
JP 4862921 B2 2012.1.25

10

20

(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　相対峙する回路電極間に介在され、相対向する回路電極を加圧し加圧方向の電極間を電
気的に接続する回路接続材料であって、
　接着剤成分と、
　表面の少なくとも一部が絶縁被覆体で被覆された第一の導電粒子と、
　表面の少なくとも一部がＮｉ又はその合金若しくは酸化物で被覆され、且つ、突起を有
する第二の導電粒子と、を含有し、
　前記第一の導電粒子は、導電性を有する核粒子と、該核粒子の表面上に設けられた前記
絶縁被覆体とを備えるものであり、
　前記第一の導電粒子と前記第二の導電粒子との個数比（第一の導電粒子の個数／第二の
導電粒子の個数）が０．４～３である、回路接続材料。
【請求項２】
　相対峙する回路電極間に介在され、相対向する回路電極を加圧し加圧方向の電極間を電
気的に接続する回路接続材料であって、
　接着剤成分と、
　表面の少なくとも一部が絶縁被覆体で被覆された第一の導電粒子と、
　表面の少なくとも一部がビッカース硬度３００Ｈｖ以上の金属、合金又は金属酸化物で
被覆され、且つ、突起を有する第二の導電粒子と、を含有し、
　前記第一の導電粒子は、導電性を有する核粒子と、該核粒子の表面上に設けられた前記
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絶縁被覆体とを備えるものであり、
　前記第一の導電粒子と前記第二の導電粒子との個数比（第一の導電粒子の個数／第二の
導電粒子の個数）が０．４～３である、回路接続材料。
【請求項３】
　前記第一の導電粒子と前記第二の導電粒子との体積比（第一の導電粒子の体積／第二の
導電粒子の体積）が０．４～３である、請求項１又は２記載の回路接続材料。
【請求項４】
　前記第二の導電粒子において、前記突起の高さが５０～５００ｎｍであり、隣接する前
記突起間の距離が１０００ｎｍ以下である、請求項１～３のいずれか一項に記載の回路接
続材料。
【請求項５】
　前記第一の導電粒子において、被覆率が２０～７０％となるように前記絶縁被覆体が設
けられている、請求項１～４のいずれか一項に記載の回路接続材料。
【請求項６】
　前記絶縁被覆体は、前記核粒子の表面上に設けられた複数の絶縁性粒子を含む、請求項
１～５のいずれか一項に記載の回路接続材料。
【請求項７】
　前記絶縁被覆体は、前記核粒子の表面上に設けられた有機高分子化合物を含有する絶縁
性層を含む、請求項１～６のいずれか一項に記載の回路接続材料。
【請求項８】
　前記第一の導電粒子は、導電性を有する核粒子と、該核粒子の表面上に設けられた複数
の絶縁性粒子を含む前記絶縁被覆体と、を備え、
　前記絶縁性粒子の平均粒径（Ｄ２）と前記核粒子の平均粒径（Ｄ１）との比（Ｄ２／Ｄ

１）が１／１０以下である、請求項１～７のいずれか一項に記載の回路接続材料。
【請求項９】
　前記第一の導電粒子は、導電性を有する核粒子と、該核粒子の表面上に設けられた有機
高分子化合物を含有する絶縁性層を含む前記絶縁被覆体と、を備え、
　前記絶縁性層の厚さ（Ｔ２）と前記核粒子の平均粒径（Ｄ１）との比（Ｔ２／Ｄ１）が
１／１０以下である、請求項１～８のいずれか一項に記載の回路接続材料。
【請求項１０】
　前記第一の導電粒子及び前記第二の導電粒子の平均粒径が、いずれも２～６μｍの範囲
内である、請求項１～９のいずれか一項に記載の回路接続材料。
【請求項１１】
　第一の回路電極を有する第一の回路部材と、第二の回路電極を有する第二の回路部材と
を、前記第一の回路電極と前記第二の回路電極とが対向するように配置し、対向配置した
前記第一の回路電極と前記第二の回路電極との間に、請求項１～１０のいずれか一項に記
載の回路接続材料を介在させ、加熱加圧することにより、対向配置した前記第一の回路電
極と前記第二の回路電極とを電気的に接続させてなる、回路接続構造体。
【請求項１２】
　前記第一の回路電極及び前記第二の回路電極の少なくとも一方がＩＴＯ電極である、請
求項１１記載の回路接続構造体。
【請求項１３】
　前記第一の回路電極及び前記第二の回路電極の少なくとも一方がＩＺＯ電極である、請
求項１１記載の回路接続構造体。
【請求項１４】
　第一の回路電極を有する第一の回路部材と、第二の回路電極を有する第二の回路部材と
を、前記第一の回路電極と前記第二の回路電極とが対向するように配置し、対向配置した
前記第一の回路電極と前記第二の回路電極との間に、請求項１～１０のいずれか一項に記
載の回路接続材料を介在させ、加熱加圧することにより、対向配置した前記第一の回路電
極と前記第二の回路電極とを電気的に接続させる、回路接続構造体の製造方法。
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【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、回路接続材料及び回路接続構造体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　相対向する回路を加熱、加圧し加圧方向の電極間を電気的に接続する回路接続材料、例
えば、エポキシ系接着剤やアクリル系接着剤に導電粒子を分散させた異方導電性接着フィ
ルムは、主に液晶ディスプレイ（ＬＣＤ）を駆動させる半導体が搭載されたＴＣＰ（Ｔａ
ｐｅ　Ｃａｒｒｉｅｒ　Ｐａｃｋａｇｅ）又はＣＯＦ（Ｃｈｉｐ　Ｏｎ　Ｆｌｅｘ）とＬ
ＣＤパネル、あるいは、ＴＣＰ又はＣＯＦとプリント配線板との電気的接続に広く使用さ
れている。
【０００３】
　また、最近では、半導体をフェイスダウンで直接ＬＣＤパネルやプリント配線板に実装
する場合でも、従来のワイヤーボンディング法ではなく、薄型化や狭ピッチ接続に有利な
フリップチップ実装が採用されており、ここでも異方導電性接着フィルムが回路接続材料
として用いられている（例えば、特許文献１～４参照）。
【０００４】
　また、近年、ＬＣＤモジュールのＣＯＦ化やファインピッチ化に伴い、回路接続材料を
用いた接続の際に、隣り合う電極間に短絡が発生するという問題を有している。これらの
対応策として、接着剤成分中に絶縁粒子を分散させて短絡を防止する技術がある（例えば
、特許文献５～９参照）。
【０００５】
　また、基板が絶縁性有機物又はガラスからなる配線部材や、表面の少なくとも一部に窒
化シリコン、シリコーン樹脂及びポリイミド樹脂から選ばれる少なくとも一種を備える配
線部材などに接着するために、接着剤成分にシリコーン粒子を含有させる技術がある（例
えば、特許文献１０参照）。また、接着後の熱膨張率差に基づく内部応力を低減させるた
めに、接着剤にゴム粒子を分散させる技術がある（例えば、特許文献１１参照）。
【０００６】
　さらに、回路間の短絡を防止する手段として、絶縁性を有する皮膜で表面を被覆した導
電粒子を用いる技術がある（例えば、特許文献１２及び１３参照）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特開昭５９－１２０４３６号公報
【特許文献２】特開昭６０－１９１２２８号公報
【特許文献３】特開平０１－２５１７８７号公報
【特許文献４】特開平０７－０９０２３７号公報
【特許文献５】特開昭５１－０２０９４１号公報
【特許文献６】特開平０３－０２９２０７号公報
【特許文献７】特開平０４－１７４９８０号公報
【特許文献８】特許第３０４８１９７号公報
【特許文献９】特許第３４７７３６７号公報
【特許文献１０】国際公開第０１／０１４４８４号パンフレット
【特許文献１１】特開２００１－３２３２４９号公報
【特許文献１２】特許第２７９４００９号公報
【特許文献１３】特開２００１－１９５９２１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
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　しかしながら、これら従来の回路接続材料では、基板となるガラスのガラスエッジ部に
形成された有機膜の突起により、流動した導電粒子がせき止められて凝集したり、又は、
有機膜が形成されていない基板であっても、ガラスエッジ部においてＣＯＦのレジストが
接着剤の流動をせき止めることで導電粒子が凝集することで、ショートが発生するという
問題を有している。
【０００９】
　さらに、最近では、ガラス基板の電極として、コストダウンのために従来のＩＴＯ（Ｔ
ｉｎ　ｄｏｐｅｄ　Ｉｎｄｉｕｍ　Ｏｘｉｄｅ）電極に代えてＩＺＯ（Ｚｉｎｃ　ｄｏｐ
ｅｄ　Ｉｎｄｉｕｍ　Ｏｘｉｄｅ）電極を使用するメーカが増えてきている。ＩＺＯ電極
はＩＴＯ電極と比較して抵抗値が高いため、従来の絶縁性を有する皮膜で表面を被覆した
導電粒子を含有する回路接続材料を用いた場合、対向する回路電極間の接続抵抗が高くな
るという問題が生じる。
【００１０】
　本発明は、上記従来技術の有する課題に鑑みてなされたものであり、ガラス基板のエッ
ジ部における導電粒子の凝集によるショートの発生を防止すると共に、ＩＺＯ電極を用い
た場合でも良好な接続抵抗を得ることができる回路接続材料、及び、それを用いて対向配
置された第一の回路電極及び第二の回路電極が電気的に接続された回路接続構造体を提供
することを目的とするものである。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　上記目的を達成するために、本発明は、相対峙する回路電極間に介在され、相対向する
回路電極を加圧し加圧方向の電極間を電気的に接続する回路接続材料であって、接着剤成
分と、表面の少なくとも一部が絶縁被覆体で被覆された第一の導電粒子と、表面の少なく
とも一部がＮｉ又はその合金若しくは酸化物で被覆され、且つ、突起を有する第二の導電
粒子と、を含有し、上記第一の導電粒子は、導電性を有する核粒子と、該核粒子の表面上
に設けられた上記絶縁被覆体とを備えるものであり、上記第一の導電粒子と上記第二の導
電粒子との個数比（第一の導電粒子の個数／第二の導電粒子の個数）が０．４～３である
、回路接続材料を提供する。
【００１２】
　また、本発明は、相対峙する回路電極間に介在され、相対向する回路電極を加圧し加圧
方向の電極間を電気的に接続する回路接続材料であって、接着剤成分と、表面の少なくと
も一部が絶縁被覆体で被覆された第一の導電粒子と、表面の少なくとも一部がビッカース
硬度３００Ｈｖ以上の金属、合金又は金属酸化物で被覆され、且つ、突起を有する第二の
導電粒子と、を含有し、上記第一の導電粒子は、導電性を有する核粒子と、該核粒子の表
面上に設けられた上記絶縁被覆体とを備えるものであり、上記第一の導電粒子と上記第二
の導電粒子との個数比（第一の導電粒子の個数／第二の導電粒子の個数）が０．４～３で
ある、回路接続材料を提供する。
 
【００１３】
　これらの回路接続材料によれば、ガラス基板のエッジ部における導電粒子の凝集による
ショートの発生を防止すると共に、ＩＺＯ電極を用いた場合でも良好な接続抵抗を得るこ
とができる。かかる効果が得られる理由について、本発明者らは以下のように推察する。
すなわち、上記第一の導電粒子のみでは基板と導電粒子との間の樹脂の排除性に乏しく十
分な接触面積が得られなかったのに対し、上記第二の導電粒子の存在により、基板と導電
粒子との間の樹脂を排除しやすくなるため十分な接触面積を確保でき、良好な接続抵抗を
得ることができるものと考えられる。
【００１４】
　本発明の回路接続材料において、上記第一の導電粒子と、上記第二の導電粒子との体積
比（第一の導電粒子の体積／第二の導電粒子の体積）は、０．４～３であることが好まし
く、０．４５～２．５がより好ましく、０．５～２．０がさらに好ましい。これにより、
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基板と導電粒子との十分な接触面積を確保するために必要な第二の導電粒子を含有するこ
とができ、より良好な接続抵抗を得ることができる。
【００１５】
　また、本発明の回路接続材料の上記第二の導電粒子において、上記突起の高さが５０～
５００ｎｍであり、隣接する上記突起間の距離が１０００ｎｍ以下であることが好ましい
。これにより、対向する回路電極間の接続抵抗をより十分に低減することができ、且つ、
この接続抵抗の経時的な上昇をより十分に抑制することができる。
【００１６】
　また、本発明の回路接続材料の上記第一の導電粒子において、被覆率が２０～７０％と
なるように上記絶縁被覆体が設けられていることが好ましい。これにより、隣接する回路
電極間の絶縁性を十分に確保しつつ、対向する回路電極間の接続抵抗をより十分に低減す
ることができる。また、接続抵抗の経時的な上昇をより十分に抑制することができる。
【００１７】
　また、本発明の回路接続材料において、上記第一の導電粒子は、導電性を有する核粒子
と、該核粒子の表面上に設けられた複数の絶縁性粒子を含む上記絶縁被覆体と、を備え、
上記絶縁性粒子の平均粒径（Ｄ２）と上記核粒子の平均粒径（Ｄ１）との比（Ｄ２／Ｄ１

）が１／１０以下であることが好ましい。これにより、対向する回路電極間の接続抵抗を
より十分に低減することができ、且つ、この接続抵抗の経時的な上昇をより十分に抑制す
ることができる。
【００１８】
　また、本発明の回路接続材料において、上記第一の導電粒子は、導電性を有する核粒子
と、該核粒子の表面上に設けられた有機高分子化合物を含有する絶縁性層を含む上記絶縁
被覆体と、を備え、上記絶縁性層の厚さ（Ｔ２）と上記核粒子の平均粒径（Ｄ１）との比
（Ｔ２／Ｄ１）が１／１０以下であることが好ましい。これにより、対向する回路電極間
の接続抵抗をより十分に低減することができ、且つ、この接続抵抗の経時的な上昇をより
十分に抑制することができる。
【００１９】
　さらに、本発明の回路接続材料において、上記第一の導電粒子及び上記第二の導電粒子
の平均粒径が、いずれも２～６μｍの範囲内であることが好ましい。これにより、隣接す
る回路電極間の絶縁性を十分に確保しつつ、対向する回路電極間の接続抵抗をより十分に
低減することができる。
【００２０】
　本発明はまた、第一の回路電極を有する第一の回路部材と、第二の回路電極を有する第
二の回路部材とを、上記第一の回路電極と上記第二の回路電極とが対向するように配置し
、対向配置した上記第一の回路電極と上記第二の回路電極との間に、上記本発明の回路接
続材料を介在させ、加熱加圧することにより、対向配置した上記第一の回路電極と上記第
二の回路電極とを電気的に接続させてなる、回路接続構造体を提供する。
【００２１】
　かかる回路接続構造体は、上記本発明の回路接続材料を用いて第一の回路部材と第二の
回路部材とが接続されているため、隣接する回路電極間のショートの発生が十分に抑制さ
れ、且つ、対向する回路電極間の接続抵抗が十分に低減されたものとなる。
【００２２】
　また、本発明は、上記第一の回路電極及び上記第二の回路電極の少なくとも一方がＩＴ
Ｏ電極である、上記回路接続構造体を提供する。
【００２３】
　さらに、本発明は、上記第一の回路電極及び上記第二の回路電極の少なくとも一方がＩ
ＺＯ電極である、上記回路接続構造体を提供する。
【発明の効果】
【００２４】
　本発明によれば、従来の回路接続材料に比べ、回路間におけるショートが発生し難く、
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ＩＺＯ電極などの高抵抗電極を用いた場合でも良好な接続抵抗が得られ、かつ接続信頼性
にも優れる回路接続材料及び回路接続構造体を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００２５】
【図１】第一の導電粒子の好適な一形態を示す模式断面図である。
【図２】第一の導電粒子の他の好適な一形態を示す模式断面図である。
【図３】第二の導電粒子の好適な一形態を示す模式断面図である。
【図４】本発明の回路接続材料の一実施形態を示す模式断面図である。
【図５】本発明の回路接続構造体の製造方法を模式的に示す工程断面図である。
【図６】ＩＴＯ電極が形成されたガラス基板のエッジ部に導電粒子の凝集が発生した場合
の外観を示す接続体写真である。
【発明を実施するための形態】
【００２６】
　以下、必要に応じて図面を参照しながら、本発明の好適な実施形態について詳細に説明
する。
【００２７】
　本発明の回路接続材料は、接着剤成分と、第一の導電粒子と、第二の導電粒子と、を含
有するものである。なお、本発明において、接着剤成分は、回路接続材料の構成材料のう
ち、導電粒子以外の全ての材料を含むものである。
【００２８】
　本発明の回路接続材料は、（ａ）エポキシ樹脂と、（ｂ）潜在性硬化剤とからなる接着
剤を接着剤成分として含有することができる。
【００２９】
　（ａ）エポキシ樹脂としては、エピクロルヒドリンとビスフェノールＡ、ビスフェノー
ルＦ及び／又はビスフェノールＡＤ等とから誘導されるビスフェノール型エポキシ樹脂、
エピクロルヒドリンとフェノールノボラックやクレゾールノボラックとから誘導されるエ
ポキシノボラック樹脂、ナフタレン環を含んだ骨格を有するナフタレン系エポキシ樹脂、
グリシジルアミン、グリシジルエーテル、ビフェニル、脂環式等の１分子内に２個以上の
グリシジル基を有する各種のエポキシ化合物等が挙げられる。これらは１種を単独で又は
２種以上を混合して用いることが可能である。
【００３０】
　これらのエポキシ樹脂は、不純物イオン（Ｎａ＋、Ｃｌ－等）や、加水分解性塩素等を
３００ｐｐｍ以下に低減した高純度品を用いることがエレクトロンマイグレーション防止
のために好ましい。
【００３１】
　（ｂ）潜在性硬化剤としては、イミダゾール系、ヒドラジド系、三フッ化ホウ素－アミ
ン錯体、スルホニウム塩、アミンイミド、ポリアミンの塩、ジシアンジアミド等が挙げら
れる。これらは、１種を単独で又は２種以上を混合して使用することができる。また、こ
れらの潜在性硬化剤は、分解促進剤、抑制剤等を混合して用いてもよい。また、これらの
潜在性硬化剤をポリウレタン系、ポリエステル系の高分子物質等で被覆してマイクロカプ
セル化したものは、可使時間が延長されるために好ましい。
【００３２】
　また、本発明に用いる回路接続材料は、（ｃ）加熱又は光によって遊離ラジカルを発生
する硬化剤と、（ｄ）ラジカル重合性物質とからなる接着剤を接着剤成分として含有する
ことができる。
【００３３】
　（ｃ）加熱又は光により遊離ラジカルを発生する硬化剤（以下、場合により「遊離ラジ
カル発生剤」という）としては、過酸化化合物、アゾ系化合物などの加熱又は光により分
解して遊離ラジカルを発生するものが挙げられる。遊離ラジカル発生剤は、目的とする接
続温度、接続時間、ポットライフ等に応じて適宜選定されるが、高反応性とポットライフ
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の観点から、半減期１０時間の温度が４０℃以上、かつ半減期１分の温度が１８０℃以下
の有機過酸化物が好ましい。
【００３４】
　（ｃ）加熱又は光により遊離ラジカルを発生する硬化剤の配合量は、接着剤成分の固形
分全量を基準として０．０５～１０質量％程度であることが好ましく、０．１～５質量％
であることがより好ましい。
【００３５】
　（ｃ）加熱又は光により遊離ラジカルを発生する硬化剤として、具体的には、ジアシル
パーオキサイド類、パーオキシジカーボネート類、パーオキシエステル類、パーオキシケ
タール類、ジアルキルパーオキサイド類、ハイドロパーオキサイド類等が挙げられる。こ
れらの中でも、回路部材の回路電極の腐食を抑える観点から、パーオキシエステル類、ジ
アルキルパーオキサイド類、ハイドロパーオキサイド類が好ましく、さらに高反応性が得
られる観点から、パーオキシエステル類がより好ましい。
【００３６】
　ジアシルパーオキサイド類としては、例えば、イソブチルパーオキサイド、２，４－ジ
クロロベンゾイルパーオキサイド、３，５，５－トリメチルヘキサノイルパーオキサイド
、オクタノイルパーオキサイド、ラウロイルパーオキサイド、ステアロイルパーオキサイ
ド、スクシニックパーオキサイド、ベンゾイルパーオキシトルエン、ベンゾイルパーオキ
サイド等が挙げられる。
【００３７】
　パーオキシジカーボネート類としては、例えば、ジ－ｎ－プロピルパーオキシジカーボ
ネート、ジイソプロピルパーオキシジカーボネート、ビス（４－ｔ－ブチルシクロヘキシ
ル）パーオキシジカーボネート、ジ－２－エトキシメトキシパーオキシジカーボネート、
ジ（２－エチルヘキシルパーオキシ）ジカーボネート、ジメトキシブチルパーオキシジカ
ーボネート、ジ（３－メチル－３－メトキシブチルパーオキシ）ジカーボネート等が挙げ
られる。
【００３８】
　パーオキシエステル類としては、例えば、クミルパーオキシネオデカノエート、１，１
，３，３－テトラメチルブチルパーオキシネオデカノエート、１－シクロヘキシル－１－
メチルエチルパーオキシネオデカノエート、ｔ－ヘキシルパーオキシネオデカノエート、
ｔ－ブチルパーオキシピバレート、１，１，３，３－テトラメチルブチルパーオキシ－２
－エチルヘキサノエート、２，５－ジメチル－２，５－ビス（２－エチルヘキサノイルパ
ーオキシ）ヘキサン、１－シクロヘキシル－１－メチルエチルパーオキシ－２－エチルヘ
キサノエート、ｔ－ヘキシルパーオキシ－２－エチルヘキサノエート、ｔ－ブチルパーオ
キシ－２－エチルヘキサノエート、ｔ－ブチルパーオキシイソブチレート、１，１－ビス
（ｔ－ブチルパーオキシ）シクロヘキサン、ｔ－ヘキシルパーオキシイソプロピルモノカ
ーボネート、ｔ－ブチルパーオキシ－３，５，５－トリメチルヘキサノエート、ｔ－ブチ
ルパーオキシラウレート、２，５－ジメチル－２，５－ビス（ｍ－トルオイルパーオキシ
）ヘキサン、ｔ－ブチルパーオキシイソプロピルモノカーボネート、ｔ－ブチルパーオキ
シ－２－エチルヘキシルモノカーボネート、ｔ－ヘキシルパーオキシベンゾエート、ｔ－
ブチルパーオキシアセテート等が挙げられる。
【００３９】
　パーオキシケタール類としては、例えば、１，１－ビス（ｔ－ヘキシルパーオキシ）－
３，５，５－トリメチルシクロヘキサン、１，１－ビス（ｔ－ヘキシルパーオキシ）シク
ロヘキサン、１，１－ビス（ｔ－ブチルパーオキシ）－３，５，５－トリメチルシクロヘ
キサン、１，１－（ｔ－ブチルパーオキシ）シクロドデカン、２，２－ビス（ｔ－ブチル
パーオキシ）デカン等が挙げられる。
【００４０】
　ジアルキルパーオキサイド類としては、例えば、α，α’－ビス（ｔ－ブチルパーオキ
シ）ジイソプロピルベンゼン、ジクミルパーオキサイド、２，５－ジメチル－２，５－ジ
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（ｔ－ブチルパーオキシ）ヘキサン、ｔ－ブチルクミルパーオキサイド等が挙げられる。
【００４１】
　ハイドロパーオキサイド類としては、例えば、ジイソプロピルベンゼンハイドロパーオ
キサイド、クメンハイドロパーオキサイド等が挙げられる。
【００４２】
　これらの（ｃ）加熱又は光により遊離ラジカルを発生する硬化剤は、１種を単独で又は
２種以上を混合して使用することができる。また、（ｃ）加熱又は光により遊離ラジカル
を発生する硬化剤は、分解促進剤、抑制剤等を混合して用いてもよい。
【００４３】
　（ｄ）ラジカル重合性物質は、ラジカルにより重合する官能基を有する物質であり、例
えば、アクリレート、メタクリレート、マレイミド化合物等が挙げられる。
【００４４】
　アクリレート又はメタクリレートとしては、例えば、ウレタン（メタ）アクリレート、
メチル（メタ）アクリレート、エチル（メタ）アクリレート、イソプロピル（メタ）アク
リレート、イソブチル（メタ）アクリレート、エチレングリコールジ（メタ）アクリレー
ト、ジエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、トリエチレングリコールジ（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、テトラメチロールメ
タンテトラ（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシ－１，３－ジ（メタ）アクリロキシプ
ロパン、２，２－ビス〔４－（（メタ）アクリロキシメトキシ）フェニル〕プロパン、２
，２－ビス〔４－（（メタ）アクリロキシポリエトキシ）フェニル〕プロパン、ジシクロ
ペンテニル（メタ）アクリレート、トリシクロデカニル（メタ）アクリレート、ビス（（
メタ）アクリロキシエチル）イソシアヌレート、ε－カプロラクトン変性トリス（（メタ
）アクリロキシエチル）イソシアヌレート、トリス（（メタ）アクリロキシエチル）イソ
シアヌレート等が挙げられる。
【００４５】
　本発明では、このようなラジカル重合性物質の１種を単独で又は２種以上を組み合わせ
て用いることができる。
【００４６】
　マレイミド化合物としては、分子中にマレイミド基を少なくとも２個以上含有するもの
が好ましく、例えば、１－メチル－２，４－ビスマレイミドベンゼン、Ｎ，Ｎ’－ｍ－フ
ェニレンビスマレイミド、Ｎ，Ｎ’－ｐ－フェニレンビスマレイミド、Ｎ，Ｎ’－ｍ－ト
ルイレンビスマレイミド、Ｎ，Ｎ’－４，４－ビフェニレンビスマレイミド、Ｎ，Ｎ’－
４，４－（３，３’－ジメチル－ビフェニレン）ビスマレイミド、Ｎ，Ｎ’－４，４－（
３，３’－ジメチルジフェニルメタン）ビスマレイミド、Ｎ，Ｎ’－４，４－（３，３－
ジエチルジフェニルメタン）ビスマレイミド、Ｎ，Ｎ’－４，４－ジフェニルメタンビス
マレイミド、Ｎ，Ｎ’－４，４－ジフェニルプロパンビスマレイミド、Ｎ，Ｎ’－４，４
－ジフェニルエーテルビスマレイミド、Ｎ，Ｎ’－３，３’－ジフェニルスルホンビスマ
レイミド、２，２－ビス［４－（４－マレイミドフェノキシ）フェニル］プロパン、２，
２－ビス［３－ｓ－ブチル－４，８－（４－マレイミドフェノキシ）フェニル］プロパン
、１，１－ビス［４－（４－マレイミドフェノキシ）フェニル］デカン、４，４’－シク
ロヘキシリデン－ビス［１－（４－マレイミドフェノキシ）－２－シクロヘキシル］ベン
ゼン、２，２－ビス［４－（４－マレイミドフェノキシ）フェニル］ヘキサフルオロプロ
パン等が挙げられる。これらは、１種を単独で又は２種以上を組み合わせて用いたり、ア
リルフェノール、アリルフェニルエーテル、安息香酸アリル等のアリル化合物と組み合わ
せて用いてもよい。
【００４７】
　また、本発明では、回路接続材料を硬化する前の回路部材の仮固定を容易にする観点か
ら、２５℃での粘度が１０００００～１００００００ｍＰａ・ｓであるラジカル重合性物
質を少なくとも含有することが好ましく、１０００００～５０００００ｍＰａ・ｓの粘度
（２５℃）を有するラジカル重合性物質を含有することがより好ましい。ラジカル重合性
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物質の粘度は、市販のＥ型粘度計を用いて測定できる。
【００４８】
　（ｃ）ラジカル重合性物質の中でも、ウレタンアクリレート又はウレタンメタアクリレ
ートが接着性の観点から好ましい。また、耐熱性を向上させるために、上述した有機過酸
化物との橋かけ後の重合物のＴｇが、単独で１００℃以上となるようなラジカル重合性物
質を併用することが好ましい。このようなラジカル重合性物質としては、ジシクロペンテ
ニル基、トリシクロデカニル基及び／又はトリアジン環を有するものを用いることができ
る。特に、トリシクロデカニル基やトリアジン環を有するラジカル重合性物質が好適に用
いられる。
【００４９】
　また、接着剤成分には、必要に応じて、ハイドロキノン、メチルエーテルハイドロキノ
ン類などの重合禁止剤を適宜用いてもよい。
【００５０】
　さらに、リン酸エステル構造を有するラジカル重合性物質を、接着剤成分の固形分全量
を基準（１００質量％）として０．１～１０質量％用いた場合、金属などの無機物表面で
の接着強度が向上するので好ましく、０．５～５質量％用いるとより好ましい。
【００５１】
　リン酸エステル構造を有するラジカル重合性物質は、無水リン酸と２－ヒドロキシル（
メタ）アクリレートとの反応物として得られる。具体的には、２－メタクリロイロキシエ
チルアッシドフォスフェート、２－アクリロイロキシエチルアッシドフォスフェート等が
挙げられる。これらは、１種を単独で又は２種以上を組み合わせて使用できる。
【００５２】
　本発明の回路接続材料は、表面の少なくとも一部が絶縁被覆体で被覆された第一の導電
粒子と、表面の少なくとも一部がＮｉ又はその合金若しくは酸化物、或いは、ビッカース
硬度３００Ｈｖ以上の金属、合金又は金属酸化物で被覆され、且つ、突起を有する第二の
導電粒子の少なくとも２種類の導電粒子を含有する。また、回路接続材料が含有する第一
の導電粒子と第二の導電粒子との個数比（第一の導電粒子の個数／第二の導電粒子の個数
）は、０．４～３である。以下、第一の導電粒子及び第二の導電粒子のそれぞれについて
、図面を参照しながら説明する。
【００５３】
　まず、表面の少なくとも一部が絶縁被覆体で被覆された第一の導電粒子について説明す
る。第一の導電粒子は、導電性を有する核粒子と、該核粒子の表面上に設けられた絶縁被
覆体とを備えるものであることが好ましい。第一の導電粒子は、被覆率が２０～７０％の
範囲となるように絶縁被覆体が設けられたものであることが好ましい。ここで、上記被覆
率は、下記式（１）で定義される。
【００５４】
【数１】

 
【００５５】
　第一の導電粒子の上記被覆率は２０～７０％であることが好ましいが、２０～６０％で
あることがより好ましい。第一の導電粒子の被覆率が２０～７０％であると、十分に低い
初期抵抗値を得るのに十分な量の導電粒子を回路接続材料中に含有させることが可能であ
る。これは、導電粒子の含有量の増大に伴い導電粒子の凝集が生じたとしても、それぞれ
の導電粒子に設けられた絶縁被覆体により、隣接する回路電極同士の電気的接続が十分に
防止できるためである。
【００５６】
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　また、全表面が絶縁被覆体で覆われた導電粒子を用いた場合、核粒子と回路電極表面と
の間に絶縁被覆体が存在し、電気的な経路に絶縁被覆体が介在することになる。これに対
し、上記被覆率が２０～７０％である第一の導電粒子は、絶縁被覆が部分的であるため、
電気的な経路に介在する絶縁被覆体を十分に低減することができる。このため、経路に存
在する絶縁被覆体の影響を十分に抑制することができる。したがって、全表面が絶縁被覆
体で覆われている導電粒子と比較し、接続部分の初期抵抗値を低くすることができ、且つ
、この抵抗値の経時的な上昇をより確実に抑制することができる。
【００５７】
　第一の導電粒子が備える絶縁被覆体は、核粒子の表面上に設けられた、複数の絶縁性粒
子で構成することができる。この場合、絶縁性粒子の平均粒径（Ｄ２）と、核粒子の平均
粒径（Ｄ１）との比率（Ｄ２／Ｄ１）は、１／１０以下であることが好ましい。この比率
が１／１０以下であると、接続部分の低い抵抗値及びこの抵抗値の経時的な上昇の抑制の
両方をより確実に達成することができる。
【００５８】
　また、第一の導電粒子が備える絶縁被覆体は、核電粒子の表面上に設けられた、有機高
分子化合物を含有する絶縁性層で構成することができる。この場合、絶縁性層の厚さ（Ｔ

２）と核粒子の平均粒径（Ｄ１）との比率（Ｔ２／Ｄ１）は、１／１０以下であることが
好ましい。この比率が１／１０以下であると、接続部分の低い抵抗値及びこの抵抗値の経
時的な上昇の抑制の両方をより確実に達成することができる。
【００５９】
　図１は、第一の導電粒子の好適な一形態を示す模式断面図である。図１に示す第一の導
電粒子１０Ａは、導電性を有する核粒子１及びこの核粒子１の表面上に設けられた複数の
絶縁性粒子２Ａによって構成されている。
【００６０】
　核粒子１は、中心部分を構成する基材粒子１ａ及びこの基材粒子１ａの表面上に設けら
れた導電層１ｂによって構成されている。
【００６１】
　基材粒子１ａの材質としては、ガラス、セラミックス、有機高分子化合物などが挙げら
れる。これらの材質のうち、加熱及び／又は加圧によって変形するもの（例えば、有機高
分子化合物）が好ましい。基材粒子１ａが変形するものであると、導電粒子１０Ａが回路
電極によって押圧された場合、回路電極との接触面積が増加する。また、回路電極の表面
の凹凸を吸収することができる。したがって、回路電極間の接続信頼性が向上する。
【００６２】
　上記のような観点から、基材粒子１ａを構成する材質として好適なものは、例えば、ア
クリル樹脂、スチレン樹脂、ベンゾグアナミン樹脂、シリコーン樹脂、ポリブタジエン樹
脂又はこれらの共重合体及びこれらを架橋したものである。基材粒子１ａは粒子間で同一
又は異なる種類の材質であってもよく、同一粒子に１種の材質を単独で又は２種以上の材
質を混合して用いてもよい。
【００６３】
　基材粒子１ａの平均粒径は、用途などに応じて適宜設計可能であるが、０．５～２０μ
ｍであることが好ましく、１～１０μｍであることがより好ましく、２～５μｍであるこ
とがさらに好ましい。平均粒径が０．５μｍ未満の基材粒子を用いて導電粒子を作製する
と、粒子の二次凝集が生じ、隣接する回路電極間の絶縁性が不十分となる傾向があり、２
０μｍを超える基材粒子を用いて導電粒子を作製すると、その大きさに起因して隣接する
回路電極間の絶縁性が不十分となる傾向がある。
【００６４】
　導電層１ｂは、基材粒子１ａの表面を覆うように設けられた導電性を有する材質からな
る層である。導電性を十分確保する観点から、導電層１ｂは、基材粒子１ａの全表面を被
覆していることが好ましい。
【００６５】
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　導電層１ｂの材質としては、例えば、金、銀、白金、ニッケル、銅及びこれらの合金、
錫を含有するはんだなどの合金、並びにカーボンなどの導電性を有する非金属が挙げられ
る。基材粒子１ａに対し、無電解めっきによる被覆が可能であることから、導電層１ｂの
材質は金属であることが好ましい。また、十分なポットライフを得るためには、金、銀、
白金又はこれらの合金がより好ましく、金がさらに好ましい。なお、これらは１種を単独
で、又は２種以上を組み合わせて用いることができる。
【００６６】
　導電層１ｂの厚さは、これに使用する材質や用途などに応じて適宜設計可能であるが、
５０～２００ｎｍであることが好ましく、８０～１５０ｎｍであることがより好ましい。
厚さが５０ｎｍ未満であると、接続部分の十分に低い抵抗値が得られなくなる傾向がある
。他方、２００ｎｍを超える厚さの導電層１ｂは、製造効率が低下する傾向がある。
【００６７】
　導電層１ｂは、一層又は二層以上で構成することができる。いずれの場合においても、
これを用いて作製される回路接続材料の保存性の観点から、核粒子１の表面層は、金、銀
、白金、パラジウム又はこれらの合金で構成することが好ましく、金で構成することがよ
り好ましい。導電層１ｂが、金、銀、白金、パラジウム又はこれらの合金（以下、「金な
どの金属」という）からなる一層で構成される場合、接続部分の十分に低い抵抗値を得る
ためには、その厚さは１０～２００ｎｍであることが好ましい。
【００６８】
　他方、導電層１ｂが二層以上で構成される場合、導電層１ｂの最外層は金などの金属で
構成することが好ましいが、最外層と基材粒子１ａと間の層は、例えば、ニッケル、銅、
錫又はこれらの合金を含有する金属層で構成してもよい。この場合、導電層１ｂの最外層
を構成する金などの金属からなる金属層の厚さは、接着剤成分の保存性の観点から、３０
～２００ｎｍであることが好ましい。
【００６９】
　ニッケル、銅、錫又はこれらの合金は、酸化還元作用で遊離ラジカルを発生することが
ある。このため、金などの金属からなる最外層の厚さが３０ｎｍ未満であると、ラジカル
重合性を有する接着剤成分と併用した場合、遊離ラジカルの影響を十分に防止することが
困難となる傾向がある。
【００７０】
　導電層１ｂを基材粒子１ａ表面上に形成する方法としては、無電解めっき処理や物理的
なコーティング処理が挙げられる。導電層１ｂの形成の容易性の観点から、金属からなる
導電層１ｂを無電解めっき処理によって基材粒子１ａの表面上に形成することが好ましい
。
【００７１】
　絶縁性粒子２Ａは、シリカ、ガラス、セラミックス、等の絶縁性の素材又は有機高分子
化合物によって構成されている。有機高分子化合物としては、熱軟化性を有するものが好
ましい。
【００７２】
　絶縁性粒子の好適な素材は、例えば、ポリエチレン、エチレン－酢酸ビニル共重合体、
エチレン－（メタ）アクリル酸共重合体、エチレン－（メタ）アクリル酸エステル共重合
体、ポリエステル、ポリアミド、ポリウレタン、ポリスチレン、スチレン－ジビニルベン
ゼン共重合体、スチレン－イソブチレン共重合体、スチレン－ブタジエン共重合体、スチ
レン－（メタ）アクリル共重合体、エチレン－プロピレン共重合体、（メタ）アクリル酸
エステル系ゴム、スチレン－エチレン－ブチレン共重合体、フェノキシ樹脂、固形エポキ
シ樹脂等である。これらは、１種を単独で用いてもよく、２種以上を組み合わせて用いて
もよい。なお、粒度分布の分散度、耐溶剤性及び耐熱性の観点から、スチレン－（メタ）
アクリル共重合体が特に好適である。絶縁性粒子２Ａの製造方法としては、シード重合法
などが挙げられる。
【００７３】
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　絶縁性粒子２Ａを構成する有機高分子化合物の軟化点は、回路部材同士の接続時の加熱
温度以上であることが好ましい。軟化点が接続時の加熱温度未満であると、接続時に絶縁
性粒子２Ａが過度に変形することに起因して、良好な電気的接続が得られなくなる傾向が
ある。
【００７４】
　絶縁性粒子２Ａを構成する有機高分子化合物の架橋度は、５～２０％であることが好ま
しく、５～１５％であることがより好ましく、８～１３％であることがさらに好ましい。
架橋度が上記範囲内である有機高分子化合物は、範囲外の有機高分子化合物と比較し、接
続信頼性と絶縁性の両方が優れるという特性を有している。したがって、架橋度が５％未
満であると、隣接する電極回路間の絶縁性が不十分となる傾向がある。他方、架橋度が２
０％を超えると、接続部分の十分に低い初期抵抗値及び抵抗値の経時的な上昇の抑制の両
方を達成することが困難となる傾向がある。
【００７５】
　有機高分子化合物の架橋度は、架橋性モノマーと非架橋性モノマーとの組成比によって
調整することができる。本発明でいう架橋度は、架橋性モノマーと非架橋性モノマーの組
成比（仕込み質量比）による理論計算値を意味する。すなわち、有機高分子化合物を合成
するに際して配合する架橋性モノマーの仕込み質量を架橋性及び非架橋性のモノマーの合
計仕込み質量比で除して算出される値である。
【００７６】
　絶縁性粒子２Ａを構成する有機高分子化合物のゲル分率は、９０％以上であることが好
ましく、９５％以上がより好ましい。ゲル分率が９０％未満であると、導電粒子１０Ａを
接着剤成分中に分散させて回路接続材料を作製した場合、接着剤成分の絶縁抵抗が経時的
に低下する傾向がある。
【００７７】
　ここでいうゲル分率とは、有機高分子化合物の溶剤に対する耐性を示す指標であり、そ
の測定方法を以下に説明する。ゲル分率を測定すべき有機高分子化合物（被測定試料）の
質量（質量Ａ）を測定する。被測定試料を容器内に収容し、これに溶剤を入れる。温度２
３℃において、被測定試料を溶剤に２４時間撹拌浸漬する。その後、溶剤を揮発させるな
どして除去し、攪拌浸漬後の被測定試料の質量（質量Ｂ）を測定する。ゲル分率（％）は
、次式により算出される値である。
　ゲル分率（％）＝（質量Ｂ／質量Ａ）×１００
【００７８】
　ゲル分率の測定に使用する溶剤は、トルエンである。なお、回路接続材料の溶液の調製
には、一般に、トルエン、キシレン、酢酸エチル、酢酸ブチル、メチルエチルケトン、メ
チルイソブチルケトン、テトラヒドロフランが使用される。回路接続材料の溶液の調製に
は、これらの中から１種を単独で、又は２種以上混合して使用することができる。
【００７９】
　絶縁性粒子２Ａの平均粒径は、用途などに応じて適宜設計可能であるが、５０～５００
ｎｍであることが好ましく、５０～４００ｎｍであることがより好ましく、１００～３０
０ｎｍであることがさらに好ましい。平均粒径が５０ｎｍ未満であると、隣接する回路間
の絶縁性が不十分となる傾向があり、他方、５００ｎｍを超えると、接続部分の十分に低
い初期抵抗値及び抵抗値の経時的な上昇の抑制の両方を達成することが困難となる傾向が
ある。
【００８０】
　絶縁性粒子２Ａは、上記式（１）で定義される被覆率が２０～７０％となるように核粒
子１の表面上に形成されることが好ましい。絶縁と導電の効果を一層確実に得る観点から
、被覆率は、２０～６０％であることが好ましく、２５～６０％であることがより好まし
く、２８～５５％であることがさらに好ましい。被覆率が２０％未満であると、隣接する
回路電極間の絶縁性が不十分となる傾向があり、他方、７０％を超えると、接続部分の十
分に低い初期抵抗値及び抵抗値の経時的な上昇の抑制の両方を達成することが困難となる
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傾向がある。なお、核粒子１を被覆している複数の絶縁性粒子２Ａは、核粒子１の表面上
において、十分分散していることが好ましい。
【００８１】
　本発明でいう被覆率は、走査型電子顕微鏡（倍率８０００倍）による観察によって得ら
れる、下記の測定値に基づくものである。すなわち、被覆率は、核粒子及び絶縁性粒子の
それぞれの平均粒径、並びに１個の核粒子に付着している絶縁性粒子の個数に基づき、算
出される値である。任意に選択した粒子５０個について上記のようにして測定し、その平
均値を算出する。
【００８２】
　核粒子１の平均粒径は、以下のようにして測定される。すなわち、１個の核粒子を任意
に選択し、これを走査型電子顕微鏡で観察してその最大径及び最小径を測定する。この最
大径及び最小径の積の平方根をその粒子の粒径とする。任意に選択した核粒子５０個につ
いて上記のようにして粒径を測定し、その平均値を核粒子１の平均粒径（Ｄ１）とする。
絶縁性粒子２Ａの平均粒径についても、これと同様にして任意の絶縁性粒子５０個につい
てその粒径を測定し、その平均値を絶縁性粒子２Ａの平均粒径（Ｄ２）とする。
【００８３】
　１個の導電粒子が備える絶縁性粒子の個数は、以下のようにして測定される。すなわち
、複数の絶縁性粒子２Ａで表面の一部が被覆された導電粒子１個を任意に選択する。そし
て、これを走査型電子顕微鏡で撮像し、観察し得る核粒子表面上に付着している絶縁性粒
子の数をカウントする。これにより得られたカウント数を２倍にすることで１個の核粒子
に付着している絶縁性粒子の数を算出する。任意に選択した導電粒子５０個について上記
のようにして絶縁性粒子の数を測定し、その平均値を１個の導電粒子が備える絶縁性粒子
の個数とする。
【００８４】
　核粒子の全表面積は、上記（Ｄ１）を直径とする球の表面積を意味する。一方、核粒子
表面の絶縁被覆体で覆われている部分の面積は、上記（Ｄ２）を直径とする円の面積の値
に１個の導電粒子が備える絶縁性粒子の個数を乗ずることによって得られる値を意味する
。
【００８５】
　絶縁性粒子２Ａの平均粒径（Ｄ２）と核粒子１の平均粒径（Ｄ１）の比率（Ｄ２／Ｄ１

）は、１／１０以下であることが好ましく、１／１５以下であることがより好ましい。な
お、この比率（Ｄ２／Ｄ１）の下限は、１／２０であることが好ましい。Ｄ２／Ｄ１が１
／１０を超えると、接続部分の十分に低い初期抵抗値及び抵抗値の経時的な上昇の抑制の
両方を達成することが困難となる傾向がある。他方、１／２０未満であると、隣接する回
路間の絶縁性が不十分となる傾向がある。
【００８６】
　なお、核粒子１の表面上に形成する絶縁被覆体は、絶縁性粒子２Ａのように球状のもの
に制限されない。絶縁被覆体は、絶縁性粒子２Ａと同様の材質からなる絶縁性層であって
もよい。例えば、図２に示す第一の導電粒子１０Ｂは、核粒子１の表面上に部分的に設け
られた絶縁性層２Ｂを備えている。
【００８７】
　絶縁性層２Ｂは、被覆率が２０～７０％となるように核粒子１の表面上に形成されるこ
とが好ましい。本発明の効果を一層確実に得る観点から、被覆率は、２０～６０％である
ことが好ましく、２５～６０％であることがより好ましく、２８～５５％であることがさ
らに好ましい。被覆率が２０％未満であると、隣接する回路電極間の絶縁性が不十分とな
る傾向があり、他方、７０％を超えると、接続部分の十分に低い初期抵抗値及び抵抗値の
経時的な上昇の抑制の両方を達成することが困難となる傾向がある。なお、核粒子１を被
覆している絶縁性層２Ｂの各被覆領域は、核粒子１の表面上において、十分分散している
ことが好ましい。各被覆領域は、それぞれ孤立していてもよく、連続していてもよい。
【００８８】
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　絶縁性層２Ｂの厚さ（Ｔ２）と核粒子１の平均粒径（Ｄ１）との比率（Ｔ２／Ｄ１）は
、１／１０以下であることが好ましく、１／１５以下であることがより好ましい。なお、
この比率（Ｔ２／Ｄ１）の下限は、１／２０であることが好ましい。Ｔ２／Ｄ１が１／１
０を超えると、接続部分の十分に低い初期抵抗値及び抵抗値の経時的な上昇の抑制の両方
を達成することが困難となる傾向がある。他方、１／２０未満であると、隣接する回路間
の絶縁性が不十分となる傾向がある。
【００８９】
　絶縁被覆体が絶縁性層２Ｂにより構成される場合の被覆率は、以下の手順により算出す
ることができる。すなわち、任意に選択した導電粒子５０個を走査型電子顕微鏡でそれぞ
れ撮像し、観察し得る核粒子表面上に付着している絶縁性層の面積の測定値を相加平均す
ることにより得ることができる。
【００９０】
　また、絶縁性層２Ｂの厚さ（Ｔ２）についても、任意に選択した導電粒子５０個を走査
型電子顕微鏡でそれぞれ撮像し、各導電粒子の表面上の絶縁性層２Ｂの厚さの測定値を相
加平均することにより得ることができる。
【００９１】
　核粒子１の表面に絶縁被覆体（絶縁性粒子２Ａ又は絶縁性層２Ｂ）を形成する方法とし
ては、公知の手法を使用することができ、有機溶媒や分散剤による化学変化を利用した湿
式方式及び機械エネルギーによる物理化学的変化を利用した乾式方式が挙げられる。例え
ば、噴霧法、高速撹拌法、スプレードライヤー法などが挙げられる。
【００９２】
　本発明の効果を一層確実に得るためには、粒径が十分に均一化されている複数の絶縁性
粒子２Ａを核粒子１の表面上に設け、これにより絶縁被覆体を構成することが好ましい。
また、溶媒や分散剤の完全除去が困難な湿式方式よりも溶媒を使用しない乾式方式を採用
することが好ましい。
【００９３】
　乾式方式で核粒子１の表面上に絶縁被覆体を形成できる装置としては、例えば、メカノ
ミル（商品名、（株）徳寿工作所製）、ハイブリダイザー（（株）奈良機械製作所製、商
品名：ＮＨＳシリーズ）等が挙げられる。このうち、絶縁被覆体を核粒子１の表面上に形
成する際に核粒子１の表面を好適な状態に改質することができることから、ハイブリダイ
ザーを用いることが好ましい。この装置によれば粒子レベルでの精密な被覆を行うことが
でき、粒径が十分に均一化された絶縁性粒子２Ａを核粒子１の表面上に形成することがで
きる。
【００９４】
　絶縁被覆体の形状の制御は、例えば、被覆処理の条件を調整することにより行うことが
できる。被覆処理の条件は、例えば、温度、回転速度である。また、絶縁性粒子２Ａの平
均粒径又は絶縁性層２Ｂの厚さは、被覆処理の条件や当該処理に供する核粒子１と有機高
分子化合物（絶縁被覆体の材質）との配合比率を調整することにより行うことができる。
【００９５】
　被覆処理（乾式方式）の温度は、３０～９０℃であることが好ましく、５０～７０℃で
あることがより好ましい。
【００９６】
　また、被覆処理（乾式方式）の回転速度は、６０００～２００００／分であることが好
ましく、１００００～１７０００／分であることがより好ましい。
【００９７】
　以上、絶縁被覆処理を施した第一の導電粒子の好適な形態について説明したが、本発明
における第一の導電粒子は上記の形態に制限するものではない。本発明における第一の導
電粒子は、その要旨を逸脱しない範囲で様々な変形が可能である。例えば、上記実施形態
では、基材粒子１ａ及び導電層１ｂにより構成される核粒子１を例示したが、核粒子は導
電性を有する材質（例えば、導電層１ｂと同様の材質）により構成されるものであっても
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よい。また、熱溶融金属からなる粒子を核粒子として使用することもできる。この場合、
加熱及び加圧によって核粒子を十分に変形させることができる。
【００９８】
　また、第一の導電粒子は、絶縁被覆体として絶縁性粒子２Ａ及び絶縁性層２Ｂの両方が
核粒子１の表面上に設けられたものであってもよい。
【００９９】
　次に、表面の少なくとも一部がＮｉ又はその合金若しくは酸化物、或いは、ビッカース
硬度３００Ｈｖ以上の金属、合金又は金属酸化物で被覆され、且つ、突起を有する第二の
導電粒子について説明する。
【０１００】
　図３（ａ）及び（ｂ）は、第二の導電粒子の好適な一形態を示す模式断面図である。図
３（ａ）に示すように、第二の導電粒子２０Ａは、有機高分子化合物からなる核体２１と
、核体２１の表面上に形成される金属層２２とで構成される。核体２１は中核部２１ａと
中核部２１ａの表面上に形成される突起部２１ｂとで構成され、金属層２２はその表面側
に、複数の突起部１４を有している。
【０１０１】
　核体２１の中核部２１ａを構成する有機高分子化合物としては、例えば、アクリル樹脂
、スチレン樹脂、ベンゾグアナミン樹脂、シリコーン樹脂、ポリブタジエン樹脂又はこれ
らの共重合体が挙げられ、これらを架橋したものを使用しても良い。
【０１０２】
　突起部２１ｂを構成する有機高分子化合物は、中核部２１ａを構成する有機高分子化合
物と同一であっても異なっていてもよい。なお、突起部２１ｂの平均粒径は５０～５００
ｎｍであることが好ましい。
【０１０３】
　核体２１は中核部２１ａの表面に中核部２１ａよりも小さな径を有する突起部２１ｂを
複数個吸着させることにより形成することができる。
【０１０４】
　金属層２２の素材は、Ｎｉ又はその合金若しくは酸化物、或いは、ビッカース硬度３０
０Ｈｖ以上の金属、合金又は金属酸化物である。ビッカース硬度が３００Ｈｖ以上の金属
、合金又は金属酸化物としては、例えば、Ｎｉ、Ｐｄ、Ｒｈ、並びに、それらの合金及び
酸化物が挙げられる。これらの中でも、金属層２２の素材としては、汎用性の観点から、
Ｎｉ又はその合金若しくは酸化物が好ましく、Ｎｉがより好ましい。
【０１０５】
　金属層２２の素材となる金属、合金又は金属酸化物のビッカース硬度は、３００Ｈｖ以
上であるが、樹脂排除性と変形性の観点から、３００～８００Ｈｖであることが好ましく
、３００～６００Ｈｖであることがより好ましい。
【０１０６】
　金属層２２は、例えば、無電解めっき法を用いて核体２１の表面に形成することができ
る。
【０１０７】
　なお、ニッケル合金としては、めっき浴中に配合される添加剤により種々のものがある
。よく知られているニッケル合金としては、ニッケル－リン、ニッケル－ホウ素等が挙げ
られる。
【０１０８】
　金属層２２の厚さ（めっきの厚さ）は５０～１７０ｎｍであることが好ましく、５０～
１５０ｎｍであることがより好ましい。金属層２２の厚さをこのような範囲とすることで
回路電極間の接続抵抗をより一層良好なものとすることができる。金属層２２の厚さが５
０ｎｍ未満ではめっきの欠損等が発生して接続抵抗が大きくなる傾向があり、１７０ｎｍ
を超えると導電粒子間で凝結が発生して隣接する回路電極間で短絡が生じる傾向がある。
【０１０９】
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　導電粒子２０Ａの突起部１４の高さ（Ｈ）は、５０～５００ｎｍであることが好ましく
、７５～３００ｎｍであることがより好ましい。突起部の高さが５０ｎｍ未満の場合、高
温高湿処理後に接続抵抗が高くなる傾向があり、５００ｎｍを超える場合には、導電粒子
の回路電極との接触面積が小さくなるため接続抵抗が高くなる傾向がある。
【０１１０】
　隣接する突起部１４間の距離（Ｓ）は、１０００ｎｍ以下であることが好ましく、５０
０ｎｍ以下であることがより好ましい。突起部１４間の距離が１０００ｎｍを越えると、
突起が疎になるため導電粒子と回路電極との接触面積が小さくなり、接続抵抗が高くなる
傾向がある。また、隣接する突起部１４間の距離（Ｓ）は、導電粒子と回路電極との間に
接着剤成分が入り込まず、十分に導電粒子と回路電極とを接触させる観点から、５０ｎｍ
以上であること好ましい。なお、導電粒子２０Ａの突起部１４の高さ（Ｈ）及び隣接する
突起部１４の距離（Ｓ）は電子顕微鏡により測定することができる。
【０１１１】
　また、第二の導電粒子は、図３（ｂ）に示すように、核体２１が中核部２１ａのみで構
成されてもよい。この第二の導電粒子２０Ｂは、核体２１の表面を金属めっきし、核体２
１の表面上に金属層２２が形成されることにより得ることができる。但し、突起部１４は
、金属めっきの際、めっき条件を変更して金属層２２の厚さを変化させることで金属層２
２に形成することができる。なお、めっき条件の変更は、例えば、最初に使用しためっき
液に、これよりも濃度の高いめっき液を追加することでめっき液濃度を不均一にすること
により行うことができる。
【０１１２】
　また、第二の導電粒子は、非導電性のガラス、セラミック、プラスチック等の絶縁粒子
に、Ｎｉ又はその合金若しくは酸化物、或いは、ビッカース硬度３００Ｈｖ以上の金属、
合金又は金属酸化物を被覆したものであってもよい。第二の導電粒子が絶縁粒子に導電性
物質を被覆したものであって、最外層をＮｉ、核となる絶縁粒子をプラスチックとした場
合、又は、第二の導電粒子が熱溶融金属粒子の場合、加熱加圧による変形性を有し、接続
時に回路電極との接触面積が増加して信頼性が向上するので好ましい。
【０１１３】
　回路接続材料において、第一及び第二の導電粒子の合計の配合量は、接着剤成分１００
体積部に対して０．１～３０体積部の範囲で用途により使い分けることが好ましい。第一
及び第二の導電粒子による隣接回路の短絡等を一層十分に防止するためには、配合量は０
．１～１０体積部とすることがより好ましい。
【０１１４】
　また、第一及び第二の導電粒子の平均粒径はいずれも、接続する回路の電極高さより小
さくすると隣接電極間の短絡が減少する等の観点から、１～１０μｍが好ましく、２～８
μｍがより好ましく、２～６μｍがさらに好ましい。また、第一の導電粒子の平均粒径が
第二の導電粒子の平均粒径よりも小さい方が、対向する回路電極間の接続抵抗をより十分
に低減する効果が高まるため、好ましい。また、第一の導電粒子の平均粒径が第二の導電
粒子の平均粒径よりも大きい方が、隣接する回路電極間の絶縁性を十分に確保することが
できるため、好ましい。特に、全表面が絶縁被覆体で覆われたような導電粒子や被覆率が
７０％超の導電粒子で効果が大きく現れると思われる。また、被覆率が２０％～７０％の
導電粒子や、絶縁性微粒子が導電性を有する各粒子の表面上に設けられている場合は、絶
縁性微粒子の大きさや、被覆率によって傾向が変わると思われるので適宜調整することが
好ましい。これらは、例えば、用途により異なる本発明の回路接続材料に求められる特性
により選択することができる。
【０１１５】
　また、第一及び第二の導電粒子としては、１０％圧縮弾性率（Ｋ値）が１００～１００
０ｋｇｆ／ｍｍ２のものより適宜選択して使用することが好ましい。
【０１１６】
　ここで、第二の導電粒子の平均粒径も、以下のようにして測定される。すなわち、１個



(17) JP 4862921 B2 2012.1.25

10

20

30

40

50

の導電粒子を任意に選択し、これを走査型電子顕微鏡で観察してその最大径及び最小径を
測定する。この最大径及び最小径の積の平方根をその粒子の粒径とする。任意に選択した
導電粒子５０個について上記のようにして粒径を測定し、その平均値を導電粒子の平均粒
径とする。
【０１１７】
　以上、表面の少なくとも一部がＮｉ又はその合金若しくは酸化物、或いは、ビッカース
硬度３００Ｈｖ以上の金属、合金又は金属酸化物で被覆され、且つ、突起を有する第二の
導電粒子の好適な形態について説明したが、本発明における第二の導電粒子は上記の形態
に制限するものではない。
【０１１８】
　本発明における、回路接続材料中の第一及び第二の導電粒子の個数は、回路接続材料を
形成する接着剤成分中の樹脂成分を溶解可能な溶剤に溶解し、得られた不溶成分から余分
な溶剤分等を除去した後、走査型電子顕微鏡で観察することで確認することができる。
【０１１９】
　樹脂成分を溶解可能な溶剤としては、例えば、ＭＥＫ（メチルエチルケトン）、トルエ
ン等があるが、これらの溶剤に制限するものではない。
【０１２０】
　得られた不溶成分中に存在する導電粒子を１００個以上観察し、第一の導電粒子と第二
の導電粒子との個数比（第一の導電粒子の個数／第二の導電粒子の個数）を測定する。本
発明の回路接続材料においては、上記個数比（第一の導電粒子の個数／第二の導電粒子の
個数）が０．４～３であることが必要であり、０．４５～２．５であることがより好まし
く、０．５～２．０であることがさらに好ましい。
【０１２１】
　本発明における、回路接続材料中の導電粒子の体積については、回路接続材料中に含ま
れる導電粒子の平均粒径と単位面積あたりの導電粒子個数から体積比に換算することがで
き、第一の導電粒子と第二の導電粒子との体積比（第一の導電粒子の体積／第二の導電粒
子の体積）を求めることができる。本発明の回路接続材料においては、上記体積比（第一
の導電粒子の体積／第二の導電粒子の体積）が０．４～３であることが好ましく、０．４
５～２．５であることがより好ましく、０．５～２．０であることがさらに好ましい。
【０１２２】
　なお、導電粒子の体積の定義については、突起部又は絶縁性層が占める導電粒子全体に
対する体積の割合は微小なため、本願発明における導電粒子の体積の測定では、絶縁性粒
子２Ａ、絶縁性層２Ｂ及び突起部１４は算出しないこととする。
【０１２３】
　また、本発明の回路接続材料は、第一の導電粒子及び第二の導電粒子以外の他の導電粒
子を含有していてもよい。他の導電粒子の含有割合は、第一の導電粒子及び第二の導電粒
子の総個数に対し、５０％以下であることが好ましく、３０％以下であることがより好ま
しく、２０％以下であることが特に好ましい。
【０１２４】
　他の導電粒子としては特に限定されないが、例えば、Ａｕ、Ａｇ、Ｎｉ、Ｃｕ及びはん
だ等の金属粒子やカーボン等が挙げられる。また、他の導電粒子は、核となる粒子を１層
又は２層以上の層で被覆し、その最外層が導電性を有するものであってもよい。この場合
、最外層には、Ｎｉ、Ｃｕなどの遷移金属や、Ａｕ、Ａｇ、白金族金属などの貴金属の１
種又は２種以上を組み合わせて用いることができる。なお、最外層は、貴金属を主成分と
する層であることが好ましい。
【０１２５】
　他の導電粒子は、核としての遷移金属を主成分とする粒子又は核を被覆した遷移金属を
主成分とする層の表面を、更に貴金属を主成分とする層で被覆してなるものであってもよ
い。また、他の導電粒子は、非導電性のガラス、セラミック、プラスチック等を主成分と
する絶縁性粒子を核とし、この核の表面を上記金属又はカーボンを主成分とする層で被覆
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したものであってもよい。
【０１２６】
他の導電粒子が、絶縁性粒子である核を導電層で被覆してなるものである場合、プラスチ
ックを主成分とする絶縁性粒子を核とし、この核の表面をＮｉなどの遷移金属を主成分と
する層で被覆し、更にこの層の表面をＡｕなどの貴金属を主成分とする最外層で被覆した
ものであると好ましい。
【０１２７】
　また、本発明の回路接続材料は、フィルム状で使用することが取り扱い性に優れること
から好ましく、その場合、接着剤成分中にフィルム形成性高分子を含有してもよい。フィ
ルム形成性高分子としては、ポリスチレン、ポリエチレン、ポリビニルブチラール、ポリ
ビニルホルマール、ポリイミド、ポリアミド、ポリエステル、ポリ塩化ビニル、ポリフェ
ニレンオキサイド、尿素樹脂、メラミン樹脂、フェノール樹脂、キシレン樹脂、エポキシ
樹脂、ポリイソシアネート樹脂、フェノキシ樹脂、ポリイミド樹脂、ポリエステルウレタ
ン樹脂などが用いられる。これらの中でも、水酸基等の官能基を有する樹脂が、接着性を
向上させることができるのでより好ましい。また、これらの高分子をラジカル重合性の官
能基で変性したものも用いることができる。
【０１２８】
　これらフィルム形成性高分子の重量平均分子量は、１００００以上が好ましい。また、
重量平均分子量が１００００００超えると混合性が低下するため、１００００００未満で
あることが好ましい。
【０１２９】
　さらに、本発明の回路接続材料は、接着剤成分中に、ゴム微粒子、充填材、軟化剤、促
進剤、老化防止剤、着色剤、難燃化剤、チキソトロピック剤、カップリング剤、フェノー
ル樹脂、メラミン樹脂、イソシアネート類等を含有することもできる。
【０１３０】
　ゴム微粒子としては、粒子の平均粒径が、配合する第一及び第二の導電粒子の各平均粒
径の２倍以下であり、かつ室温（２５℃）での貯蔵弾性率が第一及び第二の導電粒子並び
に接着剤成分の室温での貯蔵弾性率の１／２以下であるものであればよい。特に、ゴム微
粒子の材質がシリコーン、アクリルエマルジョン、ＳＢＲ、ＮＢＲ、ポリブタジエンゴム
である微粒子は、１種を単独で又は２種以上を混合して用いることが好適である。３次元
架橋したこれらゴム微粒子は、耐溶剤性が優れており、接着剤成分中に容易に分散される
。
【０１３１】
　回路接続材料に充填材を含有させる場合、接続信頼性等が向上するため好ましい。充填
材は、その最大径が第一及び第二の導電粒子の各平均粒径未満であれば使用できる。充填
剤の配合量は、回路接続材料の固形分全量を基準として５～６０体積％の範囲が好ましい
。配合量が６０体積％を超えると、信頼性向上の効果が飽和する傾向があり、５体積％未
満では充填剤添加の効果が十分に得られない傾向がある。
【０１３２】
　カップリング剤としては、ビニル基、アクリル基、アミノ基、エポキシ基及びイソシア
ネート基からなる群より選ばれる１種以上の基を含有する化合物が、接着性の向上の観点
から好ましい。
【０１３３】
　図４は、本発明の回路接続材料の一実施形態であるフィルム状の回路接続材料を示す模
式断面図である。フィルム状の回路接続材料５０は、少なくとも接着剤成分５１、第一の
導電粒子１０、及び、第二の導電粒子２０を含有している。このように、回路接続材料を
フィルム状とすることによって、取り扱いを容易にすることができる。
【０１３４】
　また、本発明の回路接続材料は、反応性樹脂を含有する層と潜在性硬化剤を含有する層
とに分離したり、遊離ラジカルを発生する硬化剤を含有する層と導電粒子を含有する層に
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分離したりすることも可能である。このような構成とした場合、高精細化とポットライフ
向上との効果が得られる。
【０１３５】
　本発明の回路接続材料は、ＩＣチップと基板との接着や電気回路相互の接着用のフィル
ム状接着剤としても有用である。すなわち、第一の回路電極（接続端子）を有する第一の
回路部材と、第二の回路電極（接続端子）を有する第二の回路部材とが、第一の回路電極
及び第二の回路電極を対向させて配置されており、対向配置された第一の回路電極と第二
の回路電極との間に本発明の回路接続材料を介在して加熱加圧することにより、対向配置
された第一の回路電極及び第二の回路電極を電気的に接続させて、回路接続構造体を構成
することができる。
【０１３６】
　このような回路接続構造体を構成する回路部材としては、例えば、半導体チップ、抵抗
体チップ、コンデンサチップ等のチップ部品、プリント基板等の基板等が挙げられる。こ
れらの回路部材には回路電極が通常は多数（場合によっては単数でもよい）設けられてお
り、回路部材の少なくとも１組をそれらの回路部材に設けられた回路電極の少なくとも一
部を対向配置し、対向配置した回路電極間に本発明の回路接続材料を介在させ、加熱加圧
して対向配置した回路電極同士を電気的に接続して回路接続構造体を構成する。
【０１３７】
　回路部材の少なくとも１組を加熱加圧することにより、対向配置した回路電極同士は、
直接接触により又は異方導電性接着剤（回路接続材料）の導電粒子を介して電気的に接続
することができる。
【０１３８】
　本発明の回路接続材料は、接続時に回路接続材料が溶融流動し相対向する回路電極の接
続を得た後、硬化して接続を保持するものであり、回路接続材料の流動性は重要な因子で
ある。
【０１３９】
　厚み０．７ｍｍ、１５ｍｍ×１５ｍｍのガラス板に、厚み３５μｍ、５ｍｍ×５ｍｍの
回路接続材料を挟み、１７０℃、２ＭＰａ、１０秒の条件で加熱加圧を行った場合、初期
の面積（Ａ）と加熱加圧後の面積（Ｂ）とを用いて表される流動性（Ｂ／Ａ）の値は、１
．３～３．０であることが好ましく、１．５～２．５であることがより好ましい。この値
が１．３未満では流動性が悪く、良好な接続が得られない傾向があり、３．０を超える場
合は、気泡が発生しやすく信頼性に劣る傾向がある。
【０１４０】
　本発明の回路接続材料の硬化後の４０℃での弾性率は、１００～３０００ＭＰａである
ことが好ましく、５００～２０００ＭＰａであることがより好ましい。
【０１４１】
　また、本発明の回路電極の接続方法は、熱又は光による硬化性を有する回路接続材料を
、表面が金、銀、錫及び白金族から選ばれる金属である一方の回路電極上に形成した後、
もう一方の回路電極を位置合わせし加熱、加圧して接続することができる。
【０１４２】
　次に、図面を用いて本発明の回路接続構造体の製造方法の好適な一形態を説明する。図
５は、本発明の回路接続構造体の製造方法を模式的に示す工程断面図である。図５（ａ）
は回路部材同士を接続する前の回路部材の断面図であり、図５（ｂ）は回路部材同士を接
続する際の回路接続構造体の断面図であり、図５（ｃ）は回路部材同士を接続した回路接
続構造体の断面図である。
【０１４３】
　まず、図５（ａ）に示すように、ＬＣＤパネル７３上に設けられた回路電極７２の上に
、回路接続材料をフィルム状に成形してなるフィルム状の回路接続材料（異方導電性接着
フィルム）５０を載置する。
【０１４４】
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　次に、図５（ｂ）に示すように、位置あわせをしながら回路電極７６が設けられた回路
基板７５を回路電極７２と回路電極７６とが互いに対向するようにフィルム状の回路接続
材料５０の上に載置して、フィルム状の回路接続材料５０を回路電極７２と回路電極７６
との間に介在させる。なお、回路電極７２及び７６は奥行き方向に複数の電極が並んだ構
造を有する（図示しない）。また、回路電極７６が設けられた回路基板７５としては、Ｃ
ＯＦ等が挙げられる。
【０１４５】
　フィルム状の回路接続材料５０はフィルム状であるため取扱いが容易である。このため
、このフィルム状の回路接続材料５０を回路電極７２と回路電極７６との間に容易に介在
させることができ、ＬＣＤパネル７３と回路基板７５との接続作業を容易にすることがで
きる。
【０１４６】
　次に、加熱しながらＬＣＤパネル７３と回路基板７５とを介して、フィルム状の回路接
続材料５０を図５（ｂ）の矢印Ａの方向に加圧して硬化処理を行う。これによって図５（
ｃ）に示すように、回路接続材料５０の硬化物からなる回路接続部６０により回路部材同
士が接続された回路接続構造体７０が得られる。硬化処理の方法は、使用する接着剤成分
に応じて、加熱及び光照射の一方又は双方を採用することができる。フィルム状の回路接
続材料５０を加圧して硬化処理を行うことにより、回路接続材料５０が流動、硬化し、回
路電極７２と回路電極７６とを電気的に接続し、且つ、機械的に固定する。
【実施例】
【０１４７】
　以下、実施例により本発明をさらに詳細に説明するが、本発明はこれらの実施例に制限
されるものではない。
【０１４８】
（実施例１）
［ウレタンアクリレートの合成］
　重量平均分子量８００のポリカプロラクトンジオール４００質量部、２－ヒドロキシプ
ロピルアクリレート１３１質量部、触媒としてのジブチル錫ジラウレート０．５質量部、
及び、重合禁止剤としてのハイドロキノンモノメチルエーテル１．０質量部を、攪拌しな
がら５０℃に加熱して混合した。
【０１４９】
　次いで、イソホロンジイソシアネート２２２質量部を滴下し、さらに攪拌しながら８０
℃に昇温してウレタン化反応を進行させた。イソシアネート基の反応率が９９％以上にな
ったことを確認後、温度を下げて、ラジカル重合性物質としてのウレタンアクリレートを
得た。
【０１５０】
［ポリエステルウレタン樹脂の調製］
　ジカルボン酸としてのテレフタル酸、ジオールとしてのプロピレングリコール、イソシ
アネートとしての４，４’－ジフェニルメタンジイソシアネートを、テレフタル酸／プロ
ピレングリコール／４，４’－ジフェニルメタンジイソシアネートのモル比が１．０／１
．３／０．２５となるような量で用い、ポリエステルウレタン樹脂を以下の手順で調製し
た。
【０１５１】
　ジカルボン酸とジオールとの反応により得られたポリエステルポリオールをメチルエチ
ルケトンに溶解した溶液を、撹拌機、温度計、コンデンサーおよび真空発生装置と窒素ガ
ス導入管を具備したヒーター付きステンレススチール製オートクレーブに投入した。次い
で、イソシアネートを所定量投入し、触媒としてジブチル錫ラウレートをポリエステルポ
リオール１００質量部に対して０．０２質量部となる量投入し、７５℃で１０時間反応さ
せた後、４０℃まで冷却した。さらに、ピペラジンを加えて３０分反応させることにより
鎖延長した後、トリエチルアミンで中和させた。
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【０１５２】
　上記反応後の溶液を純水に滴下すると、溶剤及び触媒が水に溶解するとともに、エステ
ルウレタン化合物としてのポリエステルウレタン樹脂が析出した。析出したポリエステル
ウレタン樹脂を真空乾燥機で乾燥し、ポリエステルウレタン樹脂を得た。
【０１５３】
　得られたポリエステルウレタン樹脂の重量分子量をゲル浸透クロマトグラフィーによっ
て測定したところ、３００００であった。
【０１５４】
　上記ポリエステルウレタン樹脂をメチルエチルケトンに２０質量％となるように溶解し
た。上記ポリエステルウレタン樹脂のメチルエチルケトン溶液を、厚み８０μｍの片面を
表面処理したＰＥＴフィルムに塗工装置を用いて塗布し、７０℃、１０分間の熱風乾燥を
行うことにより、厚みが３５μｍの樹脂フィルムを作製した。この樹脂フィルムについて
、広域動的粘弾性測定装置を用い、引っ張り荷重５ｇｆ、周波数１０Ｈｚの条件で弾性率
の温度依存性を測定した。得られた弾性率－温度曲線において、ガラス転移領域の前後そ
れぞれにおけるベースラインを延長した直線から縦軸方向に等距離にある直線と、ガラス
転移領域の階段状変化部分の曲線とが交わる点の温度（中間点ガラス転移温度）をポリエ
ステルウレタン樹脂のガラス転移温度として求めたところ、１０５℃であった。
【０１５５】
［第一の導電粒子ａの作製］
　核となるポリスチレンからなる粒子の表面に、厚み０．２μｍのニッケル層を設け、こ
のニッケル層の外側に、厚み０．０４μｍの金層を設けた平均粒径４μｍの導電粒子を準
備した。一方、スチレン－（メタ）アクリル共重合体からなる絶縁性粒子を準備した。ハ
イブリダイザーを用いて、上記導電粒子の表面を上記絶縁性粒子で被覆し、第一の導電粒
子ａを準備した。この第一の導電粒子ａのＤ２／Ｄ１は１／１２であり、被覆率は５０％
であった。
【０１５６】
［第二の導電粒子ａの作製］
　核となるポリスチレンからなる粒子の表面に、厚み０．２μｍのニッケル層を設け、こ
のニッケル層の外側にＮｉ突起を設けた、平均粒径４μｍの第二の導電粒子ａを準備した
。この第二の導電粒子ａのＮｉのビッカース硬度は３５０Ｈｖ、突起の高さは１２０ｎｍ
、突起間距離は４２０ｎｍであった。
【０１５７】
［回路接続材料の作製］
　ラジカル重合性物質としての上記ウレタンアクリレート３０質量部及びイソシアヌレー
ト型アクリレート（製品名：Ｍ－３２５、東亞合成社製）２０質量部、２－メタクリロイ
ロキシエチルアシッドホスフェート（製品名：Ｐ－２Ｍ、共栄社化学社製）１質量部、遊
離ラジカル発生剤としてのベンゾイルパーオキサイド（製品名：ナイパーＢＭＴ－Ｋ４０
、日本油脂社製）３質量部、並びに、上記ポリエステルウレタン樹脂の２０質量％メチル
エチルケトン溶液６０質量部（固形分：１２質量部）を混合し、攪拌して接着剤成分とし
た。
【０１５８】
　上記第一の導電粒子ａ及び上記第二の導電粒子ａを、接着剤成分に配合分散させ、塗工
用の分散液を得た。第一の導電粒子ａ及び第二の導電粒子ａの配合量は、塗工用の分散液
の固形分全量を基準として、いずれも１．５体積％となる量とした。
【０１５９】
　得られた分散液を、厚み５０μｍの片面を表面処理したＰＥＴフィルムに塗工装置を用
いて塗布し、７０℃、１０分間の熱風乾燥を行うことにより、厚みが１６μｍの接着剤層
（異方導電性接着剤層）（幅１５ｃｍ、長さ７０ｍ）を形成した。得られた接着剤層とＰ
ＥＴフィルムとの積層体を１．５ｍｍ幅に裁断し、内径４０ｍｍ及び外径４８ｍｍのプラ
スチック製リールの側面（１．７ｍｍ幅）に接着フィルム面を内側にして５０ｍ巻きつけ
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、テープ状の回路接続材料を得た。
【０１６０】
（実施例２～３）
　第一の導電粒子ａ及び第二の導電粒子ａの配合量を、表１に示すように変化させた以外
は実施例１と同様にして、実施例２～３のテープ状の回路接続材料を得た。
【０１６１】
（実施例４～６）
［第一の導電粒子ｂの作製］
　核となるポリスチレンからなる粒子の表面に、厚み０．０９μｍのニッケル層を設け、
このニッケル層の外側に、厚み０．０３μｍの金層を設けた平均粒径３μｍの導電粒子を
準備した。一方、スチレン－（メタ）アクリル共重合体からなる絶縁性粒子を準備した。
ハイブリダイザーを用いて、上記導電粒子の表面を上記絶縁性粒子で被覆し、第一の導電
粒子ｂを準備した。この第一の導電粒子ｂのＤ２／Ｄ１は１／１５であり、被覆率は５５
％であった。
【０１６２】
［第二の導電粒子ｂの作製］
　核となるポリスチレンからなる粒子の表面に、厚み０．１μｍのニッケル層を設け、こ
のニッケル層の外側にＮｉ突起を設けた、平均粒径３μｍの第二の導電粒子ｂを準備した
。この第二の導電粒子ｂのＮｉのビッカース硬度は３５０Ｈｖ、突起の高さは１００ｎｍ
、突起間距離は２００ｎｍであった。
【０１６３】
［回路接続材料の作製］
　第一の導電粒子ａ及び第二の導電粒子ａに代えて、第一の導電粒子ｂ及び第二の導電粒
子ｂを用い、それらの配合量を表１に示す量とした以外は実施例１と同様にして、実施例
４～６のテープ状の回路接続材料を得た。
【０１６４】
（比較例１～７）
［Ａｕ被覆導電粒子の作製］
　核となるポリスチレンからなる粒子の表面に、厚み０．２μｍのニッケル層を設け、こ
のニッケル層の外側に厚み０．０４μｍの金層を設けた、平均粒径４μｍのＡｕ被覆導電
粒子を準備した。このＡｕ被覆導電粒子のＡｕのビッカース硬度は１５０Ｈｖであった。
【０１６５】
［回路接続材料の作製］
　表２に示す導電粒子を同表に示す配合量で用いた以外は実施例１と同様にして、比較例
１～７のテープ状の回路接続材料を得た。
【０１６６】
　なお、表１及び２中、個数比は、第一の導電粒子と第二の導電粒子との個数比（第一の
導電粒子の個数／第二の導電粒子の個数）を意味する。また、第二の導電粒子に代えてＡ
ｕ被覆導電粒子を用いた場合、個数比は、第一の導電粒子とＡｕ被覆導電粒子との個数比
（第一の導電粒子の個数／Ａｕ被覆導電粒子の個数）を意味する。
【０１６７】
【表１】
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【０１６８】
【表２】

 
【０１６９】
（回路接続構造体の作製）
　回路部材として、厚み０．７ｍｍのＩＴＯコートガラス基板（１５～２０Ω／□、全面
電極）、及び、厚み０．７ｍｍのＣｒ／ＩＺＯ［Ａｌ（２０００Å）＋Ｃｒ（５００Å）
＋ＩＺＯ（１０００Å）、全面電極］コートガラス基板の２種類の回路部材を用意した。
【０１７０】
　ＩＴＯコートガラス基板、及び、Ｃｒ／ＩＺＯコートガラス基板のそれぞれに対し、上
記実施例及び比較例で得られた回路接続材料（幅１．５ｍｍ及び長さ３ｃｍ）を、接着剤
層側を基板に向けて、７０℃、１ＭＰａで２秒間加熱加圧して積層し、ＰＥＴフィルムを
剥離して接着剤層を基板に転写した。
【０１７１】
　次いで、ライン幅２５μｍ、ピッチ５０μｍ、厚み８μｍのすずめっき銅回路６００本
がポリイミドフィルム上に形成されたフレキシブル回路板（ＦＰＣ）を、転写した接着剤
層上に回路側を接着剤層に向けて置き、２４℃、０．５ＭＰａで１秒間加圧して仮固定し
た。
【０１７２】
　このＦＰＣが接着剤層によって仮固定されたガラス基板を本圧着装置に設置し、厚み２
００μｍのシリコーンゴムをクッション材として、ＦＰＣ側から、ヒートツールによって
１７０℃、３ＭＰａで６秒間加熱加圧することにより幅１．５ｍｍにわたり接続した。こ
れにより、回路接続構造体を得た。
【０１７３】
（接続抵抗の測定）
　得られた回路接続構造体について、ＦＰＣの回路電極と、該回路電極に対向するＩＴＯ
コートガラス基板又はＣｒ／ＩＺＯコートガラス基板の回路電極との間の接続抵抗を、マ
ルチメータ（装置名：ＴＲ６８４５、アドバンテスト社製）により測定した。接続抵抗は
、対向する回路電極間の抵抗値４０点を測定し、それらの平均値として求めた。得られた
結果を表３～４に示す。
【０１７４】
（絶縁性の測定）
　厚み３８μｍのポリイミドフィルムと、ライン幅５０μｍ、スペース幅５０μm、厚み
１０００ÅのＩＴＯ電極が５０μｍピッチで形成されたガラス基板とを、上記実施例及び
比較例で得られた回路接続材料（幅１．５ｍｍ及び長さ３ｃｍ）を介して圧着した。この
とき、ガラスエッジ部に導電粒子の凝集が発生した。図６は、ＩＴＯ電極が形成されたガ
ラス基板のエッジ部に導電粒子の凝集が発生した場合の外観を示す接続体写真である。図
６は、接続体をガラス基板側から撮影した写真であり、ＩＴＯ電極１５が形成されたガラ
ス基板のエッジ部１７に導電粒子の凝集１６が生じているのが確認できる。なお、図中の
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ジ部１７に導電粒子の凝集１６が生じた場合、絶縁性の低い回路接続材料では隣接するＩ
ＴＯ電極１５間で短絡が生じて接続抵抗が得られることになる。
【０１７５】
　その後、隣接するＩＴＯ電極間の抵抗値をマルチメータ（装置名：ＴＲ６８４５、アド
バンテスト社製）により測定した。抵抗値は、隣接するＩＴＯ電極間の抵抗値２０点を測
定し、１×１０１０Ω以下の接続抵抗が得られた点（ショートが発生した電極）の数を記
録し、それにより絶縁性を評価した。得られた結果を表３～４に示す。
【０１７６】
【表３】

 
【０１７７】
【表４】

 
【産業上の利用可能性】
【０１７８】
　以上説明した通り、本発明によれば、従来の回路接続材料に比べ、回路間におけるショ
ートが発生し難く、ＩＺＯ電極などの高抵抗電極を用いた場合でも良好な接続抵抗が得ら
れ、かつ接続信頼性にも優れる回路接続材料及び回路接続構造体を提供することができる
。
【符号の説明】
【０１７９】
　１…核粒子、１ａ…基材粒子、１ｂ…導電層、２Ａ…絶縁性粒子、２Ｂ…絶縁性層、１
０，１０Ａ，１０Ｂ…第一の導電粒子、１４…突起部、２０，２０Ａ，２０Ｂ…第二の導
電粒子、２１…核体、２１ａ…中核部、２１ｂ…突起部、２２…金属層、５０…フィルム
状の回路接続材料、５１…接着剤成分、６０…回路接続部、７０…回路接続構造体、７２
，７６…回路電極、７３…ＬＣＤパネル、７４…液晶表示部、７５…回路基板。
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