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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　導電性の金属表面を有し、且つ、該金属表面の少なくとも一部に官能基を有する官能基
含有導電粒子の表面の少なくとも一部が、高分子電解質と、表面の少なくとも一部に水酸
基を有する無機酸化物からなる絶縁性粒子とを含む絶縁性材料で被覆されてなり、
　前記官能基は、水酸基、カルボキシル基、アルコキシル基、アルコキシカルボニル基か
らなる群より選択される少なくとも一つの基である被覆粒子。
【請求項２】
　少なくとも一部の前記官能基が前記絶縁性粒子の表面の少なくとも一部の前記水酸基と
化学結合している請求項１に記載の被覆粒子。
【請求項３】
　前記高分子電解質がポリアミン類である請求項１又は２に記載の被覆粒子。
【請求項４】
　前記ポリアミン類がポリエチレンイミンである請求項３に記載の被覆粒子。
【請求項５】
　前記絶縁性粒子がシリカ粒子である請求項１～４のいずれか一項に記載の被覆粒子。
【請求項６】
　請求項１～５のいずれか一項に記載の被覆粒子と、絶縁性の樹脂組成物と、を含有する
異方導電性接着剤組成物。
【請求項７】
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　請求項６に記載の異方導電性接着剤組成物をフィルム状に形成してなる異方導電性接着
剤フィルム。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、被覆粒子及びその製造方法、並びに、被覆粒子を用いた異方導電性接着剤組
成物及び異方導電性接着剤フィルムに関する。
【背景技術】
【０００２】
　液晶表示用ガラスパネルに液晶駆動用ＩＣを実装する方式は、ＣＯＧ（Ｃｈｉｐ－ｏｎ
－Ｇｌａｓｓ）実装とＣＯＦ（Ｃｈｉｐ－ｏｎ－Ｆｌｅｘ）の２種類に大別することがで
きる。ＣＯＧ実装では、導電粒子を含む異方導電性接着剤組成物を用いて液晶用ＩＣを直
接ガラスパネル上に接合する。一方、ＣＯＦ実装では、金属配線を有するフレキシブルテ
ープに液晶駆動用ＩＣを接合し、導電粒子を含む異方導電性接着剤組成物を用いてそれら
をガラスパネルに接合する。なお、ここでいう異方導電性とは、加圧方向に導通性を有し
つつ非加圧方向には絶縁性を保つという意味である。
【０００３】
　近年、このような技術分野においては、液晶表示の高精細化に伴って、液晶駆動用ＩＣ
の回路電極である金バンプは狭ピッチ化、狭面積化が要求されている状況にある。かかる
状況において、異方導電性接着剤組成物の導電粒子が隣接する回路電極間に流出してショ
ートを発生させることが問題となっている。また、隣接する回路電極間に導電粒子が流出
することにより金バンプとガラスパネルとの間に補足される異方導電性接着剤組成物中の
導電粒子数が減少して、対向する回路電極間の接続抵抗が上昇し、接続不良が発生するこ
とも問題となっている。
【０００４】
　そこで、これらの問題を解決する方法として、異方導電性接着層の少なくとも片面に絶
縁性の接着層を形成することによってＣＯＦ実装又はＣＯＦ実装における接合品質の低下
を防ぐ方法（特許文献１参照）、導電粒子の全表面を絶縁性の被膜で被覆する方法（特許
文献２参照）、および絶縁性粒子を導電粒子表面に被覆させる方法（特許文献３及び特許
文献４参照）が提案されている。
【特許文献１】特開平８－２７９３７１号公報
【特許文献２】特許第２７９４００９号公報
【特許文献３】特許第２７４８７０５号公報
【特許文献４】国際公開第０３／０２５９５５号パンフレット
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　しかしながら、特許文献１のように異方導電性接着層の片面に絶縁性の接着層を形成す
る方法では、バンプ面積が３０００μｍ２未満の場合において、対向する回路電極間で安
定した導通性を得るために十分な導電粒子を異方導電性接着剤組成物に含有させると、隣
り合う電極間の絶縁性が十分ではなくなってしまう。また、特許文献２のように、導電粒
子の全表面を絶縁性の被膜で被覆する方法は、隣り合う電極間の絶縁性を高くすることが
できるものの、対向する回路電極間の導通性が低くなりやすく、未だ改善の余地がある。
【０００６】
　また、絶縁性の粒子を導電性の導電粒子の表面に被覆させる方法では、絶縁性粒子と導
電粒子との接着性を確保するため、絶縁性粒子としてアクリル等の樹脂製のものを用いる
ことが必要である。このため、回路を熱圧着する際に、樹脂製の絶縁性粒子が溶融して導
電粒子の全表面が被覆されてしまい、導電粒子の全表面を絶縁性の被膜で被覆する方法と
同様に、対向する回路電極間の導通性が不十分となる。
【０００７】
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　一方、特許文献３では、絶縁性粒子としてシリカやチタニアなどの非溶融性の絶縁性粒
子が用いられている。しかし、この場合、絶縁性粒子と導電粒子との結合力が十分ではな
く改善の余地がある。
【０００８】
　また、特許文献４では、シリカなどの絶縁性粒子を官能基で修飾する方法が開示されて
いる。しかし、粒子径が５００ｎｍ以下の絶縁性粒子に官能基を修飾するのは一般的に困
難である。また、絶縁性粒子に官能基を修飾させた後に行う遠心分離や濾過によって、絶
縁性粒子が凝集してしまう不具合が発生しやすいうえに、絶縁性粒子の被覆率をコントロ
ールするのが難しいという問題がある。
【０００９】
　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、狭ピッチ化、狭面
積化された回路電極の接続において、同一基板上で隣り合う回路電極間の絶縁性及び対向
する回路電極間の導通性に優れる異方導電性接着剤フィルム、異方導電性接着剤組成物、
この異方導電性接着剤組成物に用いられる被覆粒子及びその製造方法を提供することを目
的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　上記目的を達成するために、本発明は、導電性の金属表面を有し、且つ、該金属表面の
少なくとも一部に官能基を有する官能基含有導電粒子の表面の少なくとも一部が、高分子
電解質と、表面の少なくとも一部に水酸基を有する無機酸化物からなる絶縁性粒子とを含
む絶縁性材料で被覆されてなる被覆粒子を提供する。
【００１１】
　かかる被覆粒子は、被覆の欠陥が少なく、被覆粒子から絶縁性粒子が容易に剥離しない
特徴を有する。このような被覆粒子を絶縁性の樹脂組成物に分散させることによって、回
路接続時に隣り合う回路電極間の絶縁性及び対向する回路電極間の導通性に優れる異方導
電性接着剤組成物を得ることができる。
【００１２】
　かかる効果が得られる理由を、本発明者らは以下の通り推察する。すなわち、官能基を
表面に有する官能基含有導電粒子、及び水酸基等を表面に有する絶縁性粒子の表面電位（
ゼータ電位）は、ｐＨが中性領域であれば通常双方ともマイナスであるが、本発明の官能
基含有導電粒子の表面には表面電位がプラスの高分子電解質が吸着されているので、官能
基含有導電粒子と絶縁性粒子との間に静電的引力が生じる。これに伴い、絶縁性粒子によ
る被覆が均一となるとともに、官能基含有導電粒子に絶縁性粒子が強固に保持されること
が要因の一つと思われる。また、官能基含有導電粒子の表面に絶縁性粒子が直接結合する
場合においても、官能基含有導電粒子の表面にある官能基と絶縁性粒子の表面にある水酸
基との間に共有結合や水素結合などの化学結合が形成され、官能基含有導電粒子と導電粒
子の表面を被覆する絶縁性粒子との結合を強固にしていることも要因の一つと思われる。
【００１３】
　本発明の被覆粒子は、官能基含有導電粒子の表面の官能基が、水酸基、カルボキシル基
、アルコキシル基、アルコキシカルボニル基からなる群より選択される少なくとも一つの
基であることが好ましい。このような官能基は、絶縁性粒子の表面の水酸基と共有結合や
水素結合を形成する傾向にあることから、官能基含有導電粒子と官能基含有導電粒子の表
面を被覆する絶縁性粒子との結合をより強固にすることができると考えられる。
【００１４】
　また、本発明の被覆粒子は、官能基含有導電粒子の表面に、メルカプト基、スルフィド
基、ジスルフィド基からなる群より選択される少なくとも一つの基を有する化合物を接触
させることによって、該表面に上記官能基が形成されていることが好ましい。これによっ
て、官能基含有導電粒子の表面に水酸基、カルボキシル基、アルコキシル基、アルコキシ
カルボニル基等の官能基を容易に形成できる。
【００１５】
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　また、本発明の被覆粒子は、官能基含有導電粒子の表面の少なくとも一部の官能基が絶
縁性粒子の表面の少なくとも一部の水酸基と化学結合していることが好ましい。このよう
な化学結合を有する被覆粒子は、絶縁性粒子と官能基含有導電粒子との結合力が大きいた
め、絶縁性粒子が官能基含有導電粒子表面から容易に剥離せず、絶縁性に一層優れる異方
導電性接着剤組成物を得ることができると考えられる。
【００１６】
　また、本発明の被覆粒子では、官能基含有導電粒子を被覆する高分子電解質がポリアミ
ン類であることが好ましい。高分子電解質がポリアミン類である場合、高分子電解質の分
子中のアミノ基が強固に官能基含有導電粒子の金属表面と結合することができると考えら
れる。また、アミノ基は、官能基含有導電粒子の金属表面に結合しやすいだけではなく、
カルボキシル基等の官能基含有導電粒子表面の官能基との反応性も高い。したがって、官
能基含有導電粒子と官能基含有導電粒子の表面を被覆する絶縁性粒子との結合を、一層強
固にすることができると考えられる。
【００１７】
　また、本発明の被覆粒子では、上記ポリアミン類がポリエチレンイミンであることが好
ましい。ポリエチレンイミンは、ポリアミン類の中でも最も電荷密度が高いため、強固に
官能基含有導電粒子表面と結合することができる。したがって、官能基含有導電粒子と官
能基含有導電粒子の表面を被覆する絶縁性粒子との結合を、より一層強固にすることがで
きると考えられる。
【００１８】
　また、本発明の被覆粒子では、絶縁性粒子がシリカ粒子であることが好ましい。これに
よって、より均一に官能基含有導電粒子を絶縁性材料で被覆することができる。
【００１９】
　本発明では、また、導電粒子の金属表面に、メルカプト基、スルフィド基、ジスルフィ
ド基からなる群より選択される少なくとも一つの基を有する化合物を接触させることによ
り、金属表面の少なくとも一部に官能基を形成して官能基含有導電粒子を得る官能基形成
工程と、官能基含有導電粒子の表面の少なくとも一部に、高分子電解質及び表面の少なく
とも一部に水酸基を有する無機酸化物からなる絶縁性粒子を接触させる被覆工程とを備え
る、官能基含有導電粒子の表面の少なくとも一部が高分子電解質と絶縁性粒子とを含む絶
縁性材料で被覆されてなる被覆粒子の製造方法を提供する。
【００２０】
　かかる製造方法によって、被覆の欠陥が少なく、被覆粒子から絶縁性粒子が容易に剥離
しない被覆粒子を製造することができる。このような被覆粒子を絶縁性の樹脂組成物に分
散させることによって、回路接続時に隣り合う回路電極間の絶縁性及び対向する回路電極
間の導通性に優れる異方導電性接着剤組成物を得ることができる。
【００２１】
　また、本発明の被覆粒子の製造方法において、被覆工程は、官能基含有導電粒子の表面
の少なくとも一部に前記高分子電解質を接触させた後、絶縁性粒子を接触させる工程であ
ることが好ましい。このような製造方法によって、被覆の欠陥が一層少なく、被覆粒子か
ら絶縁性粒子が容易に剥離しない被覆粒子を製造することができる。
【００２２】
　また、本発明の被覆粒子の製造方法においては、官能基含有導電粒子の表面の官能基が
、水酸基、カルボキシル基、アルコキシル基、アルコキシカルボニル基からなる群より選
択される少なくとも一つの基であることが好ましい。このような官能基は、絶縁性粒子の
表面の水酸基と共有結合や水素結合を形成できることから、官能基含有導電粒子と絶縁性
粒子との結合をより強固にすることができると考えられる。したがって、官能基含有導電
粒子から絶縁性粒子が容易に剥離しない被覆粒子を得ることができる。
【００２３】
　また、本発明の被覆粒子の製造方法においては、被覆粒子の少なくとも一部の官能基が
絶縁性粒子の表面の少なくとも一部の水酸基と化学結合していることが好ましい。このよ
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うな化学結合を有する被覆粒子は、絶縁性粒子と官能基含有導電粒子との結合力が大きく
、被覆粒子から絶縁性粒子が容易に剥離しないため、絶縁性に一層優れる異方導電性接着
剤組成物を得ることができると考えられる。
【００２４】
　また、本発明の被覆粒子の製造方法においては、高分子電解質がポリアミン類であるこ
とが好ましい。高分子電解質がポリアミン類である場合、高分子電解質の分子中のアミノ
基が強固に官能基含有導電粒子の金属表面と結合することができると考えられる。また、
アミノ基は、官能基含有導電粒子の金属表面に結合しやすいだけではなく、カルボキシル
基等の官能基含有導電粒子表面の官能基との反応性も高い。したがって、官能基含有導電
粒子と官能基含有導電粒子の表面を被覆する絶縁性粒子との結合が一層強固な被覆粒子を
得ることができると考えられる。
【００２５】
　また、本発明の被覆粒子の製造方法においては、ポリアミン類がポリエチレンイミンで
あることが好ましい。ポリエチレンイミンは、ポリアミン類の中でも最も電荷密度が高い
ため、強固に官能基含有導電粒子表面と結合することができる。したがって、官能基含有
導電粒子と官能基含有導電粒子の表面を被覆する絶縁性粒子との結合がより一層強固な被
覆粒子を得ることができると考えられる。
【００２６】
　本発明の被覆粒子の製造方法においては、絶縁性粒子がシリカ粒子であることが好まし
い。これによって、絶縁性材料でより均一に被覆された被覆粒子を製造することができる
。
【００２７】
　本発明は、また、上述の被覆粒子と、絶縁性の樹脂組成物と、を含有する異方導電性接
着剤組成物を提供する。かかる異方導電性接着剤組成物は、上述の効果を奏する被覆粒子
が樹脂組成物中に分散されているため、回路接続において、隣り合う回路電極間の絶縁性
及び対向する回路電極間の導通性に優れる。
【００２８】
　本発明は、また、上述の異方導電性接着剤組成物をフィルム状に形成してなる異方導電
性接着剤フィルムを提供する。かかる異方導電性接着剤フィルムは、上述の効果を奏する
被覆粒子が樹脂組成物中に分散された異方導電性接着剤組成物がフィルム状に形成された
ものであるため、回路接続において、隣り合う回路電極間の絶縁性及び対向する回路電極
間の導通性に優れる。
【発明の効果】
【００２９】
　本発明によれば、狭ピッチ化、狭面積化された回路電極の接続において、同一基板上で
隣り合う回路電極間の絶縁性及び対向する回路電極間の導通性に優れる異方導電性接着剤
フィルム、異方導電性接着剤組成物、この異方導電性接着剤組成物に用いられる被覆粒子
及びその製造方法を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００３０】
【図１】本発明の一実施形態にかかる被覆粒子の外観図である。
【図２】本発明の一実施形態にかかる異方導電性接着剤フィルムの断面図である。
【図３】本発明の一実施形態にかかる異方導電性接着剤フィルムを用いて接続される回路
接続体の製造方法を示す断面図である。
【図４】本発明の一実施形態にかかる異方導電性接着剤フィルムを用いて接続された回路
接続体の断面図である。
【符号の説明】
【００３１】
　４…高分子電解質、６…絶縁性粒子、８…官能基含有導電粒子、１０…被覆粒子、１２
…樹脂組成物、２０…第一の回路部材、２１…第一の基板、２１ａ…第一の基板表面、２
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２…第一の回路電極、３０…第二の回路部材、３１…第二の基板、３１ａ…第二の基板表
面、３２…第二の回路電極。
【発明を実施するための最良の形態】
【００３２】
　以下、場合により図面を参照して、本発明の好適な実施形態について説明する。なお、
図面の説明において、同一又は同等の要素には同一符号を用い、重複する説明を省略する
。
【００３３】
　図１は、本発明の一実施形態にかかる被覆粒子の外観図である。本実施形態にかかる被
覆粒子１０は、導電性の金属表面の一部に官能基を有する官能基含有導電粒子８と、官能
基含有導電粒子８の表面を被覆する高分子電解質４及び絶縁性粒子６とを含む絶縁材料７
とから構成される。
【００３４】
　高分子電解質４は官能基含有導電粒子８の表面に吸着されており、少なくとも一部の絶
縁性粒子６は、高分子電解質４を介して官能基含有導電粒子８を被覆している。なお、一
部の絶縁性粒子６は、高分子電解質４を介さずに官能基含有導電粒子８と直接結合してい
てもよい。
【００３５】
　官能基含有導電粒子８の粒径は、絶縁性を確保する観点から、同一基板上で互いに隣り
合う電極間の最小の間隔よりも小さいことが必要である。また、官能基含有導電粒子８の
粒径は、同一基板上で電極の高さにばらつきがある場合、そのばらつきよりも大きいこと
が好ましい。このような観点から、官能基含有導電粒子８の粒径は、１～１０μｍである
ことが好ましく、２．５～５μｍであることがより好ましい。
【００３６】
　官能基含有導電粒子８は、加熱及び加圧による変形によって電極との接触面積を増加す
る観点から、その最外層に設けられる金属層の内側に有機物からなるコア粒子を含有する
ことが好ましい。コア粒子の材質としては、特に限定しないが、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、並びにポリエチレン、ポリプロピレン
、ポリイソブチレン及びポリブタジエン等のポリオレフィン樹脂等を用いることができる
。
【００３７】
　官能基含有導電粒子８の最外層に設けられる金属層には、金、銀、銅、白金、亜鉛、鉄
、パラジウム、ニッケル、錫、クロム、チタン、アルミニウム、コバルト、ゲルマニウム
、カドミウム等の金属やＩＴＯ、はんだ等を用いることができる。
【００３８】
　金属層の厚みは特に限定しないが、０．００５～１．０μｍの範囲が好ましく、０．０
１～０．３μｍの範囲がより好ましい。金属層の厚みが０．００５μｍ未満であると導通
不良を起こし易い傾向があり、１．０μｍを超えるとコスト面で好ましくない。
【００３９】
　官能基含有導電粒子８は、例えばコア粒子をめっきにより金属で被覆することによって
形成することができる。コア粒子を金属層で被覆する方法としては、無電解めっき、置換
めっき、電気めっき、スパッタリング等の方法が挙げられる。金属層は、単層構造でも複
数の層からなる積層構造でもよい。積層構造の場合、耐食性や導通性の観点から最外層に
金被覆をすることが好ましい。
【００４０】
　なお、官能基含有導電粒子８は、コア粒子を金属として、全体が金属又は金属化合物か
らなる構造としても良い。
【００４１】
　官能基含有導電粒子８はその表面に官能基を有する。官能基は、絶縁性粒子との結合力
向上の観点から、水酸基、カルボキシル基、アルコキシル基、アルコキシカルボニル基か
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ら選ばれる少なくとも一つであることが好ましい。官能基含有導電粒子８の表面にこれら
の官能基が形成されていることは、例えば、Ｘ線電子分光分析法、飛行時間型二次イオン
質量分析法等の分析手法によって確認することができる。
【００４２】
　上記の官能基は、官能基含有導電粒子８の表面に、配位結合を形成する化合物を接触す
ることによって形成することができる。例えば官能基含有導電粒子８の表面が金である場
合、金に対して配位結合を形成するメルカプト基、スルフィド基、ジスルフィド基からな
る群より選択される少なくとも一つを有する化合物を官能基含有導電粒子８の表面に接触
させて、官能基含有導電粒子８の表面に水酸基、カルボキシル基、アルコキシル基、アル
コキシカルボニル基からなる群より選択される少なくとも一つの官能基を形成することが
できる。メルカプト基、スルフィド基、ジスルフィド基からなる群より選択される少なく
とも一つの官能基を有する化合物としては、メルカプト酢酸、２－メルカプトエタノール
、メルカプト酢酸メチル、メルカプトコハク酸、チオグリセリン、及びシステイン等を用
いることができる。
【００４３】
　官能基含有導電粒子８の表面に、上記の官能基を形成する具体的な方法としては、例え
ば、メタノールやエタノール等の有機溶媒中にメルカプト酢酸等の上述の化合物を１０～
１００ｍｍｏｌ／ｌ程度溶解し、その溶液の中に官能基含有導電粒子８を分散する方法が
挙げられる。
【００４４】
　官能基含有導電粒子８はその表面に高分子電解質４を有する。この高分子電解質４は、
官能基含有導電粒子８の表面に静電気的に吸着されている。官能基含有導電粒子８が、そ
の表面に高分子電解質４を有することにより、官能基含有導電粒子８を絶縁性粒子６で均
一に被覆することが可能となる。これは、ｐＨが中性の分散液中において、通常マイナス
である水酸基、カルボキシル基、アルコキシル基、アルコキシカルボニル基等を有する官
能基含有導電粒子８の表面電位（ゼータ電位）が、表面に高分子電解質４を有することに
よってプラスになることによるものである。これによって、表面電位が通常マイナスであ
る絶縁性粒子６が高分子電解質４を介して官能基含有導電粒子８を容易に被覆できるよう
になり、絶縁性粒子６で均一に被覆された被覆粒子１０を得ることが可能となる。
【００４５】
　なお、絶縁性粒子６は、高分子電解質４を介さずに、直接官能基含有導電粒子８に結合
して官能基含有導電粒子８を被覆することも可能であるが、上述のように高分子電解質４
を介して官能基含有導電粒子８を被覆する方が、官能基含有導電粒子８の表面がより均一
に被覆されるとともに、絶縁性粒子６が被覆粒子１０から容易に剥離しないという効果が
得られる。
【００４６】
　高分子電解質４としては、水又は水と水溶性の有機溶媒との混合溶媒に可溶なものであ
り、水溶液中で電離し、荷電を有する官能基を主鎖または側鎖に持つものを用いることが
でき、このうちポリカチオンが好ましい。ポリカチオンとしては、ポリアミン類等のよう
に正荷電を帯びることのできる官能基を有するもの、たとえば、ポリエチレンイミン（Ｐ
ＥＩ）、ポリアリルアミン塩酸塩（ＰＡＨ）、ポリジアリルジメチルアンモニウムクロリ
ド（ＰＤＤＡ）、ポリビニルピリジン（ＰＶＰ）、ポリリジン、ポリアクリルアミドのい
ずれか、又はこれらのポリカチオンを少なくとも１種以上含む共重合体などを用いること
ができる。官能基含有導電粒子８の表面にこれらの高分子電解質が吸着されていることは
、例えば、Ｘ線電子分光分析法、飛行時間型二次イオン質量分析法等の分析手法によって
確認することができる。
【００４７】
　上述のポリカチオンのうち、ポリエチレンイミンは電荷密度が高く、官能基含有導電粒
子８との結合力が強いことから好ましく用いることができる。高分子電解質の重量平均分
子量は、用いる高分子電解質の種類によるため一概に定めることができないが、水溶性及
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び官能基含有導電粒子への吸着量を良好にする観点、及び取扱いの容易さの観点から、一
般に５００～２００，０００程度のものが好ましい。
【００４８】
　官能基含有導電粒子８の表面に高分子電解質４を吸着する方法としては、例えば高分子
電解質４を水または水と水溶性の有機溶媒との混合溶媒に溶解した高分子電解質溶液に、
官能基含有導電粒子８を浸漬する方法が挙げられる。この場合、高分子電解質溶液中の高
分子電解質４の濃度は、水溶性及び官能基含有導電粒子への吸着量を良好にする観点、及
び取扱いの容易さの観点から、通常０．０１～１０質量％程度が好ましい。高分子電解質
溶液のｐＨは、特に限定されない。
【００４９】
　水溶性の有機溶媒としては、例えば、メタノール、エタノール、プロパノール、アセト
ン、ジメチルホルムアミド、アセトニトリルなどを用いることができる。なお、高分子電
解質溶液は、エレクトロマイグレーションや腐食を避けるために、アルカリ金属（Ｌｉ、
Ｎａ、Ｋ、Ｒｂ、Ｃｓ）イオン、アルカリ土類金属（Ｃａ、Ｓｒ、Ｂａ、Ｒａ）イオン、
及びハロゲン化物イオン（フッ素イオン、クロライドイオン、臭素イオン、ヨウ素イオン
）を含まないものが好ましい。
【００５０】
　官能基含有導電粒子８の表面に吸着される高分子電解質４の種類や分子量、濃度を調整
することによって、官能基含有導電粒子８が絶縁性粒子６によって被覆されている表面の
割合、すなわち被覆率をコントロールすることができる。
【００５１】
　具体的にはポリエチレンイミン等、電荷密度の高い高分子電解質４を用いた場合、絶縁
性粒子６の被覆率が高くなる傾向があり、ポリジアリルジメチルアンモニウムクロリド等
、電荷密度の低い高分子電解質４を用いた場合、上記被覆率が低くなる傾向がある。また
、高分子電解質４の分子量が大きい場合、上記被覆率が高くなる傾向があり、高分子電解
質４の分子量が小さい場合、上記被覆率が低くなる傾向がある。さらに、高分子電解質４
を高濃度で用いた場合、上記被覆率が高くなる傾向があり、高分子電解質４を低濃度で用
いた場合、上記被覆率が低くなる傾向がある。
【００５２】
　上記被覆率が高い場合は、同一基板上で隣り合う回路電極間の絶縁性が高くなり、対向
する回路電極間の導通性が低下する傾向があり、上記被覆率が低い場合は、上記導通性が
高くなり、上記絶縁性が低下する傾向がある。
【００５３】
　絶縁性粒子６としては、対向する回路電極間の導通性を十分高くする観点から、無機酸
化物微粒子が好ましい。無機酸化物微粒子としては、ケイ素、アルミニウム、ジルコニウ
ム、チタン、ニオブ、亜鉛、錫、セリウム、マグネシウムより選ばれる少なくとも一つの
元素を含む酸化物からなる微粒子を好適に用いることができる。これらは単独で又は二種
類以上を組み合わせて用いることができる。
【００５４】
　無機酸化物微粒子のうち、絶縁性を良好にする観点から、粒子径を制御した水分散コロ
イダルシリカ（ＳｉＯ２）が特に好ましい。さらに、水分散コロイダルシリカは表面に水
酸基を有する為、官能基含有導電粒子８との結合力に優れていること、粒子径を揃えやす
いこと、安価であること等の利点も有する。水分散コロイダルシリカの市販品としては、
例えば、スノーテックス、スノーテックスＵＰ（以上、日産化学工業社製、商品名）、ク
オートロンＰＬシリーズ（扶桑化学工業社製、商品名）等を好適に用いることができる。
【００５５】
　絶縁性粒子６は、その表面の少なくとも一部に水酸基を有する。なお、この水酸基の一
部は、シランカップリング剤等でアミノ基やカルボキシル基、エポキシ基に変性してもよ
い。通常、無機酸化物の粒子径が５００ｎｍ以下の場合には変性することは困難であるの
で、変性を行わずに官能基含有導電粒子８を被覆することが好ましい。
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【００５６】
　一般に水酸基は、水酸基、カルボキシル基、アルコキシル基、アルコキシカルボニル基
等の官能基と、脱水縮合による共有結合や水素結合によって強固な結合を形成する。した
がって、官能基含有導電粒子８がその表面にこれらの官能基を有していれば、官能基含有
導電粒子８と絶縁性粒子６との結合力を向上することができる。
【００５７】
　絶縁性粒子６を分散させる分散溶液中のアルカリ金属イオン、及びアルカリ土類金属イ
オンの合計濃度は、得られる異方導電性接着剤の絶縁信頼性の観点から、１００ｐｐｍ以
下であることが好ましい。無機酸化物微粒子としては、金属アルコキシドの加水分解反応
、いわゆるゾルゲル法により製造されたものであることが好ましい。
【００５８】
　絶縁性粒子６の粒子径は、２０～５００ｎｍであることが好ましい。この粒子径が２０
ｎｍ未満であると、官能基含有導電粒子８を被覆する絶縁性粒子６が絶縁層として機能せ
ずに、同一基板上で互いに隣り合う回路電極間のショートを十分に抑制できない傾向があ
る。一方、５００ｎｍを超えると、対向する回路電極間の導通性が低下する傾向がある。
なお、上記の粒子径は、ＢＥＴ法による比表面積換算法またはＸ線小角散乱法により測定
することができる。
【００５９】
　絶縁性粒子６は、官能基含有導電粒子８の表面を一層で被覆していることが好ましい。
官能基含有導電粒子８の表面に絶縁性粒子６を複数層積層すると、絶縁性粒子６の積層量
のコントロールが困難になる傾向がある。絶縁性粒子６による官能基含有導電粒子８の表
面の被覆率は２０～１００％の範囲であることが好ましい。なお、ここでいう１００％と
は、官能基含有導電粒子８の表面を平面とした場合に、その平面に絶縁性粒子６が細密充
填される場合をいう。
【００６０】
　本実施形態にかかる被覆粒子１０は、官能基含有導電粒子８の表面上に高分子電解質４
を吸着させた後、絶縁性粒子６を被覆して得ることができる。
【００６１】
　一般に、このような方法は、交互積層法（Ｌａｙｅｒ－ｂｙ－Ｌａｙｅｒ　ａｓｓｅｍ
ｂｌｙ）と呼ばれる。交互積層法は、Ｇ．Ｄｅｃｈｅｒらによって１９９２年に発表され
た有機薄膜を形成する方法である（Ｔｈｉｎ　Ｓｏｌｉｄ　Ｆｉｌｍｓ，２１０／２１１
，１９９２，ｐ．８３１）。この方法では、正電荷を有するポリマー電解質（ポリカチオ
ン）の水溶液と負電荷を有するポリマー電解質（ポリアニオン）の水溶液とに、基材を交
互に浸漬することで基板上に静電的引力によって吸着したポリカチオンとポリアニオンと
の組が積層されて複合膜（交互積層膜）を得ることができる。
【００６２】
　交互積層法では、静電的な引力によって、基材上に形成された材料の電荷と、溶液中の
反対電荷を有する材料とが静電気的に引き合うことにより膜成長するので、吸着が進行し
て電荷の中和が起こるとそれ以上の吸着が起こらなくなる。したがって、ある飽和点まで
に至れば、それ以上膜厚が増加することはない。
【００６３】
　また、Ｌｖｏｖらは交互積層法を微粒子に応用し、シリカやチタニア、セリアの各微粒
子分散液を用いて、微粒子の表面電荷と反対電荷を有する高分子電解質を交互積層法で積
層する方法を報告している（Ｌａｎｇｍｕｉｒ，Ｖｏｌ．１３、１９９７、ｐ．６１９５
－６２０３非特許文献１）。この方法を用いると、負の表面電荷を有するシリカの微粒子
とその反対電荷を持つポリカチオンであるポリジアリルジメチルアンモニウムクロライド
（ＰＤＤＡ）またはポリエチレンイミン（ＰＥＩ）などとを交互に積層することで、シリ
カ微粒子と高分子電解質とが交互に積層された微粒子積層薄膜を形成することが可能であ
る。
【００６４】
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　被覆粒子１０の製造方法としては、導電粒子の表面に、メルカプト基、スルフィド基、
ジスルフィド基からなる群より選択される少なくとも一つを有する化合物を接触させて、
表面の一部に官能基を形成して官能基含有導電粒子８を得る官能基形成工程と、官能基含
有導電粒子８の表面の少なくとも一部に高分子電解質４及び表面の少なくとも一部に水酸
基を有する無機酸化物からなる絶縁性粒子６を接触させる被覆工程とを備える、製造方法
が挙げられる。
【００６５】
　なお、上述の被覆粒子１０の製造方法の被覆工程は、官能基含有導電粒子８の表面の少
なくとも一部に高分子電解質４を接触させる工程と、その後、官能基含有導電粒子８の表
面の少なくとも一部に高分子電解質及び水酸基を有する無機酸化物からなる絶縁性粒子を
接触させる工程とに分割してもよい。また、被覆工程は、官能基含有導電粒子８の表面の
少なくとも一部に高分子電解質４を接触させる工程の後に、官能基含有導電粒子８の表面
に吸着されていない余剰の高分子電解質４を洗い流す工程を、及び官能基含有導電粒子８
の表面に絶縁性粒子６を接触させる工程の後に、官能基含有導電粒子８を被覆していない
余剰の絶縁性粒子６を洗い流す工程を更に備えていてもよい。
【００６６】
　上述の余剰の高分子電解質および絶縁性粒子を洗い流す工程に用いる洗浄溶媒としては
、水、アルコール、またはアセトンなどを用いることができる。なお、過剰な高分子電解
質４又は過剰な絶縁性粒子６を十分に除去する観点から、洗浄には比抵抗値が１８ＭΩ・
ｃｍ以上のイオン交換水（いわゆる超純水）を用いることが好ましい。なお、官能基含有
導電粒子８の表面に吸着している高分子電解質４及び又は官能基含有導電粒子８の表面に
直接又は高分子電解質４を介して結合している絶縁性粒子６は、上述の余剰の高分子電解
質４及び余剰の絶縁性粒子６を洗い流す工程では通常剥離しない。
【００６７】
　上述の余剰の高分子電解質４を洗い流す工程、および絶縁性粒子６を洗い流す工程を行
うことによって、絶縁性粒子６が高分子電解質溶液に持ち込まれること、及び高分子電解
質４が絶縁性粒子６の分散液に持ち込まれることを防止することができる。なお、持ち込
みによって絶縁性粒子の分散液及び高分子電解質溶液内でカチオン、アニオンが混ざって
しまうと、高分子電解質と絶縁性粒子との凝集や沈殿が発生する場合がある。
【００６８】
　以上のようにして作製された被覆粒子１０を、加熱乾燥することにより絶縁性粒子６と
官能基含有導電粒子８との結合力を一層強化することができる。これは、官能基含有導電
粒子８の表面のカルボキシル基等の官能基と絶縁性粒子６の表面の水酸基との化学結合が
新たに形成されることによるものである。被覆粒子１０の加熱乾燥は６０℃～２００℃、
１０～１８０分の範囲で行うことが好ましい。温度が６０℃より低い場合、または加熱時
間が１０分より短い場合は、官能基含有導電粒子８の表面から絶縁性粒子６が剥離し易い
傾向があり、温度が２００℃より高い場合、または加熱時間が１８０分より長い場合は、
官能基含有導電粒子８が変形する傾向がある。
【００６９】
　図２は、本発明の一実施形態にかかる異方導電性接着剤フィルムの断面図である。本実
施形態の異方導電性接着剤フィルム５０は、上述の通り作製した被覆粒子１０が絶縁性の
樹脂組成物１２の中に分散している異方導電性接着剤組成物をフィルム状に形成したもの
である。なお、図２において官能基含有導電粒子８の表面に吸着されている高分子電解質
４は便宜上図示していない。
【００７０】
　本実施形態にかかる異方導電性接着剤組成物に用いられる樹脂組成物１２としては、熱
反応性樹脂と硬化剤との混合物を用いることができる。このうち、エポキシ樹脂と潜在性
硬化剤との混合物を用いることが好ましい。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、及びジシアンジアミド等を用いることができる。本発明の別の実施形態として、樹
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脂組成物１２には、ラジカル反応性樹脂と有機過酸化物との混合物や紫外線などのエネル
ギー線硬化性樹脂を用いることができる。
【００７１】
　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、
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又は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を単独で又は２種以上を混合して用いることができ
る。これらのエポキシ樹脂は、エレクトロマイグレーション防止の観点から、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
用いることが好ましい。
【００７２】
　樹脂組成物１２には、回路接着後の応力を低減するため、又は接着性を向上するために
、上述の成分に加えてブタジエンゴム、アクリルゴム、スチレン－ブタジエンゴム、シリ
コーンゴム等を混合することができる。
【００７３】
　異方導電性接着剤組成物は、フィルム形成性の観点から樹脂組成物１２にフェノキシ樹
脂、ポリエステル樹脂、ポリアミド樹脂等の熱可塑性樹脂（フィルム形成性高分子）を配
合することが好ましい。これらのフィルム形成性高分子を配合することは、反応性樹脂の
硬化時の応力を緩和できる観点からも好ましい。また、接着性向上の観点から、フィルム
形成性高分子が水酸基等の官能基を有することがより好ましい。なお、異方導電性接着剤
組成物はペースト状にしてもよい。
【００７４】
　フィルム形成は、エポキシ樹脂、アクリルゴム、潜在性硬化剤を含む樹脂組成物１２を
有機溶剤に溶解又は分散して液状化し、被覆粒子１０を加えて分散させ、剥離性基材上に
塗布して硬化剤の活性温度以下で溶剤を除去することにより行われる。有機溶剤としては
、樹脂組成物１２の溶解性向上の観点から、芳香族炭化水素系と含酸素系との混合溶剤が
好ましい。
【００７５】
　異方導電性接着剤組成物中の被覆粒子１０の割合は、隣り合う電極間の絶縁性及び対向
する電極間の導通性を良好にする観点から、異方導電性接着剤組成物全体を基準として、
０．１～３０体積％が好ましく、１～２５体積％がより好ましい。
【００７６】
　異方導電性接着剤フィルム５０の厚みは、被覆粒子１０の粒径及び異方導電性接着剤組
成物の特性を考慮して相対的に決定されるが、１～１００μｍが好ましく、３～５０μｍ
がより好ましい。異方導電性接着剤フィルム５０の厚みが１μｍ以下では充分な接着性が
得られない傾向があり、１００μｍ以上では対向する回路電極間の導通性を得るために多
量の被覆粒子１０を必要とする傾向があり現実的ではない。
【００７７】
　図３は、本発明の一実施形態にかかる異方導電性接着剤フィルムを用いて接続される回
路接続体の製造方法を示す断面図である。なお、図３において官能基含有導電粒子８の表
面に吸着されている高分子電解質４は便宜上図示していない。
【００７８】
　第一の回路部材は第一の基板２１の表面２１ａ上に第一の電極２２を備える。第二の回
路部材は第二の基板３１の表面３１ａ上に第二の電極３２を備える。ここでいう基板とは
、ガラス基板やポリイミド等のテープ基板、ドライバーＩＣ等のベアチップ、リジット型
のパッケージ基板等が挙げられる。
【００７９】
　第一の回路部材２０と第二の回路部材３０との間に、上述した異方導電性接着剤フィル
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ム５０を介在させる。このとき、第一の回路電極２２及び第二の回路電極３２が相互に対
向するように、第一の回路部材２０及び第二の回路部材３０を配置する。
【００８０】
　次に、回路部材２０及び回路部材３０を介して異方導電性接着剤フィルム５０を加熱し
ながら図３の矢印Ａ及び矢印Ｂの方向に加圧して回路接続体を形成する。硬化処理は、紫
外線照射や加熱など一般的な方法により行うことが可能であり、その方法は樹脂組成物１
２により適宜選択される。
【００８１】
　図４は、本発明の一実施形態にかかる異方導電性接着剤フィルムを用いて接続された回
路接続体の断面図である。このようにして接続された回路接続体は、対向する回路電極２
２と回路電極３２との間の導通性と、同一基板上で隣り合う回路電極２２同士及び回路電
極３２同士の間の絶縁性とに優れる。なお、図４において官能基含有導電粒子８の表面に
吸着されている高分子電解質４は便宜上図示していない。
【００８２】
　以上、本発明の好適な実施形態について説明したが、本発明は上記実施形態に何ら限定
されるものではない。
【実施例】
【００８３】
　以下、実施例及び比較例に基づき本発明をさらに具体的に説明するが、本発明は以下の
実施例に何ら限定されるものではない。
【００８４】
（導電粒子１）
　平均粒径３．５μｍの架橋ポリスチレン粒子の表面上に、無電解めっきにより厚み０．
２μｍのニッケル層を形成した。さらにその形成したニッケル層の外側表面上に、無電解
めっきにより厚み０．０４μｍの金層を形成して導電粒子１を作製した。
【００８５】
（被覆粒子１）
＜官能基形成工程＞
　メルカプト酢酸（和光純薬工業株式会社製、商品名）８ｍｍｏｌをメタノール２００ｍ
ｌに溶解して導電粒子１を１ｇ加え、直径４５ｍｍの攪拌羽を取り付けたスリーワンモー
ター（新東科学株式会社製、商品名：ＢＬ３０００）を用いて室温（２５℃）で２時間攪
拌し、メタノールで洗浄したφ３μｍのメンブレンフィルタ（ミリポア社製、商品名：Ｆ
ＳＬＷ０４７００）で濾過して、表面にカルボキシル基を有する官能基含有導電粒子１ｇ
を得た。
【００８６】
＜高分子電解質吸着工程＞
　次に、重量平均分子量７００００の３０質量％ポリエチレンイミン水溶液（和光純薬工
業株式会社製、商品名：３０％ポリエチレンイミン　Ｐ－７０溶液）を超純水で希釈して
０．３質量％ポリエチレンイミン水溶液を得た。この０．３質量％ポリエチレンイミン水
溶液に上記の官能基含有導電粒子１ｇを加えて室温（２５℃）で１５分間攪拌し、φ３μ
ｍのメンブレンフィルタ（ミリポア社製、商品名：ＳＳＷＰ０４７００）で濾過して、高
分子電解質が表面に吸着した粒子（母粒子）を得た。この母粒子を、超純水２００ｇに混
合して室温（２５℃）で５分攪拌し、φ３μｍのメンブレンフィルタ（ミリポア社製、商
品名：ＳＳＷＰ０４７００）で濾過し、濾過して得られた粒子を該メンブレンフィルタ上
で２００ｇの超純水で２回洗浄して、母粒子に吸着していないポリエチレンイミンを除去
した。
【００８７】
＜絶縁性粒子被覆工程＞
　ポリエチレンイミンを除去後、母粒子１ｇを、コロイダルシリカ分散液（濃度２０質量
％、扶桑化学工業社製、商品名：クオートロンＰＬ－１３、平均粒子径１３０ｎｍ）を超
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純水で希釈して得られた０．１質量％シリカ分散液に混合して室温（２５℃）で１５分間
攪拌し、φ３μｍのメンブレンフィルタ（ミリポア社製、商品名：ＳＳＷＰ０４７００）
で濾過した。濾過後、母粒子を超純水２００ｇに入れて室温（２５℃）で５分攪拌してφ
３μｍのメンブレンフィルタ（ミリポア社製、商品名：ＳＳＷＰ０４７００）で濾過し、
該メンブレンフィルタ上で母粒子を２００ｇの超純水で２回洗浄して、余剰のシリカを除
去した。その後、この母粒子を８０℃、３０分間の条件で乾燥、次いで１２０℃、１時間
の条件で加熱乾燥して、被覆粒子１を得た。
【００８８】
（被覆粒子２）
　重量平均分子量７００００の３０質量％ポリエチレンイミン水溶液の代わりに重量平均
分子量１００００の３０質量％ポリエチレンイミン（和光純薬工業株式会社製、商品名）
水溶液を用いたこと以外は、被覆粒子１と同様にして被覆粒子２を得た。
【００８９】
（被覆粒子３）
　重量平均分子量７００００の３０質量％ポリエチレンイミン水溶液の代わりに重量平均
分子量６００の３０質量％ポリエチレンイミン（和光純薬工業株式会社製、商品名）水溶
液を用いたこと以外は、被覆粒子１と同様にして被覆粒子３を得た。
【００９０】
（被覆粒子４）
　重量平均分子量７００００の３０質量％ポリエチレンイミン水溶液を超純水で希釈した
０．３質量％ポリエチレンイミン水溶液の代わりに、重量平均分子量１０００００～２０
００００の２０質量％ポリジアリルジメチルアンモニウムクロリド水溶液（ＡＬＤＲＩＣ
Ｈ社製、商品名）を超純水で希釈した０．３質量％ポリジアリルジメチルアンモニウムク
ロリド水溶液を用いたこと以外は、被覆粒子１と同様にして被覆粒子４を得た。
【００９１】
（被覆粒子５）
　重量平均分子量７００００の３０質量％ポリエチレンイミン水溶液を超純水で希釈した
０．３質量％ポリエチレンイミン水溶液の代わりに、重量平均分子量７００００のポリア
リルアミン塩酸塩（ＡＬＤＲＩＣＨ社製、商品名）を超純水で希釈した０．３質量％ポリ
アリルアミン塩酸塩水溶液を用いたこと以外は、被覆粒子１と同様にして被覆粒子５を得
た。
【００９２】
（被覆粒子６）
　メルカプト酢酸の代わりに、メルカプト酢酸エチル（和光純薬工業株式会社製、商品名
）を用いたこと以外は被覆粒子１と同様にして被覆粒子６を得た。
【００９３】
（被覆粒子７）
　メルカプト酢酸の代わりに、２－メルカプトエタノール（和光純薬工業株式会社製、商
品名）を用いたこと以外は被覆粒子１と同様にして被覆粒子７を得た。
【００９４】
（被覆粒子８）
　官能基形成工程を実施しなかったこと以外は、被覆粒子１と同様にして被覆粒子８を得
た。
【００９５】
（被覆粒子９）
　高分子電解質吸着工程を実施しなかったこと以外は、被覆粒子１と同様にして被覆粒子
９を得た。
【００９６】
（実施例１）
　フェノキシ樹脂（ユニオンカーバイド社製、商品名：ＰＫＨＣ）１００ｇと、アクリル
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ゴム（ブチルアクリレート４０質量部、エチルアクリレート３０質量部、アクリロニトリ
ル３０質量部、及びグリシジルメタクリレート３質量部の共重合体、重量平均分子量：８
５万）７５ｇとを酢酸エチル４００ｇに溶解し、ポリマー濃度が３０質量％の溶液を得た
。この溶液に、マイクロカプセル型潜在性硬化剤を含有する液状エポキシ（エポキシ当量
１８５、旭化成エポキシ株式会社製、商品名：ノバキュアＨＸ－３９４１）３００ｇを加
えて撹拌し、樹脂組成物溶液を作製した。
【００９７】
　２０ｇの被覆粒子１を、上記の樹脂組成物溶液１００ｇに混合して分散液（異方導電性
接着剤基準の被覆粒子１の含有量：９体積％）を作製した。この分散液を、シリコーン処
理したポリエチレンテレフタレートフイルムであるセパレータ（厚み４０μｍ）上にロー
ルコータで塗布し、９０℃で１０分間乾燥して厚み２５μｍの異方導電性接着剤フィルム
を作製した。
【００９８】
　作製した異方導電性接着剤フィルムを用いて、金バンプ（面積：３０μｍ×９０μｍ、
スペース１０μｍ、高さ：１５μｍ、バンプ数：３６２）付きチップ（１．７ｍｍ×１７
ｍｍ、厚み：０．５ｍｍ）とＡｌ回路付きガラス基板（ジオマテック製、厚み：０．７ｍ
ｍ）との接続を、以下の通り行った。
【００９９】
　異方導電性接着剤フィルムのセパレータが設けられた面とは反対側の面をＡｌ回路付き
ガラス基板のＡ１回路が形成された面に向けて、所定のサイズ（２ｍｍ×１９ｍｍ）に切
断した異方導電性接着剤フィルムを、Ａｌ回路付きガラス基板の表面上に８０℃、０．９
８ＭＰａ（１０ｋｇｆ／ｃｍ２）で貼り付けた。その後、Ａｌ回路付きガラス基板に貼り
付けた異方導電性接着剤フィルムからセパレータを剥離し、異方導電性接着剤フィルムを
介して、チップの金バンプとＡｌ回路付きガラス基板との位置合わせを行った。次いで、
チップの金バンプが設けられた面を異方導電性接着剤フィルムのＡｌ回路付きガラス基板
が貼り付けられた面とは反対側の面に向けて、１９０℃、４０ｇ／バンプ、１０秒の条件
で加熱及び加圧を行って本接続を行い、接続体サンプルを得た。
【０１００】
（実施例２）
　被覆粒子１の代わりに被覆粒子２を用いたこと以外は、実施例１と同様にして接続体サ
ンプルを得た。
【０１０１】
（実施例３）
　被覆粒子１の代わりに被覆粒子３を用いたこと以外は、実施例１と同様にして接続体サ
ンプルを作製した。
【０１０２】
（実施例４）
　被覆粒子１の代わりに被覆粒子４を用いたこと以外は、実施例１と同様にして接続体サ
ンプルを作製した。
【０１０３】
（実施例５）
　被覆粒子１の代わりに被覆粒子５を用いたこと以外は、実施例１と同様にして接続体サ
ンプルを作製した。
【０１０４】
（実施例６）
　被覆粒子１の代わりに被覆粒子６を用いたこと以外は、実施例１と同様にして接続体サ
ンプルを作製した。
【０１０５】
（実施例７）
　被覆粒子１の代わりに被覆粒子７を用いたこと以外は、実施例１と同様にして接続体サ
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ンプルを作製した。
【０１０６】
（比較例１）
　被覆粒子１の代わりに導電粒子１を用いたこと以外は、実施例１と同様にして接続体サ
ンプルを作製した。
【０１０７】
（比較例２）
　被覆粒子１の代わりに被覆粒子８を用いたこと以外は、実施例１と同様にして接続体サ
ンプルを作製した。
【０１０８】
（比較例３）
　被覆粒子１の代わりに被覆粒子９を用いたこと以外は、実施例１と同様にして接続体サ
ンプルを作製した。
【０１０９】
［シリカ被覆量の分析］
　作製した被覆粒子１～９の表面を走査型電子顕微鏡（ＰＨＩＬＩＰＳ製、商品名：ＸＬ
３０　ＥＳＥＭ－ＦＥＧ）で５００００倍に拡大し、０．５μｍ角のエリア中のシリカ粒
子の個数を目視で１０点測定し、それらの平均値を求めて単位面積（１μｍ２）あたりの
シリカ被覆量を算出した。シリカ被覆量の算出結果は表１に示すとおりであった。
【０１１０】
［抽出試験］
　各実施例及び比較例で用いた被覆粒子を、上述の通り樹脂組成物溶液に混合して分散液
を作製した後、分散液２ｇに対してテトラヒドロフラン３０ｇを入れて、１０分間スパチ
ュラで攪拌して樹脂組成物溶液から被覆粒子を抽出した。この被覆粒子を、走査型電子顕
微鏡（ＰＨＬＩＰＳ製、商品名：ＸＬ３０　ＥＳＥＭ－ＦＥＧ、倍率２５０００倍）で観
察して被覆粒子からの絶縁性粒子の剥離の有無を確認した。これによって、被覆粒子を樹
脂組成物溶液中へ分散させた際の絶縁性粒子の剥離の有無を確認することができる。絶縁
性粒子の剥離が殆どないものをＯＫ（剥離無し）、絶縁性粒子が剥離しているものをＮＧ
（シリカ剥離）と判定した。抽出試験結果は表１に示す通りであった。
【０１１１】
［絶縁抵抗測定］
　異方導電性接着剤フィルムは互いに隣接するチップ電極間の絶縁抵抗が高く、対向する
チップ電極／ガラス電極間の導通抵抗が低いことが重要である。そこで、まず、各実施例
及び各比較例で作製した接続体サンプルの絶縁抵抗測定を行った。各実施例及び各比較例
の接続体サンプルを各１０個作製して、互いに隣接するチップ電極間の絶縁抵抗を測定し
た。絶縁抵抗の最小値と、絶縁抵抗が１０９（Ω）を超えるものを良品と判定した場合の
歩留まり（良品の割合）とを調べた。絶縁抵抗測定の結果は表１に示す通りであった。
【０１１２】
［導通抵抗測定］
　次に、各実施例及び各比較例で作製した接続体サンプルの導通抵抗測定を行った。各実
施例及び各比較例の接続体サンプルを各１４個作製して、対向する、チップ電極とガラス
電極との間の導通抵抗を測定し、その平均値を算出して初期の導通抵抗を求めた。次に、
各接続体サンプルを、気温８５℃、湿度８５％の吸湿条件で１０００時間保管した後、対
向する、チップ電極とガラス電極との間の導通抵抗を測定し、その平均値を算出して吸湿
条件に保管した後（吸湿条件後）の導通抵抗を求めた。導通抵抗測定の結果は表１に示す
通りであった。
【０１１３】
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【表１】

【０１１４】
　走査型電子顕微鏡観察によれば、被覆粒子１は、抽出試験前後でシリカの付着状況に殆
ど変化がないことから、シリカが官能基含有導電粒子に強固に保持され、シリカが官能基
含有導電粒子から容易に剥離しないことが確認できた。このような被覆粒子１を含む異方
導電性接着剤フィルムを用いて作製された回路接続体は、対向する電極間の導電抵抗を低
く、かつ隣り合う電極間の絶縁抵抗を高くできることが確認された（表１）。
【０１１５】
　また、被覆粒子８は抽出試験後に殆どのシリカが剥離しており、抽出試験前後でシリカ
の付着状況が大きく変化していることが確認された。すなわち、比較例２で用いた被覆粒
子８は、シリカが官能基含有導電粒子から容易に剥離することが確認された。このような
被覆粒子８を含む異方導電性接着剤フィルムを用いて作製された回路接続体は、絶縁抵抗
が不十分であることが確認された（表１）。
【０１１６】
　本発明においては、高分子電解質の種類、濃度を選定することによって被覆粒子のシリ
カ被覆量をコントロールすることができる。例えば、本実施例において、シリカ被覆量が
高いサンプル（実施例１、６、７）では絶縁抵抗及び導通抵抗が相対的に高くなっており
、シリカ被覆量が低いサンプル（実施例３、４、５）では絶縁抵抗及び導通抵抗が相対的
に低くなっている。また、シリカ被覆量が両者の中間である実施例２では、絶縁抵抗及び
導通抵抗は両者の中間の値を示した。したがって、高分子電解質の種類、濃度を選定して
被覆粒子のシリカ被覆量を調整することによって回路接続体の絶縁性及び導通性のバラン
スをとることができる。
【０１１７】
　以上のように本発明によれば、狭ピッチに対応可能であり、対向する電極間の導通性及
び隣り合う電極間の絶縁性の両方に優れた異方導電性接着剤組成物及び異方導電性接着剤
組成物を備えるフィルム、異方導電性接着剤組成物に含まれる被覆粒子、及び被覆粒子の
製造方法を提供することができる。
【産業上の利用可能性】
【０１１８】
　以上説明したように、本発明によれば、狭ピッチ化、狭面積化された回路電極の接続に
おいて、同一基板上で隣り合う回路電極間の絶縁性及び対向する回路電極間の導通性に優
れる異方導電性接着剤フィルム、異方導電性接着剤組成物、この異方導電性接着剤組成物
に用いられる被覆粒子及びその製造方法を提供することができる。
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