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　自動車搭載部品における急速な電子化に伴い，機能

面においても，電子製品の小型・高集積化が加速して

いる．これにより，実装品と基板間の導電の役割を担

うはんだ接続部の接続面積が小さくなり，はんだへの

応力集中が増大するため接続強度が低下する．これに

対し，導電性接着剤は樹脂中の導電フィラを介して導

電を行う（Fig. 1）ため樹脂特有の柔軟性を有し，この

応力集中を抑制できるので，今後の適用拡大への期待

が大きい 1）-10）．

　しかし，導電性接着剤の導電のメカニズムは解明さ

れていない部分が多い．導電は接着剤中の導電フィラ

を介して行われるため，メカニズムの解明にはまず導

電フィラの分散状態の把握，すなわち接着剤中の電気

的な導電経路の解析が必要である．最近の研究におい

て，数 nm単位での微視的なフィラ単体間界面レベル

の解析は実施されているが 11）12），電極間の接着剤全体

での導電を正確に解析した例は無く，材料開発におけ

る最適なフィラ形状の設計が困難である．

　これに対し筆者らは，電極間の導電メカニズムを検

討することを目的とし，導電樹脂中の導電経路を可視

化し，抵抗値として定量化する研究を行ってきた．こ

の研究において，導電経路の観察と導電フィラ同士及

び導電フィラと電極との接触点数の計測により界面抵

抗の影響を考察してきた 1）が，界面抵抗への影響が大

きい導電フィラと電極との接触面面積を考察に加える

ことができていなかった．本報告では，金属間の接触

面の影響を数値解析により明確にし，界面抵抗値の正

確な定量化を行った．更にこの抵抗値を用いてバルク

導電性接着剤内部の金属間における
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材料の物性予測を行い，本手法の妥当性を検証した．

2.1  実験の考え方

　本論文では，部品電極の Agめっきと基板電極のNi

めっき間を，エポキシ樹脂に Agの導電フィラを配合

した導電性接着剤にて導電させた構造で検討を行って

いる．電極間の導電性接着剤の全電気抵抗を RTotalとす

ると，RTotalは巨視的には電極表面と導電接着剤間の接

着界面の抵抗である界面抵抗（Interface resistance）RInt

と，導電接着剤の体積抵抗（Volume resistance）RVolか

ら構成されている．更にこれらの抵抗は，微視的には

接着剤中に多量に分散されたフィラや電極間において

トンネル効果などにより電子受け渡す際の接触抵抗

（Contact resistanc）と，フィラ内部の体積抵抗によっ

て形成されている．導電性接着剤全体の一般的な体積

抵抗率（10-4～ 10-1Ω・m程度）に対し，導電フィラ

である Agの体積抵抗率は 1.6 × 10-8Ω・mと 4桁以上

小さく，導電性接着剤全体への影響がほとんどないと

考えられるため，導電フィラの体積抵抗率は無視して

検討している．また，本検討の組合せとして，Ag-Ag

間の接触抵抗 RAg-Agと Ni-Ag間の接触抵抗 RNi-Agの 2

種類の接触抵抗が存在する（Fig. 2）．

　導電経路の明確化が困難な要因のひとつに，従来の

断面観察は 2次元なのに対し，実際の導電経路は樹脂

中に 2次元で形成されていることがある．つまり，導

電経路を正確に把握するには，3次元的な観察手法が

必要となる．この実現のため，今回観察手法として，

FIB-SEMによる 3次元的観察 13）を新規に導電接着剤

に適用し，フィラ分散状態の可視化を行う．

　更に実サンプルでのフィラ分散状態から，マクロ特

性であるバルクの導電性を予測する．

2.2  実験手順

2.2.1  実験サンプル

　本研究では，Table 1に示す測定用の Sample Aと，

特性予測用の Sample Bを準備した．両サンプルには，

ほぼ同量の燐片状フィラが配合されており，同様のフ

ィラ表面処理と混練が施されている．大きな違いは，

Sample Bのフィラの方が小径であることである．

2.2.2  界面抵抗評価

　電極間の導電経路における抵抗には，電極と導電樹

脂の接着界面の抵抗である界面抵抗と，導電性接着剤

の体積抵抗があるため，まずこの層別のための評価を行

った．この評価は，NEDO（新エネルギー・産業技術

総合開発機構）プロジェクトによって検討された導電接

着剤の標準評価方法（ISO16525-2）を利用している．

　評価方法の概略と写真を Fig. 3に示す．本評価は，

下地の基板電極として電解 Niめっきを用いている．

この電極上に一定厚み tで導電性接着剤を塗布し硬化

させる．このとき，電極測定間隔を変えて，つまり導

電樹脂の長さをブロック単位で変えて抵抗を測定して

いくと，接着剤の長さと抵抗値をプロットした時の 1

ブロックあたりの抵抗値 rは体積抵抗率 RVolと比例し，

式 (1)の関係となる．

2.  実験方法

Fig. 1　 Outline drawing of electrically conductive 
adhesive

Fig. 2　Classification of contact resistance

Table 1　 Parameters of Sample A and Sample B
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また界面抵抗率 RIntは y切片 R0から式 (2)で示される．

この評価を sample Aに対して実施した．

2.2.3  FIB-SEM による３次元観察

　導電経路の観察法として，FIB-SEMによる 3次元

観察を行う．これは，連続的に一定厚み間隔で FIB（集

束イオンビーム装置：Focused Ion Beam）による電

子研磨を行い，各面を SEMにより観察し，これらの

SEM像を再構成することにより，3次元化を実現する

技術である 1）-3）, 13）．なお本観察は，装置として FEI社

のHelios 600 NanoLabを用いている．従来この FIB-

SEMは主として数 μm程度の微細な部分の観察に用い

られているが，今回導電接着剤に適用するにあたり，

十数μ mという装置上の最大の視野広さで，厚み方向

12.4μmを0.1μm毎に観察することで実施する．また，

2.0mm × 1.2mmサイズのチップコンデンサを導電性

接着剤により実装した構造を実サンプルと想定し，観

察を行う．

3.1  界面抵抗評価

　先ず，Sample Aの界面抵抗評価結果を Fig. 4に示す．

横軸は電極間の導電性接着剤長さ，縦軸は抵抗値を表

している．Fig. 4において，直線を外挿した y切片で

ある 58mΩが界面での抵抗を表し，直線の傾きが体積

抵抗を表す．式 (1)から計算すると，界面抵抗率 RIntは

7.31mΩ･mm2となり，実サンプルの電極と導電接着剤

の界面の面積は 1.2mm2程度であるため，実サンプル

での界面での抵抗は 6.09mΩとなる．また，式 (2)から

計算すると，体積抵抗率RVolは5.5×10-1mΩ･mmとなる．

実サンプルでの導電接着剤の厚みは 10 μ m程度である

ため，実サンプルでの体積抵抗は 4.6 × 10-3mΩ程度と

なる．今回の実サンプルのNiめっきにおいては，界面

抵抗は体積抵抗に比べ 3桁程度大きく，実サンプルで

は界面抵抗の影響が支配的であることが示された．そ

のため本論文の 4章では，特に界面抵抗に着目した考

察を行っている．

3.2  FIB-SEM 観察

3.2.1  FIB 研磨による連続 SEM

　装置内にて FIB研磨と SEM観察を連続的に実施し

た．各断面の観察結果を Fig. 5に示す．図中の黒色部

分が樹脂，それ以外の部分が金属である．左右両側に

一面あるのが電極で，図の左側が基板の Ni電極，右

側がチップコンデンサの Ag電極となる．また，樹脂

中に分散している白色部分が Agフィラで，電極と平

行方向への配向が確認できる．そのため，特に体積抵

抗の検討ではフィラ配向による異方性を考慮すべきで

あるが，本評価サンプルにおいては体積抵抗の影響が

極めて小さいため，等方性とみなして検討を行ってい

る．
3.  実験結果

Fig. 3　 Test method of interface resistance and 
volume resistance

Fig. 4　 Test result of stratified resistance of interface 
and volume
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3.2.2  ３次元化

　連続した SEM像を 2値化し，フィラと電極に分け

て 3次元に再構成した（Fig. 6）．観察断面から奥行方

向には 0.1 μ mの間隔で FIB研磨されており，観察も

0.1 μ m毎に実施している．導電樹脂内部のフィラは

ブロック状であるため，0.1 μ mの観察面間の間隔に

対しフィラ占有率が 50%を超えている，すなわちフ

ィラの間隔が 0.05 μ m以下であれば，平均的には奥行

方向にもフィラが存在し，接触しているとみなした．

この考え方に基づき，樹脂中のフィラ分散状態を 3次

元に再構成している．Fig. 6より樹脂中の大量のフィ

ラ充填が確認できるが，これではまだ導電経路の観察

を行うことができない．

3.2.3  導電経路の可視化

　導電経路を可視化するため，画像解析ソフト

(Amira, Mercury Computer Systems）を用いて細線化

処理を行った．細線化処理とは 3次元で再構成したフ

ィラの分散状態からフィラを削っていき， 図形の中心

線を導電経路として求める処理である．Fig. 7に本検

討での細線化処理の概念図を示す．先ず，観察領域を

ブロック化し，フィラを白ブロック，樹脂を黒ブロッ

クとして 2値化する．次に，この白ブロックの中で，

黒と隣り合 1つの白ブロックに着目する．この白ブロ

ックが，(1)のように別の黒ブロックと縦横斜めいず

れかで隣り合う場合，黒に変換すると白の連続性が途

切れると判断し，白ブロックを維持する．(2)のよう

に別の黒ブロックと隣り合わない場合，黒に変換して

も白の連続性は保たれると判断し，黒ブロックへ変換

する．細線化処理とは，これを全方位から順に実施し，

白ブロックの連続性，即ち導通経路を維持したまま 1

ブロック単位の細線として残す処置である．また，例

えば Fig. 7のように同一フィラの複数点で接触するよ

うな場合も，導通経路の本数は維持される．

Fig. 5　 Consecutive photos in electrically conductive 
adhesive by SEM

Fig. 6　 3D dispersion of filler in electrically conductive 
adhesive

Fig. 7　 Conceptual diagram of thinning process

Fig. 8　 3D electronic paths in the electrically 
conductive adhesive
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　Fig. 6に対しこの細線化処理を施した結果を Fig. 8

に示す．図中の線が樹脂中の導電経路を表している．

血管のような細かいネットワークが形成されているこ

とが確認できる．この処理により，界面や樹脂中の導

電経路を可視化し，接触点数の計測が可能となった．

4.1  接触抵抗の定量化

　微視的な接触抵抗を定量化するため，先ず接触点毎

の抵抗を一律とみなし，接触点数による平均的な接触

抵抗を算出した．次に，実サンプル抵抗の支配的要因

である界面抵抗に対し，接触面積の大小の影響を加味

するため，接触面に対する接触抵抗解析を実施した．

そして，この定量化した接触抵抗から Sample Bの界

面抵抗を予測し，実測結果との比較より妥当性を検証

した．

4.2  接触点数による考察

4.2.1  接触点の平均抵抗値の考え方

　接触点 1点あたりの接触抵抗値を定量化するに当た

り，本来であれば Fig. 9のような実際の抵抗回路にて，

かつ各接触点での接触抵抗の差異を考察に加えるべき

であるが，先ずは簡易的手法として Fig. 10の等価回

路図にて，各接触点での接触抵抗を等しいものとして，

平均抵抗値で考察する．そして，実サンプルにおいて

支配的な界面抵抗に対し，更に考察を加えていく．

4.2.2  接触点数の計測

　前項 FIB-SEMによる導電経路可視化の結果から接

触点数を計測した．この計測結果を Fig. 10に合わせ

て示している．Ni界面においては今回観察した 14.6

× 12.4 μ mの面内では，平均 21.7点のフィラとの接

触点（フィラ間距離≦ 50nm）を確認した．ここから

計算すると，1mm2当りの経路数 NNi-Agは，平均 120k

点と計算できる．また，接着剤中の導電方向と垂直な

断面について同様に計測すると，面内に平均 49.0点，

1mm2当りの接触点数 Nsは 270k点の接触点が確認で

きる．更に，接着剤中の導電方向での接触点数（つま

り，一経路当たりの接触点数）は，平均 8.8点，1mm

当りの接触点数 NLは 804点であることが確認できる．

この結果と，3.1の界面／体積抵抗値の結果より，接

触点 1点あたりの抵抗値の定量化を検討する．

4.2.3  接触点の平均抵抗値の定量化

　先ず電極とフィラとの界面抵抗について検討する．

導電経路は面内に並列抵抗を形成していると考えられ

るため，Niと Agフィラの接触点 x点目の 1点あたり

の抵抗を RNi-Ag(x)とすると，基板電極と導電接着剤の

界面抵抗 RIntとの関係は式 (3)となる．

　RNi-Ag(x)は xによらず一定と仮定すると，1mm2の

接触点数は NNi-Agなので，式 (3)は式 (4)となる．

4.  考察

Fig. 9　 Actual electronic circuit diagram of resistance 
in electrically conducted adhesive

Fig. 10　 Equivalent electronic circuit diagram for 
calculation in electrically conducted adhesive
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式 (4)より，式 (5)を導ける．

　式 (3)は，実験により計測可能な界面抵抗 RIntと，

FIB-SEMにより計測可能な接触点数 NNi-Agから，

Ni-Ag間の 1点あたりの平均接触抵抗 RNi-Agを計算で

きることを示している．

　式 (5)より計算すると，Ni-Ag界面の 1点あたりの

平均の界面抵抗 RNi-Agは 8.78 × 105（mΩ／点）となる．

　体積抵抗も電極と平行面の導電経路数については上

記と同様の考え方で計算できる．すなわち，導電経路

は面内に並列抵抗を形成していると考えられるため，

導電経路 x本目の 1本あたりの抵抗を RLine(x)とする

と，導電接着剤の体積抵抗 RVolとの関係は，式 (6)と

なる．

　ここで導電経路内の抵抗について着目すると，1つ

の導電経路内では Ag-Agフィラ間の接触抵抗が直列抵

抗を形成していると考えられるため，導電経路内の接

触点 n点目の 1点あたりの抵抗を RAg-Ag(n)とすると，

導電経路 1本あたりの抵抗 RLine(x)との関係は，式 (7)

となる．

　RAg-Ag(n)は nによらず一定と仮定すると，1経路に

おける Ag同士のフィラ接触点数はNLなので，式 (7)

は式 (8)となる．

　式 (6)と式 (8)の関係から，RLine(x)は xによらず一

定と仮定すると，1mm2の導電経路数は NSなので，

式 (9)が導ける．

式 (9)より，

　式 (10)は式 (5)と同様に，実験により計測可能な体

積抵抗 RVolと，FIB-SEMにより計測可能な導電経路

数NSと 1経路における接触点数NLから，Ag-Ag間 1

点あたりの接触抵抗 RAg-Agを計算できることを示して

いる．

　式 (10)より計算すると，Ag-Agの 1点あたりの平

均の接触抵抗 RAg-Agは 1.85 × 102(mΩ ／点 )となる．

Ni-Agの接触点は Ag-Agの接触点に比べ，3～ 4桁程

度接触抵抗が高いことが確認できた（Fig. 11）．

　また，界面抵抗 RIntと体積抵抗 RVolは直列抵抗を形

成していると考えられるため，全体の抵抗値 RTotalは

RIntと RVolの和となる．このことと，式 (3)，式 (10)よ

り，全体の抵抗値は式 (11)にて予測することができる．

4.3  接触面積による考察

4.3.1  接触面積の影響精査

　接触抵抗にはフィラや電極など金属の接触状態が与

える影響が大きいと考えられるため，接触面の精査を

行い，考察を加える．3.1及び 4.2で言及したように，

実サンプルでの導電性には電極と導電性接着剤間の界

面抵抗，すなわち微視的にはNi-Ag間の接触抵抗の影

響が支配的であるため，この Ni電極と導電樹脂の界

面に着目して精査する．Fig. 12は，Ni電極と導電接

着剤の界面における電極とフィラの接触部を示したも

のである．各接触点毎に接触面積の大小があることが

確認できる．このため，4.2の接触点数での考察に対し，

接触面積の影響を考察に加えることで，接触点に対す

Fig. 11　 Calculation result of the contact resistance in 
electrically conductive adhesive
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る抵抗の大小を加味したより正確な接触抵抗の定量化

を行うことができると考えた．

4.3.2  界面抵抗の計算

　界面においてフィラと電極とが接触している面積

は，界面全体の 8.5%であった．この界面近傍の部分

について，電流解析を試みた．

　FIB-SEMで取得した 3次元の情報を，Simpleware 
14）15）を用いて解析モデル化した（Fig. 13）．ポイント

である電極界面の電気的抵抗の影響を考慮するため，

電極界面を解析モデルの限界の薄さである 80nmで界

面要素として別要素化し，ここに任意の体積抵抗率 ρ

を導入することで界面の影響を考察していく．この解

析モデルに対し，Ansysにより電流解析を行った．解

析条件は，3Dフルモデル，メッシュタイプは 4接点

四面体 1次要素，約 80万要素である．境界条件は，

電圧 1mVを両端に与え，側面は絶縁として解析した．

　解析結果より，両端の間に流れる電流量を計算し，

この結果と電圧 1mVを用いて，オームの法則より全

体の抵抗を計算した．この結果を Fig. 14に示してお

り，電極界面の 80nm層の体積抵抗率変化を x軸に，

算出した全体の界面抵抗率を y軸にプロットしている．

この関係を両対数でとると，xと yはほぼ直線となり，

y=0.0016x0.97の関係で近似される．この関係より，3.1

で示した実機評価の結果である界面抵抗率 7.31mΩ・

mm2の場合，厚さ 80nmの界面要素の体積抵抗率 ρは

6.21 × 103mΩ・mmとなる．

　ここで，厚みの影響をキャンセルし，純粋な面積に

対する抵抗に換算を行う．電気抵抗 R（Ω），体積抵抗

率 ρ（mΩ・mm），導体の厚さ L（mm），導体の断面

積 A（mm2）の関係は，式 (12)で示される．

　今回の場合，導体の長さ L=80 × 10-6（mm）は便宜

上の値であるためこれをキャンセルし，接触部の界面

抵抗率 RAに換算する．式 (12)より

　式 (13)より，界面抵抗率 RAは，0.497mΩ・mm2

と計算でき，接触界面の抵抗を定量化することができ

た．この結果は，界面における接触面積を測定できれ

ば，マクロな界面抵抗を予測できることを示している．

4.3.3  導電性の予測

　導電接着剤のNi界面での接触面積当たりの界面抵抗

が計算できたので，今度は逆に実サンプルにおける電

極での抵抗，つまりマクロな界面抵抗の予測を試みる．

接触面積を変えた実サンプルにて検討を行うため，平

均フィラ径を 2/3程度に小さくした検証用の Sample B

を作製し，予測と評価を行った．まず，3.2と同様の

Fig. 12　 Contact area between Ni-electrode and filler 
of Sample A

Fig. 13　Analysis model on Ni-electrode

Fig. 14　 Analysis result of Ni-Ag contact resistance 
per area
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5.  むすび

手法で FIB-SEMによる 3次元観察を行い，界面での

接触面を把握した．3次元観察によるフィラ分散状態

を Table 2に，Ni電極とフィラの接触面を Fig. 15に

示す．この接触面の面積は面全体の 9.5%であった．

この接触面積と，単位面積当たりの抵抗 0.497mΩ・

mm2より界面抵抗が予測できる．この sample Bの予

測結果と，Fig. 3と同様に測定した sample Bの実測値

を Fig. 16に示す．検証用 sample Bの予測値と実測値

の差は，界面抵抗 (y切片 )で約 9%であり，実測値を

計算である程度再現することができた．このことより，

本手法により実測の抵抗値を推測することが可能であ

ることが示された．

　Ag-Ag間の界面抵抗に関しては，文献 9）で論じられ

ている．この文献によると，Ag-Ag間に厚さ 50nmのエ

ポキシ樹脂が存在する場合，2.5Vの電圧に対する界面

抵抗は約 2.5 × 1010（mΩ／点）となり，今回接触点数

から計算した Ag-Agの界面抵抗 1.85 × 102（mΩ／点）

に比べ 8桁程度大きい．このことは，50nmから更に

Ag-Ag間が接近すると抵抗が急激に小さくなることを示

唆している．本報告では Ag-Ag間の厚さ 50nm以下を

接触点とみなして平均的な界面抵抗の計算を実施した

が，実際には接触部は面であり，更に面内でも抵抗の

大小が存在するため，今後，より正確な解析を進める

には，この影響を加味した解析を実施する必要がある．

　導電樹脂において，実存する材料中の導電フィラの

3次元的観察結果に基づき，電気的抵抗値の予測を試

みた．特に，導電フィラである Ag同士の接点の平均

的抵抗値に対し，Ag-Niの接点間では 3～ 4桁程度高

い抵抗値となることが示された．更に，Ag-Niの接触

面積の抵抗値に与える影響を解析し，この抵抗値を用

いて算出した界面抵抗と体積抵抗の予測値は，導電性

接着剤中のフィラ径を変えた材料の実測値と同様の傾

向を示し，電気的抵抗の予測が可能となった．
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