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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　金属マトリックスと繊維状炭素材料との混合物からなる高熱伝導性複合材料において、
前記金属マトリックスが、純Ａｌ又はＡｌ合金からなる焼結原料粉末と、Ａｌ－Ｓｉ合金
からなる金属粉末助剤との混合粉末を原料とする金属粉末焼結体であり、前記金属マトリ
ックスにおけるＡｌ－Ｓｉ合金の配合比が重量比で５～２０％であり、Ａｌ－Ｓｉ合金に
おけるＳｉ量が、９～１５重量％の範囲内で、Ａｌ－Ｓｉ合金の融点が焼結原料粉末の焼
結温度より低くなるように調整されていることを特徴とする高熱伝導性複合材料。
【請求項２】
　請求項１に記載の高熱伝導性複合材料において、Ａｌ－Ｓｉ合金は、その融点が焼結原
料粉末の焼結温度より３０℃以上低くなるように合金元素量が調整された合金である高熱
伝導性複合材料。
【請求項３】
　請求項１又は２に記載の高熱伝導性複合材料において、繊維状炭素材料の含有比が体積
比で１～６５％である高熱伝導性複合材料。
【請求項４】
　請求項１～３の何れかに記載の高熱伝導性複合材料において、繊維状炭素材料は、単層
又は多層のグラフェンにより構成された極細のチューブ状構成体である高熱伝導性複合材
料。
【請求項５】
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　請求項４に記載の高熱伝導性複合材料において、チューブ状構成体は、ＶＧＣＦ又はＣ
ＮＴ若しくは両者の混合物である高熱伝導性複合材料。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、金属材料からなるマトリックス中に気相成長炭素繊維（ＶＧＣＦ）などの繊
維状炭素材料を混合することにより、マトリックスが本来有する様々な特徴に加えて、優
れた熱伝導性、電気伝導性、機械的特性等を付与された高機能の高熱伝導性複合材料に関
する。
【背景技術】
【０００２】
　繊維状炭素材料としては、カーボンナノチューブ（ＣＮＴ）と気相成長炭素繊維（ＶＧ
ＣＦ）がよく知られている。カーボンナノチューブも気相成長炭素繊維も共にグラフェン
により構成された極細のチューブ状構成物であり、以下に説明するごとく、積層構造及び
これに伴う繊維径の違いによって区別されている。
【０００３】
　グラフェンとは、６個の炭素原子が二次元的に規則的に配列して構成されたハニカム構
造のネットであって、炭素六角網面とも呼ばれ、このグラフェンが規則性をもって積層し
たものはグラファイトと呼ばれる。このグラフェンにより構成された単層又は多層で且つ
極細のチューブ状構成物が繊維状炭素材料であり、カーボンナノチューブも気相成長炭素
繊維も含んでいる。
【０００４】
　すなわち、カーボンナノチューブは、グラフェンが円筒形状に丸まったシームレスのチ
ューブであり、単層のものと同心円状に積層した複数層のものがある。単層のものは単層
ナノチューブと呼ばれ、複数層のものは多層ナノチューブと呼ばれている。
【０００５】
　また、気相成長炭素繊維は、グラフェンが円筒形状に丸まった単層又は複数層のグラフ
ェンチューブ、すなわちカーボンナノチューブを芯部に有しており、その芯部を多重に且
つ多角形状に取り囲むようにグラファイトがグラフェンチューブの径方向に積層されたも
のであり、その構造から超多層カーボンナノチューブとも呼ばれる。
【０００６】
　換言すれば、気相成長炭素繊維の中心部に存在する単層又は多層のカーボンチューブが
カーボンナノチューブである。
【０００７】
　このような繊維状炭素材料を金属やセラミックス、更にはこれらの混合物に含有させて
金属やセラミックスの特徴を生かしつつ、繊維状炭素材料により熱伝導性、電気伝導性、
機械的特性の向上を図った複合材料は多々提案されており、その一つが特許文献１に記載
されたＣＮＴ含有アルミニウム複合材料である。
【０００８】
【特許文献１】国際公開ＷＯ２００５／０４００６７パンフレット
【０００９】
　この複合材料は、本発明者らが先に開発したものであり、アルミニウム粉末の放電プラ
ズマ焼結体をマトリックスとし、このマトリックス中にカーボンナノチューブを混合した
ものである。アルミニウムは熱伝導性が高く、高熱伝導性複合材料のマトリックスとして
好適である。しかし、複合材料製造プロセスでアルミニウムを溶融させると、そのアルミ
ニウムがカーボンナノチューブと反応してＡｌ－Ｃを生成し、材料強度を著しく低下させ
る。このため、アルミニウムは粉末焼結法によりマトリックスとするのが好適とされてい
る。
【００１０】
　粉末焼結法では、溶融点以下での固相拡散により粉末粒子同士が接合されるため、Ａｌ



(3) JP 5229934 B2 2013.7.3

10

20

30

40

50

－Ｃが生成される危険がない。しかし、製造された粉末焼結体は若干の気孔を含み、熱伝
導性を低下させる原因になる。この問題を解決するのが放電プラズマ焼結法である。
【００１１】
　放電プラズマ焼結法は、パルス通電法あるいはパルス通電加圧焼結法とも呼ばれ、粉末
粒子間に発生する高温プラズマを利用することにより、隣接する粉末粒子間の密着性を高
め、焼結体中の気孔率を限りなく０に近づけると共に、粒子表面の酸化物を消失させ、マ
トリックス自体の熱伝導性の向上及びマトリックスと繊維状炭素材料との間の熱伝導性の
向上に寄与する。
【００１２】
　マトリックス中に伝熱促進材料として含有される繊維状炭素材料については、カーボン
ナノチューブよりも直径が大きい気相成長炭素繊維を組み合わせる方が熱伝導性がより向
上することが、最近の研究から分かってきた。気相成長炭素繊維は、カーボンナノチュー
ブより太くて長いために、特定方向への配向が容易であり、配向方向における熱伝導性の
向上効果が特に大きいのである。
【００１３】
　しかしながら、アルミニウム粉末の放電プラズマ焼結体をマトリックスに用い、そのマ
トリックス中に気相成長炭素繊維を配向させて含有させた複合材料であっても、高い熱伝
導性を確保するためには、気相成長炭素繊維の含有量を相当多くする必要がある。例えば
マトリックスであるアルミニウム粉末の放電プラズマ焼結体単体の熱伝導率は約２００Ｗ
／ｍＫである。これを２倍の約４００Ｗ／ｍＫにするためには５０体積％もの気相成長炭
素繊維が必要となる。
【００１４】
　繊維状炭素材料は高価であるため、その使用量の増加は複合材料のコスト上昇に直接影
響するので、少量の繊維状炭素材料で熱伝導性を効率的に向上させることが可能な技術の
開発が待たれている。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１５】
　本発明の目的は、繊維状炭素材料の含有による熱伝導性改善効果を効果的に高めること
ができる高熱伝導性複合材料を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１６】
　上記目的を達成するために、本発明者らは繊維状炭素材料含有アルミニウム複合材料に
おけるマトリックスに着目した。そのマトリックスとしてアルミニウム粉末の放電プラズ
マ焼結体が有効なことは前述したとおりである。しかしながら、放電プラズマ焼結体とは
言え、隣接する粉末粒子間及び粉末粒子と繊維状炭素材料との間が完全に接合しているわ
けではない。すなわち、放電プラズマ焼結体の気孔率は０はではない。
【００１７】
　このような状況下で、本発明者は、放電プラズマ焼結体における粉末粒子間、及び粉末
粒子と繊維状炭素材料との間に残る僅かの空間を小さくする点に熱伝導性の改善余地があ
ると考え、この空間に第３の材料を充填することを企画し、マトリックス形成材料である
アルミニウム粉末にＡｌ－Ｓｉ合金を混合して放電プラズマ焼結を行い、作製された繊維
状炭素材料含有アルミニウム複合材料の諸特性を調査した。その結果、以下の事実が判明
した。
【００１８】
　繊維状炭素材料を含まないマトリックス単体の場合は、アルミニウム粉末にＡｌ－Ｓｉ
合金粉末を配合することにより、放電プラズマ焼結体の熱伝導性は若干低下する。ところ
が、そのマトリックスに繊維状炭素材料が配合されている場合は、アルミニウム粉末への
Ａｌ－Ｓｉ合金粉末の配合により、熱伝導性が向上する。これは、マトリックスの母材で
あるアルミニウムの焼結温度よりＡｌ－Ｓｉ合金の融点の方が低く、母材金属粉末が焼結
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される過程でＡｌ－Ｓｉ合金粉末が溶融し、隣接する母材粉末粒子間及び母材粉末粒子と
繊維状炭素材料との間に充填され、複合材料の気孔率が低下するためと考えられる。
【００１９】
　更に、Ａｌ－Ｓｉ合金は、アルミニウムと比べて繊維状炭素材料との濡れ性が良好であ
り、これも熱伝導率の向上に寄与すると考えられる。
【００２０】
　本発明の高熱伝導性複合材料は、かかる知見を基礎として完成されたものであり、金属
マトリックスと繊維状炭素材料との混合物からなる高熱伝導性複合材料において、前記金
属マトリックスが、純Ａｌ又はＡｌ合金からなる焼結原料粉末と、Ａｌ－Ｓｉ合金からな
る金属粉末助剤との混合粉末を原料とする金属粉末焼結体であり、前記金属マトリックス
におけるＡｌ－Ｓｉ合金の配合比が重量比で５～２０％であり、Ａｌ－Ｓｉ合金における
Ｓｉ量が、９～１５重量％の範囲内で、Ａｌ－Ｓｉ合金の融点が焼結原料粉末の焼結温度
より低くなるように調整されていることを特徴とする。
【００２１】
　本発明の高熱伝導性複合材料においては、金属マトリックスを形成するための焼結原料
粉末が、原料粉末金属と同系統で且つ原料粉末の焼結温度より融点が低い合金からなる金
属粉末助剤を含むため、原料粉末の焼結過程で、これに配合された低融点の金属粉末助剤
が溶融し、隣接する原料粉末粒子間、及び原料粉末粒子と繊維状炭素材料との間に充填さ
れ、気孔率が低下することにより、熱伝導性が向上する。
【００２２】
　本発明の高熱伝導性複合材料で重要な金属粉末助剤については、その融点が重要であり
、これに組み合わされる焼結原料粉末の焼結温度と比べて３０℃以上低いことが好ましく
、５０℃以上低いことが特に好ましい。この温度差が小さすぎると、金属粉末助剤の溶融
や広がり、濡れ性が不十分となり、微細気孔が残る危険性がある。金属粉末助剤となる合
金については、合金元素量に応じて融点が複雑に変化するため、所望の融点が得られるよ
うに合金元素量が選択される。温度差の上限については特に制限はないが、余りに温度差
が大きいと、溶融した助剤の流動による偏在等が問題になることがある。また、助剤合金
の融点を下げるための合金元素量が多くなる場合があり、合金元素が複合材料の熱伝導性
等に悪影響を及ぼす危険性が生じる。これらのために、焼結温度と融点との温度差は１５
０℃以下が好ましい。
【００２３】
　マトリックスを形成する焼結原料粉末としては、例えばアルミニウム及びアルミニウム
合金、チタニウム及びチタニウム合金、銅及び銅合金、ニッケル及びニッケル合金等を挙
げることができるが、熱伝導性、機械的強度、焼成性等の点から純Ａｌ粉末、又は３００
３などのＡｌ合金粉末が好ましい。アルミニウムに組み合わせる金属粉末助剤は、原料粉
末の焼結温度より融点が低いＡｌ合金（Ａｌ－Ｓｉ合金、Ａｌ－Ｍｇ合金など）であり、
繊維状炭素材料に対する濡れ性等の点からＡｌ－Ｓｉ合金が好ましく、Ａｌ－１０Ｓｉ合
金、Ａｌ－１２Ｓｉ合金が特に好ましい。なお、原料粉末金属と同系統とは、原料粉末金
属が純金属の場合は助剤合金の母元素が原料粉末金属と同一を意味し、原料粉末金属が合
金の場合は助剤合金の母元素が原料粉末金属の母元素と同一を意味する。
【００２４】
　Ａｌ－Ｓｉを助剤合金として用いる場合、助剤合金中におけるＳｉ元素の添加量は、前
述した焼結温度と融点との温度差との関係から１～１８重量％が好ましく、９～１５重量
％が特に好ましい。Ｓｉ元素の添加量が少なすぎる場合は、主に濡れ性が改善されないた
めに微小気孔が残留し、反対に多すぎる場合は、融点が高くなりすぎる。
【００２５】
　Ａｌ－Ｓｉを助剤合金として用いる場合の、金属マトリックスにおける金属粉末助剤の
配合比は重量比で５～２０％が好ましく、１０～２０％が特に好ましい。金属粉末助剤の
配合量が少ない場合は、熱伝導性を高める効果が不十分であり、その配合量が多すぎる場
合は溶融によるＡｌ－Ｃが生成するなどの二次弊害が発生し、マトリックスの機械的特性
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や熱伝導性に悪影響を与える。
【００２６】
　Ａｌ－Ｍｇを助剤合金として用いる場合、助剤合金中におけるＭｇ元素の添加量は、前
述した焼結温度と融点との温度差との関係から１～５０重量％が好ましく、８～５０重量
％が特に好ましい。Ｍｇ元素の添加量が少なすぎる場合も多すぎる場合も融点が高くなり
すぎる。
【００２７】
　Ａｌ－Ｍｇを助剤合金として用いる場合の、金属マトリックスにおける金属粉末助剤の
配合比は重量比で０．５～２０％が好ましく、１～２０％が特に好ましい。金属粉末助剤
の配合量が少ない場合は、熱伝導性を高める効果が不十分であり、その配合量が多すぎる
場合は溶融によるＡｌ－Ｃが生成するなどの二次弊害が発生し、マトリックスの機械的特
性や熱伝導性に悪影響を与える。Ａｌ－Ｓｉの場合に比して相対的に助剤量が少ないのは
、助剤合金における合金元素量が相対的に多いからである。
【００２８】
　高熱伝導性複合材料における繊維状炭素材料は、熱伝導性を確保するために相応の含有
量を確保する必要がある。ただし、含有量が多すぎると、マトリックスが本来保有する優
れた加工性、延性等の特徴が十分に得られなくなる。いずれの場合も複合材料としてのメ
リットが十分に得られなくなる。この観点から、繊維状炭素材料の含有比は、体積比で１
～６５％が好ましく、５～６０％が特に好ましい。
【００２９】
　繊維状炭素材料の種類は特に問わないが、単層又は多層のグラフェンにより構成された
極細のチューブ状構成体が、熱伝導性の点から好ましい。この極細のチューブ状構成体は
、前述したとおり、カーボンナノチューブ及び気相成長炭素繊維の両方を含み、これらを
単独、或いは混合して使用することができるが、太くて長く真直性も高い気相成長炭素繊
維が好ましく、これを特定方向に配向させて使用するのが特に好ましい。
【００３０】
　繊維状炭素材料の製造方法は特に問わない。アーク放電法、レーザー蒸発法、熱分解法
、化学気相成長法等のいずれでもよいが、気相成長炭素繊維は化学気相成長法により製造
される。気相成長炭素繊維を表すＶＧＣＦはVapor Growth Carbon Fiber の略である。
【００３１】
　複合材料における繊維状炭素材料の含有形態については、繊維状炭素材料をマトリック
ス中の全体に均一に分散させることができる。また、シート状にしてマトリックス層と交
互に重ね合わせて積層体を構成することができる。積層体を構成することにより、繊維状
炭素材料が基材中に集中して存在することになり、マトリックス中の全体に繊維状炭素材
料が均一に分散した分散型の場合と比較して、同一含有量の場合、繊維状炭素材料の特性
をより効果的に発現させることができ、その結果として繊維状炭素材料の使用量を少なく
することができる。
【００３２】
　繊維状炭素材料は又、マトリックス中で配向させることができる。配向の形態としては
２種類あり、一つは繊維状炭素材料が特定の一方向に配向する１次元配向であり、今一つ
は特定の平面に平行な方向に配向し、その平面内では複数方向に配向するかランダムな２
次元配向である。無配向は繊維状炭素材料が３次元でランダムな方向を向く３次元ランダ
ムの形態である。繊維状炭素材料により構成されたシートは、その表面に平行な方向への
配向が容易であり、同一方向への配向も容易である。繊維状炭素材料の配向により、配向
方向における熱伝導性をより向上させることができる。
【００３３】
　金属粉末を原料とした放電プラズマ焼結体は、塑性加工を施すことが可能である。塑性
加工、例えば圧延による繰り返し応力により、粉末境界や結晶粒界にある繊維状炭素材料
が配向し、さらに転位集積によっても、自己組織化が進む。ただし、塑性加工により、熱
伝導性は低下することがある。
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【発明の効果】
【００３４】
　本発明の高熱伝導性複合材料は、耐食性や放熱性にすぐれた純Ａｌ又はＡｌ合金をマト
リックスとすることで、これらの材料自体が本来的に有する腐食性や高温環境下での優れ
た耐久性を生かすことができる。これに繊維状炭素材料を配合一体化することにより、繊
維状炭素材料自体が有する優れた電気伝導、熱伝導特性、及び強度とを合併させ、所要特
性の増強、相乗効果、或いは新たな機能を発揮させることができる。金属粉末焼結体から
なるマトリックスが、焼結原料粉末と、原料粉末金属と同系統で且つ原料粉末の焼結温度
より融点が低い合金からなる金属粉末助剤、すなわちＡｌ－Ｓｉ合金で、且つＳｉ量が９
～１５重量％の範囲内で、その合金融点が焼結原料粉末の焼結温度より低くなるように調
整された金属粉末助剤との混合粉末を原料とする金属粉末焼結体であることにより、熱伝
導機能を特に効果的に発現させることができる。また、繊維状炭素材料の使用量の抑制に
より、経済性を高めることもできる。

                                                                                
【発明を実施するための最良の形態】
【００３５】
　以下に本発明の実施形態を図面に基づいて説明する。
【００３６】
　本実施形態では、アルミニウム粉末の放電プラズマ焼結体中に、繊維状炭素材料からな
るシートが所定間隔で配列された繊維積層型の炭素材料含有アルミニウム複合材料が製造
される。
【００３７】
　この方法では、まず、繊維層となる繊維状炭素材料の一次元配向シートを作製する。す
なわち、気相成長炭素繊維がシート表面に平行な一方向に一次元配向した繊維シートを作
製する。この繊維シートは、気相成長過程で自然に製造されたものを使用するこができる
。そのシート製造法を詳しく説明する。
【００３８】
　気相成長炭素繊維は、触媒を用いて基板表面から多数本を同時に気相成長させることに
より製造される。その結果、基板上に多数本の繊維が二次元的に密集した形態で、気相成
長炭素繊維は製造される。二次元的に密集した多数本の繊維は、製造過程でのガス流れに
より一方向に倒れている場合が多く、密集繊維を基板から分離するだけで、一方向に配向
した繊維シートが得られる。これはそのまま繊維シートとして用いることができるし、こ
れを軽く押圧して使用することもできる。倒れてなければ、一方向にローラ等で押し倒す
ことにより、一方向に一次元配向した繊維シートが得られる。
【００３９】
　この他、気相成長炭素繊維の分散液に磁場や電場を印加することでも製造可能である。
また、分散液を注射器のような射出機に入れておいて一方向に何列も押し出す方法、立て
板に分散液を流す方法、分散液中に板を浸漬しゆっくりと引き上げる方法といった物理的
な方法によっても、気相成長炭素繊維がシート面に平行な一方向へ一次元配向した繊維シ
ートを作製することができる。
【００４０】
　シートに形成する前、或いはシートに形成した後に、繊維状炭素材料に放電プラズマ処
理を施すことができ、それが繊維状炭素材料の延伸作用、表面活性化、粉体物の拡散等に
有効なことは後で詳しく説明する。
【００４１】
　気相成長炭素繊維の一次元配向シートが作製されると、そのシートの両面又は片面に純
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アルミニウム粉末とＡｌ－１２Ｓｉ合金粉末との混合粉末を付着させる。混合粉末が付着
した繊維シートを所定枚数重ねて加圧し、放電プラズマ焼結することにより、繊維積層構
造の繊維状炭素材料含有アルミニウム複合材料が製造される。
【００４２】
　気相成長炭素繊維が同一方向に配向したシートを積層するとき、その配向方向を揃える
ことが重要である。放電プラズマ焼結加工、その後の塑性加工、繊維状炭素材料に対する
事前の放電プラズマ処理等については後で説明する。
【００４３】
　放電プラズマ焼結（処理）する工程は、ダイとパンチの間に、前記積層体を装填し、上
下のパンチで加圧しながら直流パルス電流を流すことにより、ダイ、パンチ、および被処
理材にジュール熱が発生し、焼結原料粉末を焼結する方法であり、パルス電流を流すこと
で粉末粒子間、気相成長炭素繊維の間で放電プラズマが発生し、粉末と気相成長炭素繊維
表面の不純物などが消失して活性化されるなど等の作用により焼結が円滑に進行する。
【００４４】
　気相成長炭素繊維のみに施す放電プラズマ処理条件は、特に限定されるものでないが、
例えば温度は２００～１４００℃、時間１～２時間程度、圧力は０～１０ＭＰａの範囲か
ら適宜選定することができる。放電プラズマ処理を、放電プラズマ焼結工程前に行うこと
により、繊維状炭素材料の延伸作用、表面活性化、粉体物の拡散等の作用効果が生じ、後
の放電プラズマ焼結の円滑な進行ととともに、焼結体に付与する熱伝導性、導電性が向上
する。
【００４５】
　積層体に対する放電プラズマ焼結は、焼結原料粉末である純アルミニウム粉末の通常の
焼結温度より低温で処理することが好ましい。また、焼結時は特に高い圧力を必要とせず
、比較的低圧、低温処理となるように条件設定することが好ましい。
【００４６】
　積層体に対する放電プラズマ焼結では、混合粉末のうち、焼結原料粉末である純アルミ
ニウム粉末が焼結される。純アルミニウム粉末に配合された金属粉末助剤は、焼結過程で
溶融し、アルミニウム粉末粒子間、アルミニウム粉末と気相成長炭素繊維間に充填される
。このプロセスは後で図面を参照して詳細に説明する。
【００４７】
　積層体に対する放電プラズマ焼結は、まず低圧下で低温のプラズマ放電を行い、その後
高圧下で低温の放電プラズマ焼結を行う２工程とすることも好ましい。該焼結後の析出硬
化、各種熱処理による相変態を利用することも可能である。なお、圧力と温度の高低は、
前記２工程間で相対的なものであり、両工程間で高低の差異を設定できればよい。
【００４８】
　得られた放電プラズマ焼結体を塑性変形する工程は、公知のプレス成形のほか、冷間圧
延、温間圧延、熱間圧延のいずれの圧延方法であってもよい。例えば、金属焼結体の金属
種や混合するセラミックス種や繊維状炭素材料量に応じて最適な圧延方法を選定する。ま
た、複数パスの圧延を施す際に、例えば冷間圧延、温間圧延を組み合せることも可能であ
る。
【００４９】
　冷間圧延は、得られたブロック状、板状、線状の焼結体をそのまま圧延するもので、所
要の圧下率で１パスから複数パスを繰り返して所要の厚みの板材、薄板、線材に加工する
ことができる。１回の圧下率や総圧下率ならびに圧延ロール径などは、金属種や混合する
セラミックス種や繊維状炭素材料量に応じて、圧延材料にクラックなどが生じないように
適宜選定される。
【００５０】
　温間又は熱間によるプレス成形や圧延は、必要とする形態と材質に応じて適宜選定でき
、例えば金属焼結体の性状に応じて冷間圧延が容易でないかあるいは圧延効率を向上させ
る目的で採用することが可能で、金属焼結体の金属種や混合するセラミックス種や繊維状
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炭素材料量に応じて、１回の圧下率や総圧下率ならびにパス回数、圧延ロール径などを考
慮し、材料の加熱温度を適宜選定するものである。
【００５１】
　プレス成形や圧延後の焼鈍工程は、必要に応じて施すものであり、例えば前述のとおり
、金属種や混合するセラミックス種や繊維状炭素材料量に応じて最適な圧延方法や組合せ
、圧延条件が選定されるが、さらに圧延金属材料の残留応力を減少させて圧延効果を一層
向上させたり、所要の特性を容易に得る目的など、選定した圧延方法や組合せ、圧延条件
等に応じて、焼鈍の時期、温度条件、回数等が適宜選定される。
【００５２】
　塑性変形あるいは塑性変形と焼鈍処理されたこの発明の複合材料は、さらに機械加工す
ることが容易であり、目的の用途や形態に応じた種々形状に加工でき、さらには加工した
金属材料同士や異材質とをろう材、又は放電プラズマによる圧着等で接合加工することも
可能である。
【００５３】
　以上は、一次元配向型複合材料の製造例であり、その製造のために繊維積層構造を採用
したが、無配向型複合材料を製造する場合は、繊維積層構造を採用する必要はなく、繊維
分散構造の複合材料を製造すればよい。
【００５４】
　繊維分散構造の無配向型複合材料の製造では、焼結原料粉末である純アルミニウム粉末
と、金属粉末助剤であるＡｌ－１２Ｓｉ粉末と、繊維状炭素材料である気相成長炭素繊維
とをブレンダーにより所定比率で十分に混合する。混合後、この混合物を放電プラズマ焼
結する。焼結法や、その後の塑性加工等については、繊維分散構造の無配向型複合材料の
製造の場合と同じである。
【００５５】
　図１は、純アルミニウム粉末とＡｌ－１２Ｓｉ粉末の混合粉末を原料とする放電プラズ
マ焼結体中に、繊維状炭素材料が含有した炭素材料含有アルミニウム複合材料の製造プロ
セスを示す模式図である。図中及び以下に記載の焼結温度及び融点は、いずれも焼結型に
挿入した熱電対による検出温度である。
【００５６】
　繊維積層構造の配向型複合材料の場合であれ、繊維分散構造の無配向型複合材料の場合
であれ、焼結前は、純アルミニウム粉末にＡｌ－１２Ｓｉ粉末が配合されたマトリックス
粉末中に、繊維状炭素材料が含有している（図１中の下段図）。焼結原料粉末である純ア
ルミニウムの融点は６００℃、焼結温度は５６０℃である。一方、金属粉末助剤であるＡ
ｌ－１２Ｓｉの融点は、純アルミニウムの焼結温度より低い５２０℃であり、焼結温度は
それより更に低い４７０℃である。
【００５７】
　放電プラズマ焼結においては、加圧状態で放電プラズマ加熱が始まる。加圧により、純
アルミニウム粉末、Ａｌ－１２Ｓｉ粉末及び繊維状炭素材料の充填密度が上がる。この状
態で加熱温度がＡｌ－１２Ｓｉの軟化温度（２５０℃）に達すると、Ａｌ－１２Ｓｉ粉末
粒子が軟化変形し、純アルミニウム粉末間、及び純アルミニウム粉末と繊維状炭素材料と
の間に侵入し、隙間を充填し始める（図１中の中段図）。
【００５８】
　加熱温度がＡｌ－１２Ｓｉの融点に達すると、隙間はＡｌ－１２Ｓｉにより完全充填さ
れる。この状態で加熱温度が純アルミニウムの焼結温度に達することにより、純アルミニ
ウム粉末同士が固相拡散接合により一体化される。一体化した純アルミニウムと繊維状炭
素材料との間はＡｌ－１２Ｓｉにより完全充填される（図１中の上段図）。界面には図中
に斜線で示すＳｉ拡散層が形成される。
【００５９】
　かくして、アルミニウム焼結体をマトリックスとする繊維状炭素材料含有複合材料が製
造される。製造された複合材料においては、純アルミニウムと繊維状炭素材料との間がＡ
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ｌ－１２Ｓｉにより完全充填され、焼結性が向上する（気孔率が０に近づく）ことにより
、熱伝導性が向上する。
【００６０】
　Ａｌ－１２Ｓｉ粉末が使用されない場合、マトリックス粒子である純アルミニウムは溶
融しておらず、繊維状炭素材料との密着性がよくない。仮に溶融しても、繊維状炭素材料
を構成するカーボンとの濡れ性がよくない。これに対し、Ａｌ－１２Ｓｉ粉末を使用した
場合、Ａｌ－１２Ｓｉは溶融する。また、溶融Ａｌ－１２Ｓｉ中のＳｉ元素の影響により
、繊維状炭素材料を構成するカーボン表面にはＳｉリッチ層が形成され、純アルミニウム
表面にはＳｉ拡散層が形成される。この結果、熱は（カーボン）－（Ｓｉリッチ層）－（
Ａｌ－１２Ｓｉ）－（Ｓｉ拡散層）－（Ａｌ）の経路を伝わる。ここで、Ａｌ－１２Ｓｉ
はカーボンよりＳｉとの濡れ性が良好であるため、Ｓｉリッチ層の形成により、カーボン
との間の熱伝導性が改善される。また、Ａｌ－１２Ｓｉと純アルミニウムとの濡れ性は、
Ｓｉ拡散層の有無に関係なく良好である。これらのために、純アルミニウムと繊維状炭素
材料との間の熱伝導性は非常に良好となる。
【００６１】
　ただし、Ｓｉは一方で熱を乱反射させるおそれがある。このため、多量のＳｉは回避す
べきであり、この点からもＡｌ－Ｓｉ粉末におけるＳｉ含有量、Ａｌ－Ｓｉ粉末量が制限
されることになる。
【実施例１】
【００６２】
　繊維分散構造の無配向型複合材料において、Ａｌ－１２Ｓｉ粉末含有の有効性を調査し
た。マトリックス母材としては平均粒径が３５μｍの純アルミニウム粉末を用いた。これ
に平均粒径が４０μｍのＡｌ－１２Ｓｉ粉末を配合して、その熱伝導性、機械的特性に及
ぼす影響を調査した。繊維状炭素材料としては、太さが１～５０μｍ（平均１０μｍ）で
長さが約２～３ｍｍの気相成長炭素繊維を用いた。
【００６３】
　純アルミニウム粉末、Ａｌ－１２Ｓｉ粉末及び気相成長炭素繊維を混練機で十分に混練
した後、混練材を放電プラズマ焼結装置のダイ内に装填し、５６０℃×６０分間の条件で
放電プラズマ焼結した。その際、昇温速度は２０℃／ｍｉｎとし、３０ＭＰａの圧力を付
加し続けた。
【００６４】
　得られた繊維分散構造の無配向型複合材料の熱特性及び気孔率を調査した。熱特性評価
試験片は直径１０ｍｍ、厚さ３ｍｍの円板である。測定装置はアルバック理工社製ＴＣ－
７０００を使用し、これにより熱拡散率と比熱を求め、熱伝導率に換算した。密度及び気
孔率はアルキメデス法により測定した。
【００６５】
　熱伝導性率、気孔率の調査結果を図２に示す。マトリックスにおけるＡｌ－１２Ｓｉの
配合比は重量％で０、１０、２０％とした。複合材料における気相成長炭素繊維の含有率
は体積％で０、３０、６０％とした。
【００６６】
　気相成長炭素繊維が含まれない場合、ＡｌマトリックスへのＡｌ－１２Ｓｉの配合によ
り、熱伝導性率は若干低下する。気相成長炭素繊維が含まれない場合は、焼結性の低下、
密着性の低下という問題がなく、Ｓｉ拡散層による熱の乱反射が顕著化したためと考えら
れる。これに対し、マトリックスに気相成長炭素繊維が含有されている場合は、Ａｌマト
リックスへのＡｌ－１２Ｓｉの配合により、熱伝導性率が向上する。これは、気相成長炭
素繊維が含まれた場合は、焼結性の低下、密着性の低下という問題があり、これが、Ａｌ
－１２Ｓｉの配合により解消されたためと考えられる。
【００６７】
　気孔率は、Ａｌ－１２Ｓｉの配合がない場合、気相成長炭素繊維が６０体積％含有され
ると、顕著な増大がみられる。これが機械的特性に悪影響を与えることは十分に予想され
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る。Ａｌ－１２Ｓｉが配合されると、気相成長炭素繊維が６０体積％含有されていても、
気孔率の増加はなく、ほぼ０である。
【００６８】
　この実験から、繊維状炭素材料含有下では、ＡｌマトリックスへのＡｌ－１２Ｓｉの配
合が熱伝導率の向上、機械的特性の向上に有効なことが明らかである。
【００６９】
　図３は、前記繊維分散構造の無配向型複合材料において、Ａｌ－１２Ｓｉが１０％配合
された場合と配合されなかった場合の両方について、気相成長炭素繊維の含有量と熱伝導
性率との関係を示したグラフである。
【００７０】
　気相成長炭素繊維の含有量が０又は微量の場合は、Ａｌ－１２Ｓｉの配合により熱伝導
率が低下する。しかし、気相成長炭素繊維の含有量が１０％を超えるところから、Ａｌ－
１２Ｓｉの配合により熱伝導率が上昇し、その上昇率は気相成長炭素繊維の含有量が多い
ほど顕著となる。
【実施例２】
【００７１】
　繊維積層構造の一次元配向型複合材料において、Ａｌ－１２Ｓｉ粉末の有効性を調査し
た。マトリックスの母材粉末として、平均粒子径が３５μｍの純アルミニウム粉末を用意
しし、助剤粉末として平均粒径が４０μｍのＡｌ－１２Ｓｉ粉末を用意した。そして、マ
トリックス粉末として、純アルミニウム粉末のみ、純アルミニウム粉末にＡｌ－１２Ｓｉ
粉末を１０重量％配合した混合粉末の２種類を準備した。
【００７２】
　繊維状炭素材料としては、気相成長炭素繊維の配向シートを用意した。気相成長炭素繊
維の配向シートは、太さが１～５０μｍ（平均１０μｍ）で長さが約２～３ｍｍの気相成
長炭素繊維の密集体であり、その繊維の方向を表面に平行で且つ同一の方向に配向させた
厚みが１００μｍオーダーの繊維配向シートである。このような配向シートが気相成過程
で自然に製造されることは前述したとおりである。
【００７３】
　繊維配向シートから直径が１０ｍｍの円形シートを多数打ち抜いた後、それらの円形シ
ートの上にマトリックス粉末を載せながら、円形シートを重ね合わせることにより、直径
１０ｍｍ×高さ２０ｍｍの円柱状積層体を作製した。
【００７４】
　このとき、円形の配向シート間に挟むマトリックス粉末量の調整により、気相成長炭素
繊維の体積含有量を０～６０％の範囲内で様々に変更した。すなわち、マトリックス粉末
量を多くすることにより、気相成長炭素繊維含有量は低下し、円柱状積層体における繊維
配向シートの積層枚数も減少する。反対に、マトリックス粉末量を少なくすることにより
、気相成長炭素繊維の含有量は増大し、円柱状積層体における配向シートの積層枚数は増
加する。その結果として、円柱状積層体における円形配向シートの積層枚数は約１００～
２５０枚の範囲内で変化した。円形配向シートを重ねる際には、そのなかの気相成長炭素
繊維の配向方向が同一方向を向くように注意を払った。
【００７５】
　作製された種々の円柱状積層体を放電プラズマ焼結装置のダイ内に装填し、高さ方向に
加圧した。これによりダイ内の円柱状積層体１０は高さ約１５ｍｍまで圧縮された。この
状態でダイ内の円柱状積層体を５６０℃×６０分間の条件で放電プラズマ焼結した。その
際、昇温速度は２０℃／ｍｉｎとし、３０ＭＰａの圧力を付加し続けた。その結果、円柱
状のアルミニウム粉末焼結体の中に中心線に直角な炭素繊維層が中心線方向に所定間隔で
幾層にも積層された円柱状の繊維状炭素材料含有アルミニウム複合材料が製造された。
【００７６】
　製造された複合材料の模式図を図５（ａ）（ｂ）に示す。製造された円柱形状の複合材
料１０では、円板状のマトリックス粉末焼結層１２と繊維状炭素材料層１１とが交互に積
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層されている。複合材料１０の直径は１０ｍｍ、高さは加圧焼結過程での収縮により約１
１～１２ｍｍになっていた。繊維状炭素材料層１１における繊維は、気相成長炭素繊維１
が層表面に平行（複合材料の中心線に直角）で、且つ同じ方向に配向している。
【００７７】
　繊維配向方向の熱伝導率を測定するために、円柱形状の複合材料１０の繊維配向方向中
央部から、複合材料１０の中心線に直角な方向の円盤状の試験片２０を採取した。試験片
２０の直径は１０ｍｍ、厚みは２～３ｍｍであり、試験片２０の中心線は、複合材料１０
の中心線に直角で、且つ繊維状炭素材料層１１における気相成長炭素繊維１の配向方向に
一致している。すなわち、各試験片２０では、その中心線に直角な繊維状炭素材料層１１
が、当該炭素材料層１１に直角な方向に所定間隔で積層されており、各炭素材料層１１に
おける気相成長炭素繊維１の配向方向は、試験片２０の中心線方向に一致しているのであ
る。
【００７８】
　製造された複合材料のそれぞれについて、採取された試験片により中心線方向、すなわ
ち気相成長炭素繊維配向方向の熱伝導率を測定した。熱伝導率の測定結果を図４示す。
【００７９】
　気相成長炭素繊維の含有量が０又は微量の場合は、Ａｌ－１２Ｓｉの配合により熱伝導
率が低下する。しかし、気相成長炭素繊維の含有量が１０％を超えるところから、Ａｌ－
１２Ｓｉの配合により熱伝導率が上昇し、その上昇率は気相成長炭素繊維の含有量が多い
ほど顕著となる傾向がみられる。この傾向は、実施例１（繊維分散構造の無配向型複合材
料）の場合より顕著である。
【００８０】
　具体的に説明すると、純アルミニウム粉末単体の放電プラズマ焼結体の熱伝導率は約２
００Ｗ／ｍＫである。気相成長炭素繊維が約４０体積％含有されることにより、熱伝導率
は２倍に上昇する。また、６０体積％含有されることにより、熱伝導率は２．５倍の５０
０Ｗ／ｍＫに上昇する。これに対し、純アルミニウム粉末にＡｌ－１２Ｓｉ粉末が配合さ
れていると、気相成長炭素繊維の含有量が３０体積％以下で熱伝導率は２倍に達し、３０
～４０体積％で２．５倍の５００Ｗ／ｍＫに達する。同じ熱伝導率を確保する場合、純ア
ルミニウム粉末へのＡｌ－１２Ｓｉ粉末の配合により、気相成長炭素繊維の使用量は３／
４～１／２に低減される。
【００８１】
　このように、繊維状炭素材料含有アルミニウム複合材料を製造する際に、マトリックス
の母材金属粉末に少量のＡｌ－１２Ｓｉ粉末を加えて製造を行うことにより、繊維状炭素
材料を増量せずとも熱伝導性を向上させることができ、同じ熱伝導性を確保する場合は繊
維状炭素材料の使用量を節減することができる。
【図面の簡単な説明】
【００８２】
【図１】純アルミニウム粉末とＡｌ－１２Ｓｉ粉末の混合粉末を原料とする放電プラズマ
焼結体中に、繊維状炭素材料が含有した炭素材料含有アルミニウム複合材料の製造プロセ
スを示す模式図である。
【図２】繊維分散構造の無配向型複合材料において、Ａｌ－１２Ｓｉ粉末配合の有効性を
、繊維状炭素材料の含有量をパラメータとして示すグラフである。
【図３】繊維分散構造の無配向型複合材料において、Ａｌ－１２Ｓｉが配合された場合と
配合されなかった場合の両方について、気相成長炭素繊維の含有量と熱伝導性率との関係
を示すグラフである。
【図４】繊維積層構造の一次元配向型複合材料において、Ａｌ－１２Ｓｉが配合された場
合と配合されなかった場合の両方について、気相成長炭素繊維の含有量と熱伝導性率との
関係を示すグラフである。
【図５】実施例で作製した複合材料及び複合材料から採取する試験片の各形状を示す模式
図であり、（ａ）は平面図、（ｂ）立面図である。
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【符号の説明】
【００８３】
　１　気相成長炭素繊維（繊維状炭素材料）
　１０　複合材料
　１１　繊維状炭素材料層
　１２　マトリックス粉末焼結層
　２０　試験片

【図１】 【図５】
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【図２】



(14) JP 5229934 B2 2013.7.3

【図３】

【図４】
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