フィッシャー社製「フィッシャースコープＨ－１００」を用いて、粒子の１０％Ｋ値を
測定した。導電性粒子に関しては、導電部を有する粒子の１０％Ｋ値を測定した。
【０１６７】
　（２）平均粒子径
　粒子を走査型電子顕微鏡で観察し、観察された画像における任意に選択した５０個の各
粒子の最大径を算術平均することにより、粒子の平均粒子径を求めた。導電性粒子に関し
ては、導電部を有する粒子の平均粒子径を測定した。
【０１６８】
　（３）導電部の厚み
　導電部を有する粒子に関しては、任意の５０個の粒子の断面を観察することにより、粒
子の導電部の厚みを求めた。
【０１６９】
　（４）ＣＶ値
　粒子を走査型電子顕微鏡で観察し、観察された画像における任意に選択した５０個の各
粒子の粒子径の標準偏差を求め、上述した式により粒子の粒子径のＣＶ値を求めた。導電
性粒子に関しては、導電部を有する粒子の粒子径のＣＶ値を測定した。
【０１７０】
　（５）熱分解温度
　日立ハイテック社製示差熱熱重量同時測定装置「ＴＧ－ＤＴＡ６３００」を用い、大気
雰囲気下中にて、粒子１０ｍｇを３０℃～８００℃（昇温速度５℃／ｍｉｎ）で加熱した
際、粒子の重量が５％低下した温度を熱分解温度とした。
【０１７１】
　（６）凝集状態
　光学顕微鏡（Ｎｉｋｏｎ　ＥＣＬＩＰＳＥ社製「ＭＥ６００」）を用いて、粒子の凝集
状態を評価した。粒子の凝集状態を以下の基準で判定した。
【０１７２】
　［粒子の凝集状態の判定基準］
　Ａ：粒子１００万個あたり、凝集している粒子の数が１００個以下
　Ｂ：粒子１００万個あたり、凝集している粒子の数が１００個を超える
【０１７３】
　（７）接続強度
　４ｍｍ×４ｍｍのシリコンチップ及び接合面に金蒸着層を設けた裏面金チップを、半導
体用樹脂ペーストを用いて、無垢の銅フレーム及びＰＰＦ（Ｎｉ－Ｐｄ／Ａｕめっきした
銅フレーム）にマウントし、２００℃、６０分で硬化した。硬化及び吸湿処理（８５℃、
相対湿度８５％、７２時間）後、マウント強度測定装置を用い、２６０℃での接続強度（
シェア強度）を測定した。
【０１７４】
　［接続強度の判定基準］
　○○：シェア強度が１５０Ｎ／ｃｍ２以上
　○：シェア強度が１００Ｎ／ｃｍ２以上、１５０Ｎ／ｃｍ２未満
　×：シェア強度が１００Ｎ／ｃｍ２未満
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【０１７５】
　（８）冷熱サイクル特性（接続信頼性）
　得られた接続構造体を－６５℃から１５０℃に加熱し、－６５℃に冷却する過程を１サ
イクルとする冷熱サイクル試験を１０００サイクル実施した。超音波探傷装置（ＳＡＴ）
により、クラック及び剥離の発生の有無を観察した。クラック又は剥離の発生から冷熱サ
イクル特性を以下の基準で判定した。
【０１７６】
　［冷熱サイクル特性の判定基準］
　○○：クラック及び剥離ありの数が５サンプル中０個
　○：クラック及び剥離ありの数が５サンプル中１～２個
　×：クラック及び剥離ありの数が５サンプル中３～５個
【０１７７】
　組成及び結果を表１～３に示す。
【０１７８】
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【表１】

【０１７９】
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【表２】

 
【０１８０】
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【表３】

【符号の説明】
【０１８１】
　１…粒子
　１１…粒子（導電性粒子）
　１２…基材粒子
　１３…導電部
　２１…粒子（導電性粒子）
　２２…導電部
　２２Ａ…第１の導電部
　２２Ｂ…第２の導電部
　５１…接続構造体
　５２…第１の接続対象部材
　５３…第２の接続対象部材
　５４…接続部
　６１…ギャップ制御粒子
　６２…金属接続部
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              韓国登録特許第１０－０６６７３７６（ＫＲ，Ｂ１）　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｃ０９Ｊ
              Ｈ０１Ｂ
              ＣＡｐｌｕｓ（ＳＴＮ）
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