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(57)【要約】
【課題】熱伝導性を高めることができる複合フィラーを
提供する。
【解決手段】本発明に係る複合フィラーは、複数の窒化
ホウ素粒子と、複数の前記窒化ホウ素粒子を結着してい
る結着剤とを備え、細孔全体の総容積に占める１μｍ以
下の細孔の総容積の割合が、１５％以下である。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　複数の窒化ホウ素粒子と、
　複数の前記窒化ホウ素粒子を結着している結着剤とを備え、
　細孔全体の総細孔容積に占める１μｍ以下の細孔の総細孔容積の割合が、１５％以下で
ある、複合フィラー。
【請求項２】
　細孔全体の総細孔容積に占める０．２μｍ以上、１μｍ未満の細孔の総細孔容積の割合
が、１４％以下である、請求項１に記載の複合フィラー。
【請求項３】
　細孔全体の総細孔容積に占める０．２μｍ未満の細孔の総細孔容積の割合が、１％以下
である、請求項１又は２に記載の複合フィラー。
【請求項４】
　前記窒化ホウ素粒子が、０．１μｍ以上、１０μｍ以下の平均一次粒子径を有し、かつ
鱗片状の形状を有する、請求項１～３のいずれか１項に記載の複合フィラー。
【請求項５】
　平均アスペクト比が２以下である、請求項１～４のいずれか１項に記載の複合フィラー
。
【請求項６】
　平均粒子径が１μｍ以上、１００μｍ以下である、請求項１～５のいずれか１項に記載
の複合フィラー。
【請求項７】
　１０％圧縮したときの平均圧縮弾性率が、５０００Ｎ／ｍｍ２以下であり、
　３０％圧縮したときの平均圧縮弾性率が、３０００Ｎ／ｍｍ２以下である、請求項１～
６のいずれか１項に記載の複合フィラー。
【請求項８】
　細孔全体での総細孔容積が、１０ｃｃ／ｇ以下である、請求項１～７のいずれか１項に
記載の複合フィラー。
【請求項９】
　前記結着剤の含有量が０．５体積％以上、５０体積％以下である、請求項１～８のいず
れか１項に記載の複合フィラー。
【請求項１０】
　平均球形度が０．８以上である、請求項１～９のいずれか１項に記載の複合フィラー。
【請求項１１】
　熱硬化性化合物と、
　熱硬化剤と、
　請求項１～１０のいずれか１項に記載の複合フィラーとを含む、熱硬化性材料。
【請求項１２】
　前記複合フィラーではない絶縁性フィラーを含む、請求項１１に記載の熱硬化性材料。
【請求項１３】
　前記複合フィラーの含有量が１０体積％以上、８０体積％以下である、請求項１１又は
１２に記載の熱硬化性材料。
【請求項１４】
　熱硬化性シートである、請求項１１～１３のいずれか１項に記載の熱硬化性材料。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、窒化ホウ素粒子を含む複合フィラーに関する。また、本発明は、上記複合フ
ィラーを用いた熱硬化性材料に関する。
【背景技術】
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【０００２】
　近年、電子・電気機器の小型化及び高性能化が進行している。これに伴って、電子部品
の実装密度が高くなってきており、電子部品から発生する熱を放散させる必要が高まって
いる。発熱はデバイスや機器の信頼性に直結する問題であり、如何に熱を早く放散させる
かが緊急の課題となっている。
【０００３】
　上記の課題を解決する一つの手法として、パワー半導体デバイスを実装する放熱基板に
、アルミナ基板や窒化アルミニウム基板などの熱伝導性の高いセラミック基板が使用され
ている。しかしながら、これらの基板は多層化が困難であり、加工性も悪く、コストも非
常に高いという課題がある。
【０００４】
　一方で熱を放散させるために、熱伝導性フィラーを含む熱伝導性組成物が用いられてい
る。下記の特許文献１～３には、熱伝導性フィラーとして用いることができるフィラーが
開示されている。
【０００５】
　下記の特許文献１には、平均一次粒子径が０．１～１０μｍの球状の熱伝導性粒子（Ａ
）１００重量部と、反応性官能基を有する有機結着剤（Ｂ）０．１～３０重量部とを含む
易変形性凝集体（Ｄ）が開示されている。易変形性凝集体（Ｄ）の平均粒子径は２～１０
０μｍである。易変形性凝集体（Ｄ）の圧縮変形率１０％での圧縮変形に要する平均圧縮
力は５ｍＮ以下である。
【０００６】
　下記の特許文献２には、窒化ホウ素凝集粒子が開示されている。上記窒化ホウ素凝集粒
子では、比表面積が１０ｍ２／ｇ以上、全細孔容積が２．１５ｃｍ３／ｇ以下である。窒
化ホウ素凝集粒子の表面は、平均粒子径０．０５μｍ以上、１μｍ以下の窒化ホウ素一次
粒子から構成される。窒化ホウ素凝集粒子の体積基準での最大粒子径は、２５μｍより大
きく２００μｍ以下である。
【０００７】
　下記の特許文献３には、複合粒子を含む熱伝導性フィラーが開示されている。上記複合
粒子は、平板状の窒化ホウ素微粒子と、上記窒化ホウ素微粒子を互いに結合して一体化す
るバインダーとを有する。上記複合粒子は、上記窒化ホウ素微粒子及び上記バインダーに
より構成されている中実のコア部を備える。上記コア部において上記窒化ホウ素微粒子が
非配向状態で含まれている。上記バインダーが実質的に無機物により構成されている。な
お、非配向状態とは、上記コア部の断面を観察したときに、上記窒化ホウ素微粒子のそれ
ぞれについて、当該微粒子の最長辺と当該微粒子を除く残余の微粒子の過半の最長辺とが
互いに異なる方向に沿って伸びている状態をいう。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００８】
【特許文献１】特開２０１５－１０２００号公報
【特許文献２】特開２０１５－６９８０号公報
【特許文献３】特開２０１３－１３６６５８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　特許文献１～３に記載のような従来の窒化ホウ素粒子の凝集体では、熱伝導性をある程
度高めることができる。
【００１０】
　しかし、特許文献１～３に記載のような従来の窒化ホウ素粒子の凝集体では、全細孔容
積に占めるミクロンオーダー以下の細孔容積の割合が高い。ミクロンオーダー以下の細孔
には、高粘度の樹脂が入りにくい（浸みこみにくい）ため、従来の窒化ホウ素粒子の凝集
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体では、ボイドが生じやすい。そのため、特許文献１～３に記載のような従来の窒化ホウ
素粒子の凝集体では、熱伝導性を高めるには限界がある。熱伝導性により一層優れた窒化
ホウ素粒子の凝集体は、窒化ホウ素粒子の凝集体の用途を大幅に拡大させる可能性がある
。
【００１１】
　本発明の目的は、熱伝導性を高めることができる複合フィラーを提供することである。
また、本発明は、上記複合フィラーを用いた熱硬化性材料を提供することも目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　本発明の広い局面では、複数の窒化ホウ素粒子と、複数の前記窒化ホウ素粒子を結着し
ている結着剤とを備え、細孔全体の総細孔容積に占める１μｍ以下の細孔の総細孔容積の
割合が、１５％以下である、複合フィラーが提供される。
【００１３】
　本発明に係る複合フィラーのある特定の局面では、細孔全体の総細孔容積に占める０．
２μｍ以上、１μｍ未満の細孔の総細孔容積の割合が、１４％以下である。
【００１４】
　本発明に係る複合フィラーのある特定の局面では、細孔全体の総細孔容積に占める０．
２μｍ未満の細孔の総細孔容積の割合が、１％以下である。
【００１５】
　本発明に係る複合フィラーのある特定の局面では、前記窒化ホウ素粒子が、０．１μｍ
以上、１０μｍ以下の平均一次粒子径を有し、かつ鱗片状の形状を有する。
【００１６】
　本発明に係る複合フィラーのある特定の局面では、平均アスペクト比が２以下である。
【００１７】
　本発明に係る複合フィラーのある特定の局面では、平均粒子径が１μｍ以上、１００μ
ｍ以下である。
【００１８】
　本発明に係る複合フィラーのある特定の局面では、１０％圧縮したときの平均圧縮弾性
率が、５０００Ｎ／ｍｍ２以下であり、３０％圧縮したときの平均圧縮弾性率が、３００
０Ｎ／ｍｍ２以下である。
【００１９】
　本発明に係る複合フィラーのある特定の局面では、細孔全体での総細孔容積が、１０ｃ
ｃ／ｇ以下である。
【００２０】
　本発明に係る複合フィラーのある特定の局面では、前記結着剤の含有量が０．５体積％
以上、５０体積％以下である。
【００２１】
　本発明に係る複合フィラーのある特定の局面では、平均球形度が０．８以上である。
【００２２】
　本発明の広い局面によれば、熱硬化性化合物と、熱硬化剤と、上述した複合フィラーと
を含む、熱硬化性材料が提供される。
【００２３】
　本発明に係る熱硬化性材料のある特定の局面では、前記熱硬化性材料は、前記複合フィ
ラーではない絶縁性フィラーを含む。
【００２４】
　本発明に係る熱硬化性材料のある特定の局面では、前記複合フィラーの含有量が１０体
積％以上、８０体積％以下である。
【００２５】
　本発明に係る熱硬化性材料のある特定の局面では、前記熱硬化性材料は、熱硬化性シー
トである。
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【発明の効果】
【００２６】
　本発明に係る複合フィラーは、複数の窒化ホウ素粒子と、複数の上記窒化ホウ素粒子を
結着している結着剤とを備え、細孔全体の総細孔容積に占める１μｍ以下の細孔の総細孔
容積の割合が、１５％以下であるので、熱伝導性を高めることができる。
【図面の簡単な説明】
【００２７】
【図１】図１は、本発明の一実施形態に係る熱硬化性材料の硬化物を模式的に示す断面図
である。
【発明を実施するための形態】
【００２８】
　以下、本発明を詳細に説明する。
【００２９】
　（複合フィラー）
　本発明に係る複合フィラーは、複数の窒化ホウ素粒子と、結着剤とを備える。本発明に
係る複合フィラーでは、細孔全体の総細孔容積に占める１μｍ以下の細孔の総細孔容積（
総小細孔容積Ａ）の割合が、１５％以下である。本発明に係る複合フィラーは、窒化ホウ
素粒子の凝集体である。本発明に係る複合フィラーでは、上記結着剤は、複数の窒化ホウ
素粒子を結着している。
【００３０】
　本発明では、上記の構成が備えられているので、熱伝導性をかなり高めることができる
。特に、１μｍ以下の小さな細孔の占有率を小さくすることで、ボイドの発生が抑えられ
、熱伝導性が効果的に高くなる。本発明に係る複合フィラーでは、従来のフィラーと比べ
て、ミクロンオーダー以下の細孔容積が低減されていることで、ボイドの発生を効果的に
抑えることができる。
【００３１】
　さらに、本発明に係る複合フィラーは、圧縮などの力が付与されたときに、凝集粒が崩
壊されない範囲で、変形させることができる。このため、成膜性を高めたり、塗布対象物
の損傷を防いだりすることができる。
【００３２】
　本発明における上記の効果を得るためには、本発明者らは、複合フィラーにおける細孔
径とボイドの関係を調べたところ、細孔全体の総細孔容積を制御するだけでは不十分であ
り、細孔径が１μｍ以下である細孔が多くなると、樹脂とコンポジット化する際などにボ
イドが発生しやすいことを見出した。つまり、本発明者らは、１μｍ以下の細孔の総細孔
容積を低減することがボイドの低減につながり、熱伝導性を高める有効な手段であること
を見出した。その理由としては、１μｍ以下の細孔には、粘度の高い樹脂が入りにくいた
め、ボイドになりやすいと考えられる。そのため、１μｍ以下の細孔の容積の低減が重要
である。
【００３３】
　上記１μｍ以下の細孔の総細孔容積を少なくする手法としては例えば、噴霧乾燥する際
に、超音波ノズルを使用する方法等が挙げられる。
【００３４】
　細孔全体の総細孔容積には、１μｍ以下の細孔の総細孔容積と、１μｍを超える細孔の
総細孔容積とが含まれる。細孔の大きさは、細孔の長径で判断される。
【００３５】
　熱伝導性を効果的に高める観点からは、細孔全体の総細孔容積に占める１μｍ以下の細
孔の総細孔容積の割合は、好ましくは１２％以下、より好ましくは１０％以下、更に好ま
しくは７％以下、特に好ましくは５％以下である。細孔全体の総細孔容積に占める１μｍ
以下の細孔の総細孔容積の割合は、０％であってもよく、０％を超えていてもよく、０．
１％以上であってもよい。
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【００３６】
　熱伝導性を効果的に高める観点からは、細孔全体の総細孔容積に占める０．２μｍ以上
、１μｍ未満の細孔の総細孔容積（総小細孔容積Ａ１）の割合は、好ましくは１４％以下
、より好ましくは１０％以下、更に好ましくは７％以下、特に好ましくは５％以下である
。細孔全体の総細孔容積に占める０．２μｍ以上、１μｍ未満の細孔の総細孔容積の割合
は、０％であってもよく、０％を超えていてもよく、０．１％以上であってもよく、０．
５％以上であってもよく、１％以上であってもよい。
【００３７】
　細孔全体の総細孔容積に占める０．２μｍ以上、１μｍ未満の細孔の総細孔容積（総小
細孔容積Ａ１）の割合は細孔全体の総細孔容積に占める０．２μｍ未満の細孔の総細孔容
積（総小細孔容積Ａ２）の割合よりも、大きいことが好ましく、１０％以上大きいことが
好ましく、１４％以上大きいことが更に好ましい。
【００３８】
　熱伝導性を効果的に高める観点からは、細孔全体の総細孔容積に占める０．２μｍ未満
の細孔の総細孔容積（総小細孔容積Ａ２）の割合は、好ましくは１％以下、より好ましく
は０．８％以下、更に好ましくは０．５％以下、特に好ましくは０．４％以下である。細
孔全体の総細孔容積に占める０．２μｍ未満の細孔の総細孔容積の割合は、０％であって
もよく、０％を超えていてもよく、０．１％以上であってもよい。
【００３９】
　熱伝導性を効果的に高める観点からは、上記複合フィラーの細孔全体での総細孔容積は
、好ましくは１０ｃｃ／ｇ以下、より好ましくは５ｃｃ／ｇ以下である。
【００４０】
　細孔容積には、複合フィラーに含まれる細孔全体の容積が考慮される。
【００４１】
　総細孔容積は、例えば、ＱＵＡＮＴＡＣＨＲＯＭＥ社製「ポアーマスター６０」を用い
て、水銀ポロシメーター法により、測定することができる。
【００４２】
　上記結着剤としては特に限定されないが、具体的には、メソゲン基を有するエポキシ化
合物、及び、シリコンカーバイド（ＳｉＣ）結着剤等が挙げられる。
【００４３】
　メソゲン基とは、分子間相互作用の働きにより、液晶性や結晶性を発現しやすくする官
能基のことを指す。通常、メソゲン基は、ベンゼン環を１つ以上含む基であり、剛直な基
である。メソゲン基の具体的な代表例としては、ビフェニル基、フェニルベンゾエート基
、アゾベンゼン基、スチルベン基及びこれらの誘導体基等が挙げられる。
【００４４】
　例えば、メソゲン基を有するエポキシ化合物（プレポリマー等）としては、４－（オキ
シラニルメトキシ）ベンゾイックアシッド－４，４’－［１，８－オクタンジイルビス（
オキシ）］ビスフェノールエステル、４－（オキシラニルメトキシ）ベンゾイックアシッ
ド－４，４’－［１，６－ヘキサンジイルビス（オキシ）］ビスフェノールエステル、４
－（オキシラニルメトキシ）ベンゾイックアシッド－４，４’－［１，４－ブタンジイル
ビス（オキシ）］ビスフェノールエステル、４－（４－オキシラニルブトキシ）ベンゾイ
ックアシッド－１，４’－フェニレンエステル、４，４’－ビフェノールジグリシジルエ
ーテル、３，３’，５，５’－テトラメチル－４，４’－ビフェノールジグリシジルエー
テル、２，６－ビス［４－［４－［２－（オキシラニルメトキシ）エトキシ］フェニル］
フェノキシ］ピリジン、及び１－｛（３－メチル－４－オキシラニルメトキシ）フェニル
｝－４－（４－オキシラニルメトキシフェニル）－１－シクロヘキセン等が挙げられる。
【００４５】
　メソゲン基を有するエポキシ化合物に関して、メソゲン基の平面構造が非対称構造であ
ることが好ましい。平面構造が非対称構造であるとは、メソゲン骨格の構造式を平面に描
いた場合に、その構造式が非対称となることをいう。
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【００４６】
　非対称構造のメソゲン基を有するエポキシ化合物として、具体的には、１－［（３－メ
チル－４－オキシラニルメトキシ）フェニル］－４－（４－オキシラニルメトキシフェニ
ル）－１－シクロヘキセン等が挙げられる。
【００４７】
　上記メソゲン基を有するエポキシ化合物を結着剤として用いる場合に、適当な温度での
加熱処理により、上記メソゲン基を有するエポキシ化合物を硬化させることが好ましい。
【００４８】
　上記メソゲン基を有するエポキシ化合物を硬化させるための加熱温度は、好ましくは５
０℃以上、好ましくは２００℃以下である。上記メソゲン基を有するエポキシ化合物を硬
化させるための加熱時間は、好ましくは５分以上、好ましくは２０時間以下である。
【００４９】
　上記メソゲン基を有するエポキシ化合物の硬化を効率よく行うために、硬化剤を添加し
てもよく、硬化促進剤を添加してもよい。
【００５０】
　上記メソゲン基を有するエポキシ化合物を結着剤として用いた複合フィラーの熱伝導性
をより一層高めるためには、窒化ホウ素粒子の表面官能基調整剤と併用することが好まし
い。
【００５１】
　上記表面官能基調整剤は、窒化ホウ素粒子の表面官能基を調整する。上記表面官能基調
整剤とは、窒化ホウ素粒子の表面に親水性官能基を増やす調整剤である。上記表面官能基
調整剤を用いることで、窒化ホウ素粒子の表面の親水性官能基（水酸基、カルボン酸基、
アミン基）の量（濃度）を増やすことができる。窒化ホウ素は、酸化物に比べ、表面に水
酸基（－ＯＨ）などの親水基が少ないことが知られている。そのため、表面官能基調整剤
を用いずに、メソゲン基を有するエポキシ化合物を用いると、窒化ホウ素粒子の表面に結
晶化や秩序性構造を形成しにくく、熱伝導性を大きく高めることが困難である傾向がある
。
【００５２】
　窒化ホウ素粒子の表面に、上記表面官能基調整剤を存在させることにより、窒化ホウ素
粒子の表面にて、メソゲン基を有するエポキシ化合物が結晶化しやすい。その結果、高い
熱伝導性を有する複合フィラーが得られる。また、複合フィラーにエポキシ化合物が含有
されていることで、コンポジット化するときにマトリックス樹脂との親和性も高く、より
良質な熱硬化性材料が得られる。
【００５３】
　上記表面官能基調整剤は、無機物でもよく、有機物でもよい。
【００５４】
　少量の存在で効果が発揮できることと熱安定性を高める観点から、上記表面官能基調整
剤が無機物である場合は、金属酸化物が好ましい。金属酸化物の表面には、水酸基が存在
することが知られている。上記金属酸化物としては、酸化アルミニウム、二酸化ケイ素、
酸化チタン、酸化マグネシウム、酸化タンタル及び酸化ニオブ等が挙げられる。上記金属
酸化物としては、酸化アルミニウム又は酸化マグネシウムが好ましく、酸化アルミニウム
がより好ましい。
【００５５】
　上記表面官能基調整剤が有機物である場合は、親水性が高く、表面に水酸基が多く存在
するので、セルロース化合物が好ましい。セルロース化合物である表面官能基調整剤とし
ては、例えばエチルセルロース等が挙げられる。
【００５６】
　上記表面官能基調整剤は、窒化ホウ素粒子及び結着剤と同時に添加してもよく、あらか
じめ窒化ホウ素粒子の表面に担持、吸着又は被覆させてもよい。効果をより発揮するため
には、あらかじめ窒化ホウ素粒子の表面に担持、吸着又は被覆させることがより好ましい
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。
【００５７】
　窒化ホウ素粒子の表面への表面官能基調整剤の担持又は吸着方法については、乾式法で
あってもよく、湿式法であってもよい。乾式法としては、化学蒸着法（ＣＶＤ）、スパッ
タ法、プラズマ蒸着法及び原子層堆積法（ＡＬＤ）等が挙げられる。表面官能基調整剤の
量を精密に制御できる観点から、原子層堆積法が特に好ましい。
【００５８】
　上記湿式法としては、ゾル－ゲル法、沈殿法、錯体イオン加水分解法、ナノ粒子吸着法
及び静電吸着法等が挙げられる。表面官能基調整剤の量を精密に制御できる観点から、ナ
ノ粒子吸着法又は静電吸着法がより好ましい。
【００５９】
　上記表面官能基調整剤の含有量は、上記窒化ホウ素粒子１００重量部に対して好ましく
は０．００１重量部以上であり、好ましくは５重量部以下、より好ましくは３重量部以下
、更に好ましくは１重量部以下である。上記表面官能基調整剤の含有量が上記下限以上で
あると、表面官能基調整剤による効果がより一層顕著になる。上記表面官能基調整剤の含
有量が上記上限以下であると、メソゲン基を有するエポキシ化合物の結晶化をより一層促
進させることができる。
【００６０】
　上記シリコンカーバイドを結着剤として用いた複合フィラーは、窒化ホウ素粒子とシリ
コンカーバイド結着剤の前駆体とを溶媒に分散させて分散液を得て、分散液を用いて噴霧
乾燥や流動層造粒等の方法により造粒を行った後に、高温で焼成することにより製造する
ことができる。
【００６１】
　シリコンカーバイド結着剤の前駆体としては、特に限定されないが、適当な温度で焼成
後にシリコンカーバイドに変換される前駆体が好ましく、具体的には、シリコンカーバイ
ドのナノ粒子及びそのゾル、ケイ素原子と炭素原子とを有する化合物、及び酸化ケイ素と
カーボンとの混合物等が挙げられる。
【００６２】
　シリコンカーバイドのナノ粒子を用いる場合は、粒径は好ましくは１０００ｎｍ以下、
より好ましくは８００ｎｍ、更に好ましくは５００ｎｍ以下であることが好ましい。この
ようなシリコンカーバイドのナノ粒子は、酸化防止や溶媒に分散させるための表面修飾が
されていてもよい。
【００６３】
　上記ケイ素原子と炭素原子とを有する化合物は、Ｓｉ－Ｃ結合を有する有機ケイ素化合
物であることが好ましい。このような有機ケイ素化合物は、特に限定されないが、下記式
（１）で表される化合物、及び式（２）で表される化合物等が挙げられる。
【００６４】
　Ｒ１ｘ－Ｓｉ－（ＯＲ２）４－ｘ　　…（１）
【００６５】
　上記式（１）中、Ｒ１は炭素数２０以下の有機基を表し、Ｒ２はメチル基又はエチル基
を表し、ｘは０～３の整数を表す。
【００６６】
【化１】
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【００６７】
　上記式（２）中、Ｒは炭素数１０以下の有機基を表し、ｎは整数を表す。ｙは好ましく
は０．０１以上、好ましくは０．５以下である。ｎは好ましくは３以上、好ましくは１０
０以下である。Ｒは、飽和の有機基を表してもよく、不飽和の有機基を表してもよく、飽
和のアルキル基又は不飽和のアルキル基を表すことが好ましい。上記式（２）で表される
化合物は、上記式（２）中のＲとして、飽和の有機基と不飽和の有機基との双方を有して
いてもよい。上記式（２）で表される化合物は、アリル基を有することが好ましく、上記
式（２）中のＲとしてアリル基を有することがより好ましい。
【００６８】
　上記焼成の条件としては、好ましくは５００℃以上、より好ましくは８００℃以上、好
ましくは２４００℃以下、より好ましくは２２００℃以下である。
【００６９】
　本発明の効果により一層優れることから、上記窒化ホウ素粒子は、鱗片状の形状を有す
ることが好ましい。上記窒化ホウ素粒子では、平均長径の平均厚さに対する比が好ましく
は２以上、より好ましくは３以上、好ましくは２００以下、より好ましくは１００以下で
ある。
【００７０】
　熱伝導性を効果的に高め、圧縮弾性率を適度な範囲に制御する観点からは、複数の窒化
ホウ素粒子の平均一次粒子径は好ましくは０．１μｍ以上、より好ましくは０．５μｍ以
上、好ましくは１０μｍ以下、より好ましくは５μｍ以下である。
【００７１】
　上記窒化ホウ素粒子の平均一次粒子径は、一次粒子の体積基準での粒子径の平均を意味
する。上記窒化ホウ素粒子の平均一次粒子径は、堀場製作所社製「レーザー回析式粒度分
布測定装置」を用いて、測定することができる。
【００７２】
　上記窒化ホウ素粒子の平均一次粒子径は、一次粒子の体積基準での粒子径の平均を意味
する。上記窒化ホウ素粒子の平均一次粒子径は、堀場製作所社製「レーザー回析式粒度分
布測定装置」を用いて、測定することができる。
【００７３】
　熱伝導性を効果的に高め、圧縮後に高い熱伝導性を効果的に維持する観点からは、上記
複合フィラーを１０％圧縮したときの平均圧縮弾性率（平均１０％Ｋ値）は好ましくは５
０００Ｎ／ｍｍ２以下、より好ましくは４０００Ｎ／ｍｍ２以下、更に好ましくは３５０
０Ｎ／ｍｍ２以下である。複合フィラーの過度の凝集状態の崩壊を抑え、複合フィラーの
取扱性をより一層高める観点からは、上記複合フィラーの平均１０％Ｋ値は好ましくは１
００Ｎ／ｍｍ２以上、より好ましくは２００Ｎ／ｍｍ２以上、更に好ましくは３００Ｎ／
ｍｍ２以上である。
【００７４】
　熱伝導性を効果的に高め、圧縮後に高い熱伝導性を効果的に維持する観点からは、上記
複合フィラーを３０％圧縮したときの平均圧縮弾性率（平均３０％Ｋ値）は好ましくは３
０００Ｎ／ｍｍ２以下、より好ましくは２５００Ｎ／ｍｍ２以下である。複合フィラーの
過度の凝集状態の崩壊を抑え、複合フィラーの取扱性をより一層高める観点からは、上記
複合フィラーの平均３０％Ｋ値は好ましくは５０Ｎ／ｍｍ２以上、より好ましくは１００
Ｎ／ｍｍ２以上である。
【００７５】
　上記複合フィラーの１０％Ｋ値及び３０％Ｋ値は、以下のようにして測定できる。
【００７６】
　微小圧縮試験機を用いて、円柱（直径５０μｍ、ダイヤモンド製）の平滑圧子端面で、
２５℃、最大試験荷重９０ｍＮを３０秒かけて負荷する条件下で複合フィラーを圧縮する
。このときの荷重値（Ｎ）及び圧縮変位（ｍｍ）を測定する。得られた測定値から、上記
圧縮弾性率を下記式により求めることができる。上記微小圧縮試験機として、例えば、フ
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ィッシャー社製「フィッシャースコープＨ－１００」等が用いられる。
【００７７】
　Ｋ値（Ｎ／ｍｍ２）＝（３／２１／２）・Ｆ・Ｓ－３／２・Ｒ－１／２

　Ｆ：複合フィラーが１０％又は３０％圧縮変形したときの荷重値（Ｎ）
　Ｓ：複合フィラーが１０％又は３０％圧縮変形したときの圧縮変位（ｍｍ）
　Ｒ：複合フィラーの半径（ｍｍ）
【００７８】
　平均１０％Ｋ値及び平均３０％Ｋ値は、複数の複合フィラーの１０％Ｋ値及び３０％Ｋ
値を平均することにより求められる。任意に選択された５０個の複数の複合フィラーの１
０％Ｋ値及び３０％Ｋ値を平均することが好ましい。
【００７９】
　複合フィラーを高密度に充填し、熱伝導性を効果的に高める観点からは、上記複合フィ
ラーの平均アスペクト比は好ましくは５以下、より好ましくは３以下、更に好ましくは２
以下、更に一層好ましくは１．８以下、特に好ましくは１．６以下、最も好ましくは１．
５以下である。
【００８０】
　アスペクト比は、長径／短径である。平均アスペクト比は、複数の複合フィラーのアス
ペクト比を平均することにより求められる。任意に選択された５０個の複数の複合フィラ
ーのアスペクト比を平均することが好ましい。
【００８１】
　樹脂中での分散性、経時安定性及び熱伝導性をより一層高める観点から、上記複合フィ
ラーの平均粒子径は好ましくは１μｍ以上、より好ましくは５μｍ以上、好ましくは１０
０μｍ以下、より好ましくは８０μｍ以下である。
【００８２】
　上記複合フィラーの平均粒子径は、粒度分布測定により、体積基準での粒子径を測定す
ることにより求められる。上記複合フィラーの平均粒子径は、堀場製作所社製「レーザー
回析式粒度分布測定装置」を用いて、測定することができる。任意に選択された５０個の
複数の複合フィラーの粒子径を平均することが好ましい。
【００８３】
　熱伝導性を効果的に高める観点からは、複合フィラー１００体積％中、上記結着剤の含
有量は好ましくは０．１体積％以上、より好ましくは０．５体積％以上、更に好ましくは
１体積％以上、好ましくは５０体積％以下である。
【００８４】
　熱伝導性を効果的に高める観点からは、複合フィラー１００体積％中、窒化ホウ素粒子
の含有量は好ましくは１０体積％以上、より好ましくは３０体積％以上、更に好ましくは
５０体積％以上、好ましくは９９．９体積％以下、より好ましくは９９．５体積％以下、
更に好ましくは９９体積％以下である。
【００８５】
　熱伝導性を効果的に高める観点からは、上記複合フィラーの平均球形度は、好ましくは
０．８以上、より好ましくは０．８５以上、更に好ましくは０．９以上である。
【００８６】
　平均球形度は、複数の複合フィラーにおける球形度を平均することにより求められる。
任意に選択された５０個の複数の複合フィラーの球形度を平均することが好ましい。
【００８７】
　上記複合フィラーの製造方法としては、噴霧乾燥方法、及び、流動層造粒方法等が挙げ
られる。噴霧乾燥（スプレードライとも呼ばれる）が好ましい。噴霧乾燥法は、スプレー
方式によって、二流体ノズル方式、ディスク方式（ロータリ方式とも呼ばれる）、及び超
音波ノズル方式などに分類でき、これらのどの方式でも適用できる。１μｍ以下の細孔の
容積をより低く制御できる観点から、超音波ノズル方式が好ましい。
【００８８】
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　シリコンカーバイドを結着剤として用いた複合フィラーに関して、本発明の効果により
一層優れることから、粉末Ｘ線回折測定において、２θ＝３５．９°のところにβ－Ｓｉ
Ｃに由来するピークが観察されることが好ましい。
【００８９】
　（熱硬化性材料）
　本発明に係る熱硬化性材料は、（Ａ）熱硬化性化合物と、（Ｂ）熱硬化剤と、（Ｃ）複
合フィラーとを含む。
【００９０】
　（Ａ）～（Ｃ）成分を含む組成の採用によって、硬化物の放熱性をかなり高めることが
できる。
【００９１】
　機械的強度及び耐電圧性を高める観点からは、本発明に係る熱硬化性材料は、（Ａ）熱
硬化性化合物と、（Ｂ）熱硬化剤と、（Ｃ）複合フィラーと、（Ｄ）複合フィラーではな
い絶縁性フィラー（単に、（Ｄ）絶縁性フィラーと記載することがある）とを含むことが
好ましい。
【００９２】
　（Ａ）～（Ｄ）成分を含む組成の採用によって、硬化物の放熱性をかなり高めることが
でき、かつ、硬化物の機械的強度及び耐電圧性も高めることができる。例えば、（Ａ）熱
硬化性化合物と、（Ｂ）熱硬化剤と、（Ｃ）複合フィラーと、（Ｄ）絶縁性フィラーとを
併用することで、これらを併用していない場合と比べて、放熱性、機械的強度及び耐電圧
性が効果的に高くなる。本発明では、従来満足することが困難であった高い放熱性と高い
機械的強度と高い耐電圧性との効果を高レベルで達成ことができる。
【００９３】
　以下、本発明に係る熱硬化性材料に含まれる成分を説明する。
【００９４】
　（（Ａ）熱硬化性化合物）
　（Ａ）熱硬化性化合物としては、スチレン化合物、フェノキシ化合物、オキセタン化合
物、エポキシ化合物、エピスルフィド化合物、（メタ）アクリル化合物、フェノール化合
物、アミノ化合物、不飽和ポリエステル化合物、ポリウレタン化合物、シリコーン化合物
及びポリイミド化合物等が挙げられる。（Ａ）熱硬化性化合物は、１種のみが用いられて
もよく、２種以上が併用されてもよい。
【００９５】
　（Ａ）熱硬化性化合物として、（Ａ１）１００００未満の分子量を有する熱硬化性化合
物（単に、（Ａ１）熱硬化性化合物と記載することがある）を用いてもよく、（Ａ２）１
００００以上の分子量を有する熱硬化性化合物（単に、（Ａ２）熱硬化性化合物と記載す
ることがある）を用いてもよく、（Ａ１）熱硬化性化合物と、（Ａ２）熱硬化性化合物と
の双方を用いてもよい。
【００９６】
　熱硬化性材料に含まれる成分のうち、溶剤、（Ｃ）複合フィラー及び（Ｄ）絶縁性フィ
ラーを除く成分１００重量％中、（Ａ）熱硬化性化合物の含有量は好ましくは１０重量％
以上、より好ましくは２０重量％以上、好ましくは９０重量％以下、より好ましくは８０
重量％以下、更に好ましくは７０重量％以下、特に好ましくは６０重量％以下、最も好ま
しくは５０重量％以下である。（Ａ）熱硬化性化合物の含有量が上記下限以上であると、
硬化物の接着性及び耐熱性がより一層高くなる。（Ａ）熱硬化性化合物の含有量が上記上
限以下であると、熱硬化性材料の作製時の塗工性が高くなる。
【００９７】
　熱硬化性材料に含まれる成分のうち、溶剤、（Ｃ）複合フィラー及び（Ｄ）絶縁性フィ
ラーを除く成分は、熱硬化性材料が溶剤を含まない場合には、（Ｃ）複合フィラー及び（
Ｄ）絶縁性フィラーを除く成分であり、熱硬化性材料が溶剤を含む場合には、溶剤、（Ｃ
）複合フィラー及び（Ｄ）絶縁性フィラーを除く成分である。
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【００９８】
　（Ａ１）１００００未満の分子量を有する熱硬化性化合物：
　（Ａ１）熱硬化性化合物としては、環状エーテル基を有する熱硬化性化合物が挙げられ
る。上記環状エーテル基としては、エポキシ基及びオキセタニル基等が挙げられる。上記
環状エーテル基を有する熱硬化性化合物は、エポキシ基又はオキセタニル基を有する熱硬
化性化合物であることが好ましい。（Ａ１）熱硬化性化合物は、１種のみが用いられても
よく、２種以上が併用されてもよい。
【００９９】
　（Ａ１）熱硬化性化合物は、（Ａ１ａ）エポキシ基を有する熱硬化性化合物（単に、（
Ａ１ａ）熱硬化性化合物と記載することがある）を含んでいてもよく、（Ａ１ｂ）オキセ
タニル基を有する熱硬化性化合物（単に、（Ａ１ｂ）熱硬化性化合物と記載することがあ
る）を含んでいてもよい。
【０１００】
　硬化物の耐熱性及び耐湿性をより一層高める観点からは、（Ａ１）熱硬化性化合物は芳
香族骨格を有することが好ましい。
【０１０１】
　上記芳香族骨格としては特に限定されず、ナフタレン骨格、フルオレン骨格、ビフェニ
ル骨格、アントラセン骨格、ピレン骨格、キサンテン骨格、アダマンタン骨格及びビスフ
ェノールＡ型骨格等が挙げられる。硬化物の耐冷熱サイクル特性及び耐熱性をより一層高
める観点からは、ビフェニル骨格又はフルオレン骨格が好ましい。
【０１０２】
　（Ａ１ａ）熱硬化性化合物としては、ビスフェノール骨格を有するエポキシモノマー、
ジシクロペンタジエン骨格を有するエポキシモノマー、ナフタレン骨格を有するエポキシ
モノマー、アダマンタン骨格を有するエポキシモノマー、フルオレン骨格を有するエポキ
シモノマー、ビフェニル骨格を有するエポキシモノマー、バイ（グリシジルオキシフェニ
ル）メタン骨格を有するエポキシモノマー、キサンテン骨格を有するエポキシモノマー、
アントラセン骨格を有するエポキシモノマー、及びピレン骨格を有するエポキシモノマー
等が挙げられる。これらの水素添加物又は変性物を用いてもよい。（Ａ１ａ）熱硬化性化
合物は、１種のみが用いられてもよく、２種以上が併用されてもよい。
【０１０３】
　上記ビスフェノール骨格を有するエポキシモノマーとしては、例えば、ビスフェノール
Ａ型、ビスフェノールＦ型又はビスフェノールＳ型のビスフェノール骨格を有するエポキ
シモノマー等が挙げられる。
【０１０４】
　上記ジシクロペンタジエン骨格を有するエポキシモノマーとしては、ジシクロペンタジ
エンジオキシド、及びジシクロペンタジエン骨格を有するフェノールノボラックエポキシ
モノマー等が挙げられる。
【０１０５】
　上記ナフタレン骨格を有するエポキシモノマーとしては、１－グリシジルナフタレン、
２－グリシジルナフタレン、１，２－ジグリシジルナフタレン、１，５－ジグリシジルナ
フタレン、１，６－ジグリシジルナフタレン、１，７－ジグリシジルナフタレン、２，７
－ジグリシジルナフタレン、トリグリシジルナフタレン、及び１，２，５，６－テトラグ
リシジルナフタレン等が挙げられる。
【０１０６】
　上記アダマンタン骨格を有するエポキシモノマーとしては、１，３－ビス（４－グリシ
ジルオキシフェニル）アダマンタン、及び２，２－ビス（４－グリシジルオキシフェニル
）アダマンタン等が挙げられる。
【０１０７】
　上記フルオレン骨格を有するエポキシモノマーとしては、９，９－ビス（４－グリシジ
ルオキシフェニル）フルオレン、９，９－ビス（４－グリシジルオキシ－３－メチルフェ
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ニル）フルオレン、９，９－ビス（４－グリシジルオキシ－３－クロロフェニル）フルオ
レン、９，９－ビス（４－グリシジルオキシ－３－ブロモフェニル）フルオレン、９，９
－ビス（４－グリシジルオキシ－３－フルオロフェニル）フルオレン、９，９－ビス（４
－グリシジルオキシ－３－メトキシフェニル）フルオレン、９，９－ビス（４－グリシジ
ルオキシ－３，５－ジメチルフェニル）フルオレン、９，９－ビス（４－グリシジルオキ
シ－３，５－ジクロロフェニル）フルオレン、及び９，９－ビス（４－グリシジルオキシ
－３，５－ジブロモフェニル）フルオレン等が挙げられる。
【０１０８】
　上記ビフェニル骨格を有するエポキシモノマーとしては、４，４’－ジグリシジルビフ
ェニル、及び４，４’－ジグリシジル－３，３’，５，５’－テトラメチルビフェニル等
が挙げられる。
【０１０９】
　上記バイ（グリシジルオキシフェニル）メタン骨格を有するエポキシモノマーとしては
、１，１’－バイ（２，７－グリシジルオキシナフチル）メタン、１，８’－バイ（２，
７－グリシジルオキシナフチル）メタン、１，１’－バイ（３，７－グリシジルオキシナ
フチル）メタン、１，８’－バイ（３，７－グリシジルオキシナフチル）メタン、１，１
’－バイ（３，５－グリシジルオキシナフチル）メタン、１，８’－バイ（３，５－グリ
シジルオキシナフチル）メタン、１，２’－バイ（２，７－グリシジルオキシナフチル）
メタン、１，２’－バイ（３，７－グリシジルオキシナフチル）メタン、及び１，２’－
バイ（３，５－グリシジルオキシナフチル）メタン等が挙げられる。
【０１１０】
　上記キサンテン骨格を有するエポキシモノマーとしては、１，３，４，５，６，８－ヘ
キサメチル－２，７－ビス－オキシラニルメトキシ－９－フェニル－９Ｈ－キサンテン等
が挙げられる。
【０１１１】
　（Ａ１ｂ）熱硬化性化合物の具体例としては、例えば、４，４’－ビス［（３－エチル
－３－オキセタニル）メトキシメチル］ビフェニル、１，４－ベンゼンジカルボン酸ビス
［（３－エチル－３－オキセタニル）メチル］エステル、１，４－ビス［（３－エチル－
３－オキセタニル）メトキシメチル］ベンゼン、及びオキセタン変性フェノールノボラッ
ク等が挙げられる。（Ａ１ｂ）熱硬化性化合物は、１種のみが用いられてもよく、２種以
上が併用されてもよい。
【０１１２】
　硬化物の耐熱性をより一層良好にする観点からは、（Ａ１）熱硬化性化合物は、環状エ
ーテル基を２個以上有する熱硬化性化合物を含むことが好ましい。
【０１１３】
　硬化物の耐熱性をより一層良好にする観点からは、（Ａ１）熱硬化性化合物１００重量
％中、環状エーテル基を２個以上有する熱硬化性化合物の含有量は、好ましくは７０重量
％以上、より好ましくは８０重量％以上、１００重量％以下である。（Ａ１）熱硬化性化
合物１００重量％中、環状エーテル基を２個以上有する熱硬化性化合物の含有量は１０重
量％以上、１００重量％以下であってもよい。また、（Ａ１）熱硬化性化合物の全体が、
環状エーテル基を２個以上有する熱硬化性化合物であってもよい。
【０１１４】
　（Ａ１）熱硬化性化合物の分子量は、１００００未満である。（Ａ１）熱硬化性化合物
の分子量は、好ましくは２００以上、より好ましくは１２００以下、更に好ましくは６０
０以下、特に好ましくは５５０以下である。（Ａ１）熱硬化性化合物の分子量が上記下限
以上であると、硬化物の表面の粘着性が低くなり、硬化性組成物の取扱性がより一層高く
なる。（Ａ１）熱硬化性化合物の分子量が上記上限以下であると、硬化物の接着性がより
一層高くなる。さらに、硬化物が固くかつ脆くなり難く、硬化物の接着性がより一層高く
なる。
【０１１５】
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　なお、本明細書において、（Ａ１）熱硬化性化合物における分子量とは、（Ａ１）熱硬
化性化合物が重合体ではない場合、及び（Ａ１）熱硬化性化合物の構造式が特定できる場
合は、当該構造式から算出できる分子量を意味し、（Ａ１）熱硬化性化合物が重合体であ
る場合は、重量平均分子量を意味する。
【０１１６】
　熱硬化性材料に含まれる成分のうち、溶剤、（Ｃ）複合フィラー及び（Ｄ）絶縁性フィ
ラーを除く成分１００重量％中、（Ａ１）熱硬化性化合物の含有量は好ましくは１０重量
％以上、より好ましくは２０重量％以上、好ましくは９０重量％以下、より好ましくは８
０重量％以下、更に好ましくは７０重量％以下、特に好ましくは６０重量％以下、最も好
ましくは５０重量％以下である。（Ａ１）熱硬化性化合物の含有量が上記下限以上である
と、硬化物の接着性及び耐熱性がより一層高くなる。（Ａ１）熱硬化性化合物の含有量が
上記上限以下であると、熱硬化性材料の作製時の塗工性が高くなる。
【０１１７】
　（Ａ２）１００００以上の分子量を有する熱硬化性化合物：
　（Ａ２）熱硬化性化合物は、分子量が１００００以上である熱硬化性化合物である。（
Ａ２）熱硬化性化合物の分子量は１００００以上であるので、（Ａ２）熱硬化性化合物は
一般にポリマーであり、上記分子量は、一般に重量平均分子量を意味する。
【０１１８】
　硬化物の耐熱性及び耐湿性をより一層高める観点からは、（Ａ２）熱硬化性化合物は、
芳香族骨格を有することが好ましい。（Ａ２）熱硬化性化合物がポリマーであり、（Ａ２
）熱硬化性化合物が芳香族骨格を有する場合には、（Ａ２）熱硬化性化合物は、芳香族骨
格をポリマー全体のいずれかの部分に有していればよく、主鎖骨格内に有していてもよく
、側鎖中に有していてもよい。硬化物の耐熱性をより一層高くし、かつ硬化物の耐湿性を
より一層高くする観点からは、（Ａ２）熱硬化性化合物は、芳香族骨格を主鎖骨格内に有
することが好ましい。（Ａ２）熱硬化性化合物は、１種のみが用いられてもよく、２種以
上が併用されてもよい。
【０１１９】
　上記芳香族骨格としては特に限定されず、ナフタレン骨格、フルオレン骨格、ビフェニ
ル骨格、アントラセン骨格、ピレン骨格、キサンテン骨格、アダマンタン骨格及びビスフ
ェノールＡ型骨格等が挙げられる。ビフェニル骨格又はフルオレン骨格が好ましい。この
場合には、硬化物の耐冷熱サイクル特性及び耐熱性がより一層高くなる。
【０１２０】
　（Ａ２）熱硬化性化合物としては特に限定されず、スチレン樹脂、フェノキシ樹脂、オ
キセタン樹脂、エポキシ樹脂、エピスルフィド化合物、（メタ）アクリル樹脂、フェノー
ル樹脂、アミノ樹脂、不飽和ポリエステル樹脂、ポリウレタン樹脂、シリコーン樹脂及び
ポリイミド樹脂等が挙げられる。
【０１２１】
　硬化物の酸化劣化を抑え、硬化物の耐冷熱サイクル特性及び耐熱性をより一層高め、更
に硬化物の吸水率をより一層低くする観点からは、（Ａ２）熱硬化性化合物は、スチレン
樹脂、フェノキシ樹脂又はエポキシ樹脂であることが好ましく、フェノキシ樹脂又はエポ
キシ樹脂であることがより好ましく、フェノキシ樹脂であることが更に好ましい。特に、
フェノキシ樹脂又はエポキシ樹脂の使用により、硬化物の耐熱性がより一層高くなる。ま
た、フェノキシ樹脂の使用により、硬化物の弾性率がより一層低くなり、かつ硬化物の耐
冷熱サイクル特性がより一層高くなる。なお、（Ａ２）熱硬化性化合物は、エポキシ基な
どの環状エーテル基を有していなくてもよい。
【０１２２】
　上記スチレン樹脂として、具体的には、スチレン系モノマーの単独重合体、及びスチレ
ン系モノマーとアクリル系モノマーとの共重合体等が使用可能である。スチレン－メタク
リル酸グリシジルの構造を有するスチレン重合体が好ましい。
【０１２３】
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　上記スチレン系モノマーとしては、例えば、スチレン、ｏ－メチルスチレン、ｍ－メチ
ルスチレン、ｐ－メチルスチレン、ｐ－メトキシスチレン、ｐ－フェニルスチレン、ｐ－
クロロスチレン、ｐ－エチルスチレン、ｐ－ｎ－ブチルスチレン、ｐ－ｔｅｒｔ－ブチル
スチレン、ｐ－ｎ－ヘキシルスチレン、ｐ－ｎ－オクチルスチレン、ｐ－ｎ－ノニルスチ
レン、ｐ－ｎ－デシルスチレン、ｐ－ｎ－ドデシルスチレン、２，４－ジメチルスチレン
及び３，４－ジクロロスチレン等が挙げられる。
【０１２４】
　上記フェノキシ樹脂は、具体的には、例えばエピハロヒドリンと２価のフェノール化合
物とを反応させて得られる樹脂、又は２価のエポキシ化合物と２価のフェノール化合物と
を反応させて得られる樹脂である。
【０１２５】
　上記フェノキシ樹脂は、ビスフェノールＡ型骨格、ビスフェノールＦ型骨格、ビスフェ
ノールＡ／Ｆ混合型骨格、ナフタレン骨格、フルオレン骨格、ビフェニル骨格、アントラ
セン骨格、ピレン骨格、キサンテン骨格、アダマンタン骨格又はジシクロペンタジエン骨
格を有することが好ましい。上記フェノキシ樹脂は、ビスフェノールＡ型骨格、ビスフェ
ノールＦ型骨格、ビスフェノールＡ／Ｆ混合型骨格、ナフタレン骨格、フルオレン骨格又
はビフェニル骨格を有することがより好ましく、フルオレン骨格及びビフェニル骨格の内
の少なくとも１種の骨格を有することが更に好ましい。これらの好ましい骨格を有するフ
ェノキシ樹脂の使用により、硬化物の耐熱性が更に一層高くなる。
【０１２６】
　上記エポキシ樹脂は、上記フェノキシ樹脂以外のエポキシ樹脂である。上記エポキシ樹
脂としては、スチレン骨格含有エポキシ樹脂、ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂、ビスフ
ェノールＦ型エポキシ樹脂、ビスフェノールＳ型エポキシ樹脂、フェノールノボラック型
エポキシ樹脂、ビフェノール型エポキシ樹脂、ナフタレン型エポキシ樹脂、フルオレン型
エポキシ樹脂、フェノールアラルキル型エポキシ樹脂、ナフトールアラルキル型エポキシ
樹脂、ジシクロペンタジエン型エポキシ樹脂、アントラセン型エポキシ樹脂、アダマンタ
ン骨格を有するエポキシ樹脂、トリシクロデカン骨格を有するエポキシ樹脂、及びトリア
ジン核を骨格に有するエポキシ樹脂等が挙げられる。
【０１２７】
　（Ａ２）熱硬化性化合物の分子量は１００００以上である。（Ａ２）熱硬化性化合物の
分子量は、好ましくは３００００以上、より好ましくは４００００以上、好ましくは１０
０００００以下、より好ましくは２５００００以下である。（Ａ２）熱硬化性化合物の分
子量が上記下限以上であると、硬化物が熱劣化し難い。（Ａ２）熱硬化性化合物の分子量
が上記上限以下であると、（Ａ２）熱硬化性化合物と他の成分との相溶性が高くなる。こ
の結果、硬化物の耐熱性がより一層高くなる。
【０１２８】
　熱硬化性材料に含まれる成分のうち、溶剤、（Ｃ）複合フィラー及び（Ｄ）絶縁性フィ
ラーを除く成分１００重量％中、（Ａ２）熱硬化性化合物の含有量は好ましくは２０重量
％以上、より好ましくは３０重量％以上、好ましくは６０重量％以下、より好ましくは５
０重量％以下である。（Ａ２）熱硬化性化合物の含有量が上記下限以上であると、熱硬化
性材料の取扱性が良好になる。（Ａ２）熱硬化性化合物の含有量が上記上限以下であると
、（Ｃ）複合フィラー及び（Ｄ）絶縁性フィラーの分散が容易になる。
【０１２９】
　（（Ｂ）熱硬化剤）
　（Ｂ）熱硬化剤は特に限定されない。（Ｂ）熱硬化剤として、（Ａ）熱硬化性化合物を
硬化させることができる適宜の熱硬化剤を用いることができる。また、本明細書において
、（Ｂ）熱硬化剤には、硬化触媒が含まれる。（Ｂ）熱硬化剤は、１種のみが用いられて
もよく、２種以上が併用されてもよい。
【０１３０】
　硬化物の耐熱性をより一層高める観点からは、（Ｂ）熱硬化剤は、芳香族骨格又は脂環
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式骨格を有することが好ましい。（Ｂ）熱硬化剤は、アミン硬化剤（アミン化合物）、イ
ミダゾール硬化剤、フェノール硬化剤（フェノール化合物）又は酸無水物硬化剤（酸無水
物）を含むことが好ましく、アミン硬化剤を含むことがより好ましい。上記酸無水物硬化
剤は、芳香族骨格を有する酸無水物、該酸無水物の水添加物もしくは該酸無水物の変性物
を含むか、又は、脂環式骨格を有する酸無水物、該酸無水物の水添加物もしくは該酸無水
物の変性物を含むことが好ましい。
【０１３１】
　上記アミン硬化剤としては、ジシアンジアミド、イミダゾール化合物、ジアミノジフェ
ニルメタン及びジアミノジフェニルスルフォン等が挙げられる。硬化物と熱伝導体及び導
電層との接着性をより一層高める観点からは、上記アミン硬化剤は、ジシアンジアミド又
はイミダゾール化合物であることがより一層好ましい。硬化性組成物の貯蔵安定性をより
一層高める観点からは、（Ｂ）熱硬化剤は、融点が１８０℃以上である硬化剤を含むこと
が好ましく、融点が１８０℃以上であるアミン硬化剤を含むことがより好ましい。
【０１３２】
　上記イミダゾール硬化剤としては、２－ウンデシルイミダゾール、２－ヘプタデシルイ
ミダゾール、２－メチルイミダゾール、２－エチル－４－メチルイミダゾール、２－フェ
ニルイミダゾール、２－フェニル－４－メチルイミダゾール、１－ベンジル－２－メチル
イミダゾール、１－ベンジル－２－フェニルイミダゾール、１，２－ジメチルイミダゾー
ル、１－シアノエチル－２－メチルイミダゾール、１－シアノエチル－２－エチル－４－
メチルイミダゾール、１－シアノエチル－２－ウンデシルイミダゾール、１－シアノエチ
ル－２－フェニルイミダゾール、１－シアノエチル－２－ウンデシルイミダゾリウムトリ
メリテイト、１－シアノエチル－２－フェニルイミダゾリウムトリメリテイト、２，４－
ジアミノ－６－［２’－メチルイミダゾリル－（１’）］－エチル－ｓ－トリアジン、２
，４－ジアミノ－６－［２’－ウンデシルイミダゾリル－（１’）］－エチル－ｓ－トリ
アジン、２，４－ジアミノ－６－［２’－エチル－４’－メチルイミダゾリル－（１’）
］－エチル－ｓ－トリアジン、２，４－ジアミノ－６－［２’－メチルイミダゾリル－（
１’）］－エチル－ｓ－トリアジンイソシアヌル酸付加物、２－フェニルイミダゾールイ
ソシアヌル酸付加物、２－メチルイミダゾールイソシアヌル酸付加物、２－フェニル－４
，５－ジヒドロキシメチルイミダゾール及び２－フェニル－４－メチル－５－ジヒドロキ
シメチルイミダゾール等が挙げられる。
【０１３３】
　上記フェノール硬化剤としては、フェノールノボラック、ｏ－クレゾールノボラック、
ｐ－クレゾールノボラック、ｔ－ブチルフェノールノボラック、ジシクロペンタジエンク
レゾール、ポリパラビニルフェノール、ビスフェノールＡ型ノボラック、キシリレン変性
ノボラック、デカリン変性ノボラック、ポリ（ジ－ｏ－ヒドロキシフェニル）メタン、ポ
リ（ジ－ｍ－ヒドロキシフェニル）メタン、及びポリ（ジ－ｐ－ヒドロキシフェニル）メ
タン等が挙げられる。硬化物の柔軟性及び硬化物の難燃性をより一層高める観点からは、
メラミン骨格を有するフェノール樹脂、トリアジン骨格を有するフェノール樹脂、又はア
リル基を有するフェノール樹脂が好ましい。
【０１３４】
　上記フェノール硬化剤の市販品としては、ＭＥＨ－８００５、ＭＥＨ－８０１０及びＭ
ＥＨ－８０１５（以上いずれも明和化成社製）、ＹＬＨ９０３（三菱化学社製）、ＬＡ－
７０５２、ＬＡ－７０５４、ＬＡ－７７５１、ＬＡ－１３５６及びＬＡ－３０１８－５０
Ｐ（以上いずれもＤＩＣ社製）、並びにＰＳ６３１３及びＰＳ６４９２（以上いずれも群
栄化学社製）等が挙げられる。
【０１３５】
　上記芳香族骨格を有する酸無水物、該酸無水物の水添加物又は該酸無水物の変性物とし
ては、例えば、スチレン／無水マレイン酸コポリマー、ベンゾフェノンテトラカルボン酸
無水物、ピロメリット酸無水物、トリメリット酸無水物、４，４’－オキシジフタル酸無
水物、フェニルエチニルフタル酸無水物、グリセロールビス（アンヒドロトリメリテート
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）モノアセテート、エチレングリコールビス（アンヒドロトリメリテート）、メチルテト
ラヒドロ無水フタル酸、メチルヘキサヒドロ無水フタル酸、及びトリアルキルテトラヒド
ロ無水フタル酸等が挙げられる。
【０１３６】
　上記芳香族骨格を有する酸無水物、該酸無水物の水添加物又は該酸無水物の変性物の市
販品としては、ＳＭＡレジンＥＦ３０、ＳＭＡレジンＥＦ４０、ＳＭＡレジンＥＦ６０及
びＳＭＡレジンＥＦ８０（以上いずれもサートマー・ジャパン社製）、ＯＤＰＡ－Ｍ及び
ＰＥＰＡ（以上いずれもマナック社製）、リカシッドＭＴＡ－１０、リカシッドＭＴＡ－
１５、リカシッドＴＭＴＡ、リカシッドＴＭＥＧ－１００、リカシッドＴＭＥＧ－２００
、リカシッドＴＭＥＧ－３００、リカシッドＴＭＥＧ－５００、リカシッドＴＭＥＧ－Ｓ
、リカシッドＴＨ、リカシッドＨＴ－１Ａ、リカシッドＨＨ、リカシッドＭＨ－７００、
リカシッドＭＴ－５００、リカシッドＤＳＤＡ及びリカシッドＴＤＡ－１００（以上いず
れも新日本理化社製）、並びにＥＰＩＣＬＯＮ　Ｂ４４００、ＥＰＩＣＬＯＮ　Ｂ６５０
、及びＥＰＩＣＬＯＮ　Ｂ５７０（以上いずれもＤＩＣ社製）等が挙げられる。
【０１３７】
　上記脂環式骨格を有する酸無水物、該酸無水物の水添加物又は該酸無水物の変性物は、
多脂環式骨格を有する酸無水物、該酸無水物の水添加物もしくは該酸無水物の変性物、又
はテルペン系化合物と無水マレイン酸との付加反応により得られる脂環式骨格を有する酸
無水物、該酸無水物の水添加物又は該酸無水物の変性物であることが好ましい。これらの
硬化剤の使用により、硬化物の柔軟性、並びに硬化物の耐湿性及び接着性がより一層高く
なる。
【０１３８】
　上記脂環式骨格を有する酸無水物、該酸無水物の水添加物又は該酸無水物の変性物とし
ては、メチルナジック酸無水物、ジシクロペンタジエン骨格を有する酸無水物又は該酸無
水物の変性物等も挙げられる。
【０１３９】
　上記脂環式骨格を有する酸無水物、該酸無水物の水添加物又は該酸無水物の変性物の市
販品としては、リカシッドＨＮＡ及びリカシッドＨＮＡ－１００（以上いずれも新日本理
化社製）、並びにエピキュアＹＨ３０６、エピキュアＹＨ３０７、エピキュアＹＨ３０８
Ｈ及びエピキュアＹＨ３０９（以上いずれも三菱化学社製）等が挙げられる。
【０１４０】
　（Ｂ）熱硬化剤は、メチルナジック酸無水物又はトリアルキルテトラヒドロ無水フタル
酸であることも好ましい。メチルナジック酸無水物又はトリアルキルテトラヒドロ無水フ
タル酸の使用により、硬化物の耐水性が高くなる。
【０１４１】
　熱硬化性材料に含まれる成分のうち、溶剤、（Ｃ）複合フィラー及び（Ｄ）絶縁性フィ
ラーを除く成分１００重量％中、（Ｂ）熱硬化剤の含有量は好ましくは０．１重量％以上
、より好ましくは１重量％以上、好ましくは４０重量％以下、より好ましくは２５重量％
以下である。（Ｂ）熱硬化剤の含有量が上記下限以上であると、熱硬化性材料を充分に硬
化させることが容易である。（Ｂ）熱硬化剤の含有量が上記上限以下であると、硬化に関
与しない余剰な（Ｂ）熱硬化剤が発生し難くなる。このため、硬化物の耐熱性及び接着性
がより一層高くなる。
【０１４２】
　（（Ｃ）複合フィラー）
　（Ｃ）複合フィラーは、上述した複合フィラーであり、複数の窒化ホウ素粒子と、結着
剤とを含む。
【０１４３】
　放熱性及び機械的強度を効果的に高める観点からは、（Ｃ）複合フィラーの平均粒子径
の、（Ｄ）絶縁性フィラーの平均粒子径に対する比は、好ましくは０．０１以上、より好
ましくは０．２以上、好ましくは２００以下、より好ましくは１０以下である。
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【０１４４】
　熱硬化性材料に含まれる成分のうち、溶剤を除く成分１００体積％中、及び硬化物１０
０体積％中、（Ｃ）複合フィラーの含有量は好ましくは１０体積％以上、より好ましくは
３０体積％以上、好ましくは８０体積％以下、より好ましくは７５体積％以下である。（
Ｃ）複合フィラーの含有量が上記下限以上であると、放熱性及び機械的強度が効果的に高
くなる。（Ｃ）複合フィラーの含有量が上記上限以下であると、熱硬化性材料を充分に硬
化させることが容易である。（Ｃ）複合フィラーの含有量が上記上限以下であると、硬化
物による熱伝導率及び接着性がより一層高くなる。
【０１４５】
　熱硬化性材料に含まれる成分のうち、溶剤を除く成分は、熱硬化性材料が溶剤を含まな
い場合には、熱硬化性材料であり、熱硬化性材料が溶剤を含む場合には、溶剤を除く成分
である。
【０１４６】
　放熱性及び機械的強度を効果的に高める観点からは、熱硬化性材料１００体積％中での
（Ｃ）複合フィラーの含有量の、熱硬化性材料１００体積％中での（Ｄ）絶縁性フィラー
の含有量に対する比は、好ましくは０．００１以上、より好ましくは０．０２以上、好ま
しくは２以下、より好ましくは１以下である。
【０１４７】
　（（Ｄ）複合フィラーではない絶縁性フィラー）
　（Ｄ）絶縁性フィラーは絶縁性を有する。（Ｄ）絶縁性フィラーは、有機フィラーであ
ってもよく、無機フィラーであってもよい。放熱性を効果的に高める観点からは、（Ｄ）
絶縁性フィラーは、無機フィラーであることが好ましい。放熱性を効果的に高める観点か
ら、（Ｄ）絶縁性フィラーは、１０Ｗ／ｍ・Ｋ以上の熱伝導率を有することが好ましい。
（Ｄ）絶縁性フィラーは、粒子の凝集体ではないことが好ましい。（Ｄ）絶縁性フィラー
は、１種のみが用いられてもよく、２種以上が併用されてもよい。なお、絶縁性とは、フ
ィラーの体積抵抗率が１０６Ω・ｃｍ以上であることを意味する。
【０１４８】
　硬化物の放熱性をより一層高める観点からは、（Ｄ）絶縁性フィラーの熱伝導率は好ま
しくは１０Ｗ／ｍ・Ｋ以上、より好ましくは１５Ｗ／ｍ・Ｋ以上、更に好ましくは２０Ｗ
／ｍ・Ｋ以上である。（Ｄ）絶縁性フィラーの熱伝導率の上限は特に限定されない。熱伝
導率が３００Ｗ／ｍ・Ｋ程度である無機フィラーは広く知られており、また熱伝導率が２
００Ｗ／ｍ・Ｋ程度である無機フィラーは容易に入手できる。
【０１４９】
　（Ｄ）絶縁性フィラーの材質は特に限定されない。（Ｄ）絶縁性フィラーの材質は、ア
ルミナ、合成マグネサイト、窒化ホウ素、窒化アルミニウム、窒化ケイ素、炭化ケイ素、
酸化亜鉛又は酸化マグネシウムであることが好ましく、アルミナ、窒化ホウ素、窒化アル
ミニウム、窒化ケイ素、炭化ケイ素、酸化亜鉛又は酸化マグネシウムであることがより好
ましい。これらの好ましい絶縁性フィラーの使用により、硬化物の放熱性がより一層高く
なる。
【０１５０】
　（Ｄ）絶縁性フィラーは、球状粒子、又はアスペクト比が２を超える非凝集粒であるこ
とが好ましい。これら絶縁性フィラーの使用により、硬化物の放熱性がより一層高くなる
。球状粒子のアスペクト比は、２以下である。
【０１５１】
　（Ｄ）絶縁性フィラーの材質の新モース硬度は、好ましくは１２以下、より好ましくは
９以下である。（Ｄ）絶縁性フィラーの材質の新モース硬度が９以下であると、硬化物の
加工性がより一層高くなる。
【０１５２】
　硬化物の加工性をより一層高める観点からは、（Ｄ）絶縁性フィラーの材質は、窒化ホ
ウ素、合成マグネサイト、結晶シリカ、酸化亜鉛、又は酸化マグネシウムであることが好
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ましい。これらの無機フィラーの材質の新モース硬度は９以下である。
【０１５３】
　放熱性を効果的に高める観点からは、（Ｄ）絶縁性フィラーの平均粒子径は、好ましく
は１μｍ以上、好ましくは１００μｍ以下である。平均粒子径が上記下限以上であると、
（Ｄ）絶縁性フィラーを高密度で容易に充填できる。平均粒子径が上記上限以下であると
、硬化物の耐電圧性がより一層高くなる。
【０１５４】
　上記「平均粒子径」とは、レーザー回折式粒度分布測定装置により測定した体積平均で
の粒度分布測定結果から求められる平均粒子径である。
【０１５５】
　熱硬化性材料に含まれる成分のうち、溶剤を除く成分１００体積％中、及び硬化物１０
０体積％中、（Ｄ）絶縁性フィラーの含有量は好ましくは５体積％以上、より好ましくは
１０体積％以上、好ましくは７５体積％以下、より好ましくは６５体積％以下である。（
Ｄ）絶縁性フィラーの含有量が上記下限以上及び上記上限以下であると、硬化物の放熱性
及び機械的強度が効果的に高くなる。
【０１５６】
　（他の成分）
　上記熱硬化性材料は、上述した成分の他に、分散剤、キレート剤、酸化防止剤等の熱硬
化性組成物及び熱硬化性シートに一般に用いられる他の成分を含んでいてもよい。
【０１５７】
　（熱硬化性材料及び硬化物の他の詳細）
　熱硬化性材料は、熱硬化性ペーストであってもよく、熱硬化性シートであってもよい。
熱硬化性材料を硬化させることにより硬化物を得ることができる。個の硬化物は、熱硬化
性材料の硬化物であり、熱硬化性材料により形成されている。
【０１５８】
　図１は、本発明の一実施形態に係る熱硬化性材料の硬化物を模式的に示す断面図である
。なお、図１では、図示の便宜上、実際の大きさ及び厚みとは異なっている。
【０１５９】
　図１に示す硬化物１は、硬化物部１１と、複合フィラー１２と、絶縁性フィラー１３と
を含む。絶縁性フィラー１３は、複合フィラーではない。図１では、複合フィラー１２に
は、左上から右下に延びる斜線が付されている。図１では、絶縁性フィラー１３には、右
上から左下に延びる斜線が付されている。図１では、複合フィラー１２は略図で示されて
いる。
【０１６０】
　硬化物部１１は、熱硬化性化合物及び熱硬化剤を含む熱硬化性成分が硬化した部分であ
り、熱硬化性成分を硬化させることにより得られる。
【０１６１】
　上記熱硬化性材料及び上記硬化物は、放熱性及び機械的強度などが高いことが求められ
る様々な用途に用いることができる。上記硬化物は、例えば、電子機器において、発熱部
品と放熱部品との間に配置されて用いられる。
【０１６２】
　以下、本発明の具体的な実施例及び比較例を挙げることにより、本発明を明らかにする
。本発明は以下の実施例に限定されない。
【０１６３】
　（実施例１）
　＜メソゲン基を有するエポキシ化合物を結着剤として用いた複合フィラーの作製＞
　アルミナナノ粒子担持窒化ホウ素粒子の調製工程：
　分散粒径が３０ｎｍのアルミナゾル（多木化学社製「バイラール　Ａｌ－Ｌ７」）１０
０ｍｌに、窒化ホウ素粒子（三井化学社製「ＭＢＮ－０１０Ｔ」、平均一次粒子径０．８
μｍ）１００ｇを添加し、１時間超音波を付与しながら撹拌し、混合液を得た。その後、
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混合液をろ過し、固形分を真空乾燥し、アルミナが担持された窒化ホウ素粒子を得た。
【０１６４】
　蛍光Ｘ線分析により、窒化ホウ素粒子１００重量部に対して、アルミナが０．４５重量
部で含有されていることを確認した。
【０１６５】
　凝集粒の作製工程：
　アルミナが担持された窒化ホウ素粒子１００ｇと、ビフェニル型エポキシモノマー（三
菱化学社製「ＹＸ４０００ＨＫ」）１０ｇと、熱硬化剤（ＤＩＣ社製「ＫＡ－１１６０」
）５ｇと、硬化促進剤（Ｔ＆Ｋ　ＴＯＫＡ社製「フジキュアー７０００」）０．５ｇと、
メチルエチルケトン（和光純薬工業社製、ＭＥＫ）３００ｇとを混合し、超音波で３０分
間分散処理することにより、噴霧用スラリーを調製した。
【０１６６】
　次に、上記噴霧用スラリーを、超音波ノズルがセットされた噴霧乾燥装置（ビュッヒ社
製「Ｂ－２９０」）を用いて、８０℃で噴霧乾燥することによって、平均粒子径２５μｍ
の凝集粒（球形凝集粒子）を得た。
【０１６７】
　熱処理工程：
　凝集粒を１５０℃で１時間、更に１８０℃で１時間熱処理することによって、ビフェニ
ル型エポキシモノマーを硬化させた。これにより、後のシート工程においても形状が崩れ
ない複合フィラーを得た。
【０１６８】
　＜熱伝導シートの作製＞
　得られた複合フィラー９０重量部と、エポキシ化合物（三菱化学社製「エピコート８２
８ＵＳ」）８重量部と、熱硬化剤（ジシアンジアミド）１重量部と、イソシアヌル変性個
体分散型イミダゾール（四国化成工業社製「２ＭＺＡ－ＰＷ」）１重量部とを混合して、
樹脂組成物を得た。
【０１６９】
　次に、上記樹脂組成物を離型ＰＥＴシート（厚み５０μｍ）上に、厚み１００μｍにな
るように塗工し、９０℃のオーブン内で１０分乾燥して熱硬化性シートを形成し、積層シ
ートを得た。その後、離型ＰＥＴシートを剥がして、熱硬化性シートの両面を、銅箔とア
ルミニウム板とで挟み、温度１５０℃、圧力５ＭＰａ条件で真空プレスすることにより熱
伝導シートを作製した。
【０１７０】
　（実施例２）
　＜シリコンカーバイドを結着剤として用いた複合フィラーの作製＞
　複合フィラーは下記球状化と焼成との二段階によって作製される。
【０１７１】
　球状化工程／凝集粒の作製工程：
　窒化ホウ素粒子（三井化学社製「ＭＢＮ－０１０Ｔ」）１００ｇと、シリコンカーバイ
ドの前駆体であるアリルヒドリドポリカーボンシラン（Ｓｔａｒｆｉｒｅ　Ｓｙｓｔｅｍ
ｓ社製「ＳＭＰ－１０」）１０ｇと、メチルエチルケトン（和光純薬工業社製、ＭＥＫ）
３９０ｇとを混合し、超音波で３０分間分散処理することにより、噴霧用スラリーを調製
した。
【０１７２】
　次に、上記噴霧用スラリーを超音波ノズルがセットされた噴霧乾燥装置（ビュッヒ社製
「Ｂ－２９０」）を用いて、１００℃で噴霧乾燥することによって、平均粒子径４０μｍ
の凝集粒（球形凝集粒子）を得た。
【０１７３】
　凝集粒を窒素雰囲気中において、１０００℃で２時間、更に１５００℃で２時間焼成し
、複合フィラーを得た。この焼成プロセスによって、シリコンカーバイド前駆体をβ型の
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結晶性シリコンカーバイドに転換させた（Ｘ線回折測定では、２θ＝３５．９度のところ
にβ－ＳｉＣ由来の結晶回折ピークが現れた）。それと同時に、形成されたβ型シリコン
カーバイドは窒化ホウ素粒子の結着剤として働き、球状のＢＮ－ＳｉＣの複合フィラーが
形成された。
【０１７４】
　＜熱伝導シートの作製＞
　得られた熱伝導性粒子９０重量部と、エポキシ化合物（三菱化学社製「エピコート８２
８ＵＳ」）８重量部と、熱硬化剤（ジシアンジアミド）１重量部と、イソシアヌル変性個
体分散型イミダゾール（四国化成工業社製「２ＭＺＡ－ＰＷ」）１重量部とを混合して、
樹脂組成物を得た。
【０１７５】
　上記樹脂組成物を離型ＰＥＴシート（厚み５０μｍ）上に、厚み１００μｍになるよう
に塗工し、９０℃のオーブン内で１０分乾燥して熱硬化性シートを形成し、積層シートを
得た。その後、離型ＰＥＴシートを剥がして、熱硬化性シートの両面を、銅箔とアルミニ
ウム板とで挟み、温度１５０℃、圧力４ＭＰａ条件で真空プレスすることにより熱伝導シ
ートを作製した。
【０１７６】
　（比較例１）
　結着剤として、ポリビニルアルコール（ＰＶＡ）を用いたこと以外は、実施例２と同様
にして、複合フィラー及び熱伝導シートを作製した。
【０１７７】
　（比較例２）
　複合フィラーのかわりに、市販の窒化ホウ素凝集粒（モメンティブ社製「ＰＴＸ２５」
）を用意した。この凝集粒を用いて、実施例１と同様にして、熱伝導シートを作製した。
【０１７８】
　（評価）
　＜熱伝導率測定＞
　熱伝導率の測定は、上記熱伝導シートを１ｃｍ角にカットした後に、両面にカーボンブ
ラックをスプレーした測定サンプルを用いて、レーザーフラッシュ法により行った。表１
中の熱伝導率は、比較例１の値を１．０とした相対値である。
【０１７９】
　＜細孔容積＞
　複合フィラー（及び比較例の凝集粒）の総細孔容積の測定は、水銀ポロシメーター（Ｑ
ＵＡＮＴＡＣＨＲＯＭＥ社製「ポアーマスター６０」）を用いて行った。
【０１８０】
　結果を下記の表１に示す。
【０１８１】



(22) JP 2017-128476 A 2017.7.27

10

20

【表１】

【０１８２】
　なお、実施例で得られた複合フィラーに関しては、１０％圧縮したときの平均圧縮弾性
率が、５０００Ｎ／ｍｍ２以下であり、３０％圧縮したときの平均圧縮弾性率が、３００
０Ｎ／ｍｍ２以下であった。また、実施例で得られた複合フィラーに関しては、細孔全体
での総細孔容積が、１０ｃｃ／ｇ以下であった。
【符号の説明】
【０１８３】
　１…硬化物
　１１…硬化物部（熱硬化性成分の硬化した部分）
　１２…複合フィラー
　１３…絶縁性フィラー
【図１】
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