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Abstract 

59 

The reflection and transmission characteristics of granular composite materials containing Cu or Ag-coated Cu 

flake-shaped particles were investigated by measurement in free space and by calculation based on transmission line 

theory. The negative permittivity spectra, which characterized the permittivity properties of metals, were observed in the 

Cu and Ag-coated Cu flake composites with particle contents above the percolation threshold ({Jc-For the Cu and 

Ag-coated Cu flake composites below ({Jc, the measured absolute values of the reflection coefficient !rl and the 

transmission coefficient ITI increased and decreased with increasing frequency, respectively. The Ag-coated Cu flake 

composite aboveりcexhibited metallic reflection and transmission characteristics with !rl > 0.9 and ITI < 0.1; these 

characteristics of the Ag-coated Cu flake composite agreed with the calculated results based on transmission line theory. 

Meanwhile, the measured values of Ir! and ITI for the Cu flake composites above ({Jc tended to deviate from the theoretical 

values due to changes in electrical conductivity. 
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1.はじめに

近年，情報通信技術の急速な発展に伴い，電波障害を

低減するための電磁環境制御技術の重要性が高まってい

る丸著者らはこれまで，マイクロ波・ミリ波帯で機能する

高機能電磁環境対策材（広帯域電波吸収体，周波数選択

電磁遮へい材等）の実現を目的として，金属粒子を樹脂等

に分散させた金属粒子分散複合材料の悩周波電磁気特

性について検討を行ってきた。

金属粒子分散複合材料の導電性は粒子浪度によって大

きく変化し，低濃度では金属粒子が絶縁体母材中で孤立

しているために材料全体としては絶縁体であるが，粒子濃

度を高めると金属粒子同士の接触により電気伝導経路が

形成され，材料全体の導電性が急激に高くなる2)。つまり，

複合材料は金屈的電気特性を示すようになる。この導電

性が大きく変わる粒子濃度はパーコレーション濃度(fJcと呼

ばれ，粒子の種類だけでなく，粒子の形状にも依存し，粒

子形状が異方的なほど糾は低くなる傾向がある。一方で，

((Jcを境とする導電性の急激な変化は，複合材料内の電磁

波伝搬にも影響を及ぼす3)。そのため，金属粒子分散複合

材料の電磁波の反射・透過特性も， (/Jc付近の粒子濃度で

大きく変化するものと考えられる。

そこで本研究では，金属粒子分散複合材料の電磁現境

対策材への適用に向けた基礎的検討として，粒子濃度が(fJc

近傍の扁平状AgコートCu粒子複合材料，及び扁平状Cu粒

子複合材料の電波反射・透過特性について検討を行った。

これらの扁平状金属粒子複合材料シートを作製し，自由空

間法（マイクロ波領域）による反射・透過係数測定を行っ

た。また，これらの複合材料の比誘電率，比透磁率の測定

値を用いた伝送線路理論に基づく計算から反射・透過係

数を求め，測定値との比較，解析を行ったので報告する。

2．実験方法

2. 1扁平状金属粒子複合材料の作製

扁平状金属粒子として，扁平状Cu粒子，及び扁平状Ag

コートCu粒子（扁平状Cu粒子表面に銀をめっきした粒

子）を用いた。図l(a),(b)に扁平状Cu粒子と扁平状Agコー

トCu粒子のSEM写真をそれぞれ示す。いずれも粒径が数

図1(a)扁平状Cu粒子．（b｝扁平状AgコートCu
粒子のSEM写真

粒子とPPS（ポリフェニレンサルファイド）樹脂を混合し，そ

れらの混合物を金型に入れ電気炉内で加熱溶融

(300℃,30分問）した後，プレス機で加圧（約600MPa) 

しながら室温まで徐冷することにより作製した。得られた

複合材料の形状は，外径7.00mm，内径3.00mm，厚み約

1 mmのトロイダル状とした。一方，電波反射・透過特性測

定用複合材料は，扁平状金属粒子をPDMS（ポリジメチル

シロキサン）と混合し，真空ポンプを用いて脱気した後，金

型へ流し込み， 150℃で30分間焼成，室温まで徐冷するこ

とにより作製した。作製した複合材料はIIOxl 10 mm2の

シート状で，厚みは1mmとした。

2.2測定

扁平状金属粒子複合材料の比誘電率（を ＝e［-jCr’'），

比透磁率(μ戸μ/-jμr’'）は，トロイダル状の試料を同軸管

内に充填し， 100MHz~15 GHzの周波数範囲でSパラ

メータを測定することにより求めた。複合材料シートの反

射係数r，透過係数Tは自由空間法により測定した（反
射係数測定：3~13GHz，透過係数測定：1~18GHz)。

反射・透過係数測定では，複合材料シート4枚をつなぎ合

Sample ↓ ↑ ↓ 
ヽ ；ゞ; ‘ }‘ゞ；‘ゞぷゞ｀•Y••,• i。.-...-,-... -.-. 
• "0.. -. "゚゚^ ー・-.-. し3]．i魯ら、；ぷ．りi0 4 

lO μmから約100μm，厚みが約1μm（図l(a),(b)挿入図） Foamed sheet ↓ の薄片状の粒子である。

扁平状金属粒子複合材料は，扁平状AgコートCu粒子，

または扁平状Cu粒子を樹脂と混合することにより作製し

た。比誘電率・比透磁率測定用複合材料は，扁平状金属

(a) (b) 

図2扁平状金属粒子複合材料シートの(a)反射係数，
(b)透過係数の測定法
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わせたもの(220x220mmりを試料とし，試料を平たんに

保っために発泡材板（厚み：2mm)の上に置いて測定を

行った（図2)4)0

3．扁平状AgコートCu粒子複合材料，及び扁平状

Cu粒子複合材料の比誘電率と比透磁率

図3(a),(c)に扁平状AgコートCu粒子複合材料の複素比誘

電率(er＝炉jt:r’'）スペクトル，複素比透磁率(μ『=μr9-j屈')

スペクトルをそれぞれ示す。trについて， Ivol.％複合材料

は，測定周波数範囲において実数部8r'が正(e;>0)の一定

値，虚数部e[＇がほぼ0となる誘電体的なerスペクトルを示し

ている。3VO]．％複合材料については，0.1GHzのぶ＇の 値が

約300を示し，周波数の増加に伴って急激に減少している。

この傾向は，複合材料の導電性が高まっていることを示唆

している列4,6vol.％複合材料のCr'は負の値(er'＜O)を示し

ており，これらの複合材料がパーコレーション濃度りc以一ー

の粒子を含み金属的電気特性を有していることを示唆して

いる2)。一方，μr!こついて，いずれの複合材料もμr’'はほぼ0と
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なっている。屈については， 1,3 vol.％複合材料はほぼ1を示

し，4,6 vol.％複合材料は1より小さな値を示している。

扁平状Cu粒子複合材料のをスペクトル，μぷペクトル

を，図3(b),(d)にそれぞれ示す。erについて，6vol.％以上の

複合材料において，特性周波数fo以下の周波数領域で負
の誘電率(cr'<O)を示している。このことから，これらの複

合材料はりc以上の粒子を含み金属的電気特性を有してい

ると考えられる。μrlこついて，いずれの複合材料もμr’'はほ

ぼ0であり 北’については，3vol.％複合材料はほぼl，粒子

濃度が6vol.％以上の複合材料は1より小さな値を示してい

る。

4．扁平状金属粒子複合材料の反射・透過特性

4. 1扁平状AgコートCu粒子複合材料．及び扁平状Cu

粒子複合材料の反射・透過係数

扁平状AgコートCu粒子複合材料シートの反射係数の

絶対値町と透過係数の絶対値ITIを図4(a)に示す。反射係

数lrlは，電波が全て反射したときlrl=lであり，透過係数
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図3扁平状AgコートCu粒子複合材料，及ぴ扁平状Cu粒子複合材料の複素比誘電率Erスペクトルと
複素比透磁率比スペクトル（扁平状AgコートCu粒子複合材料：（a)Er,(c)ぃ ，扁平状Cu粒子複合材料：（b)eぃ(d)比）
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ITIは全て透過したときITl=lとなる。1,3 vol.％複合材料に

ついて，周波数の増加に伴ってlrlは増加し，ITIは減少する

領向を示している。4,6vol.％複合材料については，測定周

波数範囲においてIrlは1に近い値を示し，ITIは0.1あるいは

それより小さな一定の値を示している。4,6 vol.％複合材料

におけるこのような反射・透過特性は，図3(a)に示す誘霞

率特性を考慮すると，これらの複合材料が金属的電気特

性を有することに起因すると考えられる。

4(b)に，扁平状Cu粒子複合材料シートの反射係数の

絶対値Ir1と透過係数の絶対値ITIを示す。Inについて，3,6
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図4(a)扁平状AgコートCu粒子複合材料及び
(b)扁平状Cu粒子複合材料の反射係数と透過係数

00 

vol.％複合材料では，周波数とともに増加する傾向を示し．

8, 10 vol.％複合材料は，約0.9の一定の値となっている。ITI

については．いずれの複合材料もIOGHz付近までは周波

数の増加に伴って減少しており， 10vol.％複合材料は10

GHz付近で約0.2の最小値を示している。

4.2反射係数と透過係数

図5に示すように，空気中（誘鼈率：Bo，透磁率：μ。，特性

インビーダンス：z。(＝む;;：：：：3770)，伝搬定数：yo)

を進む平面波が，厚みdの媒質（比誘電率：針，比透磁率：

μr，特性インビーダンス：Zc，伝搬定数：沿へ垂直に入射

し，その一部が反対側の空気中へ透過する場合について

考える。これに対応する伝送線路の四端子行列は，次式

で表される3)。

空気 媒質
＇ co μ。

入射波 ), 

反射波<

空気
&o μ。

► 透過波

逗
Zo ro i Zc Ye i Z。ro

□ 
函5平面波が厚みdの媒質に入射する場合のモデル

[AB]＝l 1 cosh(red) Zcsinh(red)］ 
C D ―sinh(rcd) cosh (red) 
zc 

この式における特性インビーダンスZc，伝搬定数？cは，

それぞれ次のように表される。

(1) 

区No ＝ Nc (2) 

.21rf 
re = ］一

C。§ 

ここで，jは虚数単位，f,coはそれぞれ電磁波の周波数，

真空中における伝搬速度である。

次に，媒質の入射側表面から媒質側を見た入カインビー

ダンスZ叫ま，次式で与えられる。

Zin= 
A+ B/Z。
C+D/Z。

また，Zinと反射係数rには，次の関係がある。

(3) 

(4) 
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Zin =Z。l+r 
1-r 

式(5)に式(4)を代入すると，rは次式で表される。

Zin -Zo _ A+B/Z。-CZ。-Dr = In°  = 
zin+Z。A+B/Z。+CZ。+D

一方，透過係数Tは，次式で与えられる。

T = (l+ r)~。 = 2 
AZ。+B A+BJZ。+CZ。+D (7) 

このように，媒質の反射係数r，透過係数Tは，式(6)'
(7)に媒質の比誘電率er，比透磁率μr，厚みdを与えること

でそれぞれ求めることができる。

4.3扁平状AgコートCu粒子複合材料，及び扁平状Cu

粒子複合材料の反射・透過係数の計算値と測定値の比較

扁平状AgコートCu粒子複合材料について，図3(a), (c) 

に示す針，μTを用いて式(6),(7)から算出した反射係数の

絶対値lr1と透過係数の絶対値ITIを図6に示す。厚みdは，

測定で使用した複合材料シートと同じ1mmとした。また，

lrl, ITIの測定値も同図に示す。Irlの計算値（破線）につい

て，3vol.％以下の複合材料では，周波数とともに増加する
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煩向を示し，濃度が高いほど大きな値を示している。4,6

(5) vol.％複合材料のlrlは，ほぼlを示している。一方，ITIの計

算値（破線）について， 1,3 vol.％複合材料では周波数の増

加に伴って減少する傾向を示し，4,6 vol.％複合材料では，

ほぼ0を示している。このように，計掠から得たlrl,ITIは，

(6) パーコレーション濃度りc以下の複合材料では，粒子濃度の

増加に伴って， lrlは増加，ITIは減少する傾向を示し， ¢eを

超える濃度の複合材料では，lrl""l,ITl""Oに近い値を示す

ことが分かる。そして，扁平状AgコートCu粒子複合材料の

lfl,ITIの測定値（黒丸）は，これらの計算値の傾向とよく一

致している。

図7に，扁平状Cu粒子複合材料の反射係数の絶対値

|r|，及び透過係数の絶対値ITIの計算値（厚みlmm)と測

定値を示す。lrl,ITIの計算値（破線）について， 3vol.％複

合材料では，周波数の増加に伴い，lrlは増加，ITIは減少す

る傾向を示している。一方，6vol.％以上の複合材料につい

ては，Irlは1に近い値，ITIは0に近い値となっている。また，

これらの複合材料は，図3(b)に示す比誘電率erの実数部

Cr'が負から正へと変化する特性周波数j。の近傍で，lrlは

最小値，ITIは最大値を示している。これは扁平状Cu粒子

複合材料の比誘電率，比透磁率について，lo近傍でe;＝μ;
となることに起因すると考えられる。式(2)において， &r=μ『

のとき，媒質の特性インピーダンスZcは，空気の特性イン
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図6扁平状AgコートCu粒子複合材料の反射係数と透過係数((a)1vol.%, (b)3 vol.%, (c)4 vol.%, (d)S vol.%) 
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ビーダンスZoに一致し，電磁波の媒質表面での反射波は

ほとんどなくなる。これにより，伽を超える扁平状Cu粒子

複合材料のlrl,ITIの計算値では，lo付近でlrlは最小値，
ITIは最大値を示すと考えられる。一方で，扁平状Cu粒子

複合材料のlrl,ITIの測定値（黒丸）については， lrl,ITIの

計算値から乖離する傾向がある。3,6 vol.％の町の測定値

は，計算値より小さくなる傾向を示し， ITIの測定値は，いず

れの複合材料についてもその値は計算値を大きく上回っ

ている。これらの傾向は，反射・透過特性測定で使用した

扁平状Cu粒子複合材料の専電性が，比誘電率・比透磁率

測定で使用した扁平状Cu粒子複合材料の導電性に比べ

低いことを示唆している。これは，扁平状Cu粒子表面の酸

化が原丙として考えられるが6,7)，より詳細な検討が必要で

ある。

5.おわりに

扁平状AgコートCu粒子，または扁平状Cu粒子を含む

複合材料のマイクロ波領域における反射・透過特性につい

て，自由空間法による測定と伝送線路理論に基づく計算

により検討した。これらの複合材料の誘電率特性につい

て，いずれの複合材料においても，バーコレーション濃度¢

ぶ上の複合材料において，負の誘電率が観測された。Ag

コートCu粒子複合材料の反射係数の絶対値Ir|，及び透過

係数の絶対値ITIの測定値について，りc以下の複合材料で

は周波数に依存し，周波数の増加に伴って， lrlは増加し，

ITIは減少する傾向を示した。りcを超える複合材料では， 1「|

が0.9以上， ITIが0.1以下の金属的な反射・透過特性を示

した。AgコートCu粒子複合材料の反射・透過特性におけ

るこれらの傾向は，伝送線路理論による計算結果と一致

した。一方，Cu粒子複合材料のlrl.lTIの測定値は，計算値

と乖離する傾向があり '(/Jcを超える複合材料において， ITI

の測定値は計算値を大きく上回った。今後，扁平状Agコー

トCu粒子複合材料について，粒子表面のAgの蒸蒲量が，

複合材料の軍磁気特性，反射・透過特性に及ぼす影響に

ついて検討する予定である。
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