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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　高分子マトリクス中に分散した炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末とを含む熱伝導性シートであ
って、
　前記鱗片状黒鉛粉末が、前記炭素繊維どうしの間に介在し、
　前記炭素繊維の繊維軸方向がシートの厚み方向に配向し、前記鱗片状黒鉛粉末の鱗片面
の長軸方向がシートの厚み方向に配向するとともに、該鱗片面に対する法線方向がシート
の面方向にランダムに向いており、
　前記炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末との質量割合が１２０：１０～６０：７０の範囲内にあ
る熱伝導性シート。
【請求項２】
　高分子マトリクス１００質量部に対して、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計質量が８０
～１８０質量部となる割合で炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末とを含む請求項１記載の熱伝導性
シート。
【請求項３】
　前記炭素繊維および鱗片状黒鉛粉末以外の熱伝導性充填材をさらに含み、この熱伝導性
充填材の平均粒径が前記炭素繊維の平均繊維長および前記鱗片状黒鉛粉末の平均粒径より
も小さく、アスペクト比が２以下である請求項１または請求項２記載の熱伝導性シート。
【請求項４】
　前記熱伝導性充填材が酸化アルミニウムと水酸化アルミニウムである請求項３記載の熱
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伝導性シート。
【請求項５】
　高分子マトリクス１００質量部に対して、前記炭素繊維と前記鱗片状黒鉛粉末と前記熱
伝導性充填材の合計を３８０～７９０質量部の割合で含む請求項３または請求項４記載の
熱伝導性シート。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、発熱体と放熱体の間に配置して用いられる熱伝導性シートに関する。
【背景技術】
【０００２】
　コンピュータや自動車部品等の電子機器では、半導体素子や機械部品等の発熱体から生
じる熱を放熱するためヒートシンクなどの放熱体が用いられており、この放熱体への熱の
伝達効率を高める目的で発熱体と放熱体の間に熱伝導性シートを配置することがある。こ
うした熱伝導性シートとして、例えば、熱伝導材として炭素繊維を充填して配向させた熱
伝導性シートが特開２００５－１４６０５７号公報（特許文献１）に開示されている。ま
た、炭素粉末がシートの厚さ方向に配向した熱伝導性シートが特開２０１４－００１３８
８号公報（特許文献２）に開示されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】特開２００５－１４６０５７号公報
【特許文献２】特開２０１４－００１３８８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　ところで、近年、電子機器はますます小型化、高性能化が進み、発熱量は増加の一途を
たどっており、特開２００５－１４６０５７号公報（特許文献１）や特開２０１４－００
１３８８号公報（特許文献２）で開示された熱伝導性シートよりも更に熱伝導率を高めた
熱伝導性シートが望まれている。
　以上のような背景のもとになされたのが本発明である。即ち本発明は、熱伝導性の高い
熱伝導性シート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】
【０００５】
　上記目的を達成する本発明は次のとおり構成される。
　高分子マトリクス中に分散した炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末とを含む熱伝導性シートであ
って、前記鱗片状黒鉛粉末が、前記炭素繊維どうしの間に介在し、前記炭素繊維の繊維軸
方向がシートの厚み方向に配向し、前記鱗片状黒鉛粉末の鱗片面の長軸方向がシートの厚
み方向に配向するとともに、該鱗片面に対する法線方向がシートの面方向にランダムに向
いており、前記炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末との質量割合が１２０：１０～６０：７０の範
囲内にある熱伝導性シートである。
【０００６】
　高分子マトリクス中に分散した炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末とを含む熱伝導性シートにつ
いて、前記鱗片状黒鉛粉末が、前記炭素繊維どうしの間に介在し、前記炭素繊維の繊維軸
方向がシートの厚み方向に配向し、前記鱗片状黒鉛粉末の鱗片面の長軸方向がシートの厚
み方向に配向するとともに、該鱗片面に対する法線方向がシートの面方向にランダムに向
いているため、シート面方向に離れた炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末が接触し易く、かつシー
トの厚み方向には配向しているので、シートの厚み方向の熱伝導性が高い熱伝導性シート
とすることができる。
【０００７】
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　また、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末との質量割合が１２０：１０～６０：７０の範囲内に
ある熱伝導性シートとしたため、炭素繊維だけや鱗片状黒鉛粉末だけを含む場合よりも高
い熱伝導率を得ることができる。なお、この範囲を換言して表現すれば、炭素繊維と鱗片
状黒鉛粉末の合計質量に対する炭素繊維の質量割合が０．４６～０．９２である範囲と言
うことができる。
【０００８】
　高分子マトリクス１００質量部に対して、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計質量が８０
～１８０質量部となる割合で炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末とを含む熱伝導性シートとするこ
とができる。
　高分子マトリクス１００質量部に対して、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計質量が８０
～１８０質量部となる割合で炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末とを含むため、熱伝導性シートの
柔軟性を損なうこともなく、柔軟な熱伝伝導性シートを得ることができる。
【０００９】
　炭素繊維および鱗片状黒鉛粉末以外の熱伝導性充填材をさらに含み、この熱伝導性充填
材の平均粒径が前記炭素繊維の平均繊維長および前記鱗片状黒鉛粉末の平均粒径よりも小
さく、アスペクト比が２以下である熱伝導性シートとすることができる。
　炭素繊維および鱗片状黒鉛粉末以外の熱伝導性充填材をさらに含み、この熱伝導性充填
材の平均粒径が前記炭素繊維の平均繊維長および前記鱗片状黒鉛粉末の平均粒径よりも小
さく、アスペクト比が２以下であるものとしたため、シート厚方向だけでなくシート厚に
対する垂直方向での熱伝導性充填材どうしの接触を高め、結果的にシート厚方向の熱伝導
性を高めることができる。
【００１０】
　炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末以外のその他の熱伝導性充填材を酸化アルミニウムや水酸化
アルミニウムとすることができる。
　炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末以外のその他の熱伝導性充填材を酸化アルミニウムや水酸化
アルミニウムとしたため、磁場の影響を受けずに高分子マトリクス中にランダムに分散さ
せることができ、炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末の隙間に介在させて熱伝導性シートの熱伝導
性を高めることができる。
【００１１】
　高分子マトリクス１００質量部に対して、前記炭素繊維と前記鱗片状黒鉛粉末と前記熱
伝導性充填材の合計を３８０～７９０質量部の割合で含む熱伝導性シートとすることがで
きる。
　高分子マトリクス１００質量部に対して、前記炭素繊維と前記鱗片状黒鉛粉末と前記熱
伝導性充填材の合計を３８０～７９０質量部の割合で含むため、熱伝導性シートの柔軟性
を損なうことなく、熱伝導性に優れた熱伝導性シートとすることができる。
【発明の効果】
【００１２】
　本発明の熱伝導性シートによれば、柔軟性があり熱伝導性が高い。
【図面の簡単な説明】
【００１３】
【図１】熱伝導性シートの模式図である。
【図２】熱伝導性シート中の炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の配向状態を説明する模式図であ
る。
【図３】熱伝導性シート中のその他の熱伝導性充填材の含有状態を説明する模式図であり
、図１の領域Ｒの部分拡大図である。
【図４】熱伝導性シートを炭素繊維の配向方向に沿って切断した断面の１７０倍の顕微鏡
写真である。
【図５】熱伝導率測定機の概略図である。
【発明を実施するための形態】
【００１４】
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　本発明の熱伝導性シートを実施形態に即してさらに詳しく説明する。
　熱伝導性シートは、高分子マトリクス中に炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末、そして、炭素繊
維や鱗片状黒鉛粉末以外のその他の熱伝導性充填材を含んで構成している。
【００１５】
　より具体的には図１の模式図で示すように、熱伝導性シート１は、炭素繊維３や鱗片状
黒鉛粉末４が高分子マトリクス２の中で所定の方向に配向している。その配向方向をより
詳しく説明すると、図２の拡大模式図で示すように、炭素繊維３はその繊維軸方向がシー
トの厚み方向（図２のＺ方向）に配向して含有されており、鱗片状黒鉛粉末４はその鱗片
面の長軸方向がシートの厚み方向（図２のＺ方向）に配向しつつ、その短軸方向（鱗片面
の法線方向）は長軸に対して垂直なランダムな方向（図２のＸ－Ｙ平面内のランダム方向
）を向いて含有されている。また、上記その他の熱伝導性充填材５は、図３の拡大模式図
で示すように、炭素繊維３や鱗片状黒鉛粉末４とは異なり、高分子マトリクス２の中にラ
ンダムに分散して含有されている。
【００１６】
　以上は熱伝導性シート１を模式的に説明したものであるが、実際の熱伝導性シートの断
面を電子顕微鏡で見ると図４に示すような状態にあることから、本発明において炭素繊維
がシートの厚み方向に配向している状態とは、５０％を超える炭素繊維の繊維軸方向が、
シートの厚み方向から１５°以内の範囲を向いている状態を意味するものとする。また、
鱗片状黒鉛粉末がシートの厚み方向に配向している状態とは、５０％を超える鱗片状黒鉛
粉末の鱗片面の面方向が、シートの厚み方向から１５°以内の範囲を向いている状態を意
味するものとする。
　また、鱗片状黒鉛粉末の鱗片面の法線方向が面方向にランダムである状態とは、その法
線方向がシート面内の特定の方向から１５°以内の範囲を向いている鱗片状黒鉛粉末が５
０％未満である状態を意味するものとする。換言すれば、法線方向がシート面内の特定の
方向から１５°以内の範囲を向いている鱗片状黒鉛粉末が５０％を超える場合は、鱗片状
黒鉛粉末の法線方向が面方向にランダムではない状態を意味するものとする。
　こうした配向の様子は、電子顕微鏡によって断面を観察することで確認することができ
る。
【００１７】
　こうした熱伝導性シートに含まれる材料について説明する。
（高分子マトリクス：）
　高分子マトリクスは、熱伝導性充填材を保持する部材であり、柔軟なゴム状弾性体でな
る。炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末を配向した状態で含有させるためには、配向させる工程の
際に流動性を有していることが要求される。例えば、熱可塑性樹脂であれば、加熱して可
塑化した状態で炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末を配向させることができる。また、反応性液状
樹脂であれば、硬化前に炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末を配向させて、その状態を維持したま
ま硬化すれば、炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末が配向した硬化物を得ることができる。前者は
比較的粘度が高く、また低粘度になるまで可塑化すると樹脂が熱劣化するおそれがあるた
め、後者の樹脂を採用することが好ましい。
【００１８】
　反応性液状樹脂としては、反応前は液状であり、所定の条件で硬化して架橋構造を形成
するゴムまたはゲルを用いることが好ましい。架橋構造とはポリマーの少なくとも一部が
３次元的に架橋し、加熱によって溶融しない硬化体を形成しているものをいう。また、液
状樹脂に熱伝導性充填材を加えた混合組成物を作製し、流動性のある液状樹脂中で炭素繊
維や鱗片状黒鉛粉末を配向させるため、低粘度であることが好ましく、配向後には所定の
条件で硬化可能な性質を備えるものが好ましい。
【００１９】
　こうした反応性液状樹脂の硬化方法としては例えば、熱硬化性や光硬化性のものを例示
できるが、光を遮蔽する炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末を多量に含むため、熱硬化性のゴムや
ゲルを用いることが好ましい。より具体的には、付加反応型シリコーン、ポリオールとイ
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ソシアネートの反応を利用するウレタンゴム、アクリレートのラジカル反応やカチオン反
応を利用するアクリルゴム、柔軟な骨格を有するエポキシ樹脂等を例示することができる
が、付加反応型シリコーンを用いることが好ましい。付加反応型シリコーンは、炭素繊維
や鱗片状黒鉛粉末、その他の熱伝導性充填材を高充填しやすく、触媒等により所定の温度
で硬化するように調整できるからである。より具体的には、アルケニル基含有ポリオルガ
ノシロキサンおよびハイドロジェンオルガノポリシロキサンの組合せが低粘度で熱伝導性
充填材を高充填できるため好適である。
【００２０】
（炭素繊維：）
　高分子マトリクスの中に含有される炭素繊維には、繊維状、棒状、針状等の各種形状の
炭素繊維を含む。炭素繊維はグラファイトの結晶面が繊維軸方向に連なっており、その繊
維軸方向に極めて高い熱伝導率を有する。そのため、その繊維軸方向を所定の方向に揃え
ることで、その方向の熱伝導率を高めることができる。
【００２１】
　炭素繊維は黒鉛化されたものが好ましく、その原料としては、例えば、ナフタレン等の
縮合多環炭化水素化合物、ＰＡＮ（ポリアクリロニトリル）、ピッチ、ポリベンザゾール
繊維等の縮合複素環化合物等が挙げられるが、特にメソフェーズピッチやポリベンザゾー
ル繊維を用いることが好ましい。メソフェーズピッチを用いることにより、その異方性に
より紡糸工程でピッチが繊維軸方向に配向し、その繊維軸方向に優れた熱伝導性を有する
黒鉛化炭素繊維を得ることができる。このメソフェーズピッチは、紡糸可能ならば特に限
定されるものではなく、一種を単独で用いても、二種以上を適宜組み合わせて用いてもよ
いが、メソフェーズピッチを単独で用いること、すなわち、メソフェーズピッチ含有量１
００％の黒鉛化炭素繊維が、高熱伝導化、紡糸性および品質の安定性の面から特に好まし
い。
【００２２】
　また、ポリベンザゾール繊維は、主鎖の芳香族環を有し、これを熱処理して黒鉛化させ
ると、主鎖方向に黒鉛層面が高度に発達した炭素粉末を得ることができる。そのため、得
られる炭素繊維は、六方晶系の黒鉛結晶構造のＣ軸に垂直な方向、すなわち基底面（黒鉛
層面）に平行な方向に特に優れた熱伝導率を有するものとなる。特に、主鎖に芳香族環を
有する高分子材料は、その芳香族環構造が多いほど黒鉛化しやすい傾向にあり、ポリベン
ザソール繊維を用いると、著しく熱伝導性に優れた炭素繊維を得ることができる。
【００２３】
　炭素繊維は、紡糸、不融化および炭化の各処理を順次行い、所定の粒径に粉砕又は切断
した後に黒鉛化したものや、炭化後に粉砕又は切断した後に黒鉛化したものを用いること
ができる。黒鉛化前に粉砕又は切断する場合には、粉砕で新たに表面に露出した表面にお
いて黒鉛化処理時に縮重合反応、環化反応が進みやすくなるため、黒鉛化度を高めて、よ
り一層熱伝導性を向上させた黒鉛化炭素繊維を得ることができる。一方、紡糸した炭素繊
維を黒鉛化した後に粉砕する場合は、黒鉛化後の炭素繊維が剛いため粉砕し易く、短時間
の粉砕で比較的繊維長分布の狭い炭素繊維を得ることができる。
【００２４】
　炭素繊維の繊維直径は、好ましくは５～２０μｍである。繊維直径が５～２０μｍの範
囲が工業的に生産しやすく、シートの熱伝導性を高めることができる。一方、繊維直径が
５μｍよりも小さく、或いは２０μｍよりも大きいと生産性が低下する。
　炭素繊維の平均繊維長は、好ましくは１０～６００μｍ、より好ましくは８０～５００
μｍである。平均繊維長が１０μｍより短いと、高分子マトリクス中において炭素繊維同
士の接触が少なく、熱の伝達経路が不充分となり、熱伝導性が低下するおそれがある。一
方、平均繊維長が６００μｍよりも長いと、炭素繊維が嵩高くなり、高分子マトリクス中
に高充填することが困難になる。なお、この平均繊維長は、炭素繊維を顕微鏡で観察した
粒度分布から算出することができる。
【００２５】
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　また、炭素繊維の平均繊維長は、シート厚の４０％以下が好ましく、且つシート厚の８
０％を超える繊維長の炭素繊維の含有量が５質量％以下であることが好ましい。シート厚
の８０％を超える繊維長の炭素繊維の含有量が５質量％を超えるとシートを圧縮したとき
に、その圧縮厚みを超える炭素繊維が多くなるからである。あるいは、炭素繊維の平均繊
維長がシート厚の５０％以下であれば、圧縮時にもシート厚を超える炭素繊維の量を少な
くすることができる。こうした懸念を考慮すると、炭素繊維の粒度分布は狭い方が好まし
い。また、異なる粒度分布を備える複数の炭素繊維を混合して用いることは、熱伝導率を
高めるという観点から好ましい。
【００２６】
　炭素繊維のアスペクト比は２を超えることが好ましい。アスペクト比が２以下では、炭
素繊維を特定方向に配向させることが困難で熱伝導性を高め難いためである。より好まし
くはアスペクト比が５以上である。なお、ここでいうアスペクト比は炭素繊維の「繊維の
長さ／繊維の直径」の値である。
【００２７】
　炭素繊維の繊維軸方向における熱伝導率は、好ましくは４００Ｗ／ｍ・Ｋ以上、より好
ましくは８００Ｗ／ｍ・Ｋ以上、特に好ましくは１０００Ｗ／ｍ・Ｋ以上である。熱伝導
性シートの熱伝導率を高めるためである。
　炭素繊維の含有量は、高分子マトリクス１００質量部に対して６０～１５０質量部であ
ることが好ましい。６０質量部未満では熱伝導性を高め難く、１５０質量部を超えると、
混合組成物の粘度が高くなり配向性が悪くなるおそれがある。
【００２８】
（鱗片状黒鉛粉末：）
　高分子マトリクスの中で配向する鱗片状黒鉛粉末は、鱗片状や扁平状等と称される扁形
した黒鉛粉末を含むものである。鱗片状黒鉛粉末はグラファイトの結晶面が面方向に広が
っており、その面内において等方的に極めて高い熱伝導率を備える。そのため、その鱗片
面の面方向をシートの厚み方向に揃えることで、シートの厚み方向の熱伝導率を高めるこ
とができる。そうした一方で、鱗片面に対する法線方向はランダムな方向を向いている。
したがって、シートの広がり方向では異方性を発現せずに、等方的に熱を伝えるように構
成されている。
【００２９】
　鱗片状黒鉛粉末としては天然黒鉛や人造黒鉛が挙げられるが、高分子フィルムを熱分解
し、得られた人造黒鉛シートを粉砕して作製した鱗片状黒鉛粉末を用いることが好ましい
。こうした鱗片状黒鉛粉末はシート面方向への熱伝導率を高めることができる。黒鉛化の
原料となる高分子フィルムにはポリイミド等の芳香族高分子を用いることが好ましい。グ
ラファイト構造が発達した熱伝導性の高い黒鉛フィルムを得ることができるからである。
【００３０】
　鱗片状黒鉛粉末のアスペクト比は２を超えることが好ましい。アスペクト比が２以下で
は、鱗片状黒鉛粉末を特定方向に配向させることが困難で熱伝導性を高め難い。より好ま
しくはアスペクト比が５以上である。なお、ここでいうアスペクト比は鱗片状黒鉛粉末の
「鱗片面の長軸の長さ／厚み（短軸）」の値である。また、アスペクト比が高いほど単位
重量当りの配向方向の熱伝導率を高める効果が高まるが、一方でアスペクト比が高すぎる
と混合組成物の粘度が高くなりやすい。このような観点からアスペクト比は１０～１００
０の範囲であることがより好ましい。
【００３１】
　鱗片状黒鉛粉末は、その平均粒径が１０～４００μｍの範囲であることが好ましい。平
均粒径が１０μｍ未満では、粘度上昇が大きくなり特性が向上し難い。また、平均粒径が
４００μｍを超えると、シートからの脱落が目立つようになる。
【００３２】
　鱗片状黒鉛粉末の含有量は、高分子マトリクス１００質量部に対して１０～７０質量部
であることが好ましく、２０～６０質量部であることがより好ましい。１０質量部未満で
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は熱伝導性を高め難く、７０質量部を超えると、混合組成物の粘度が高くなり配向性が悪
くなり、また熱伝導性も高まらないおそれがある。また、２０～６０質量部の範囲では熱
伝導性を飛躍的に高めることができる。
【００３３】
　炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末を合わせた熱伝導性充填材の高分子マトリクス中の含有量は
、高分子マトリクス１００質量部に対して８０～１８０質量部とすることが好ましい。８
０質量部未満では、熱伝導性を充分に高めることができないおそれがあり、１８０質量部
を超えても、熱伝導性をあまり高めることができないばかりか、混合組成物の粘度が高く
なりすぎ、炭素繊維および鱗片状黒鉛粉末を配向することが難しくなるためである。
【００３４】
　ところで、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末を比較して熱伝導性について考察すると次のよう
になる。
　炭素繊維は、一軸の略棒状であるため、液状樹脂内での流動抵抗が小さく配向し易いと
ともに、粘度が上昇し難いことから高充填し易いという特徴がある。そうした一方で、炭
素繊維は一軸状であるため他の熱伝導性充填材と接触する面積は小さく、高充填しなけれ
ば熱伝導性を高め難いと思われる。
　鱗片状黒鉛粉末は、鱗片状であるため、液状樹脂内での流動抵抗が大きく配向し難いと
ともに、粘度が上昇し易いことから高充填が難しいという特徴がある。しかし、鱗片状で
あるため他の熱伝導性充填材と接触する面積は大きく、比較的低充填でも熱伝導性を高め
易いと思われる。
【００３５】
　実際に、混合組成物中で炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末を配向させるための粘度の上限は、
例えば押出し成形等の流動配向を利用する場合には１０００Ｐａ・ｓ程度であり、磁場に
よって配向する場合には５００Ｐａ・ｓ程度である。したがって、このような配向可能な
所定の粘度内で、熱伝導性充填材を含有させることを検討すると、炭素繊維を単独で含有
させる場合は、比較的高充填ができるものの熱伝導性を所望の程度にまでは高めるのは難
しい。また、鱗片状黒鉛粉末を単独で含有させる場合は、熱伝導性を高め易いと思われる
ものの高充填することができず、やはり熱伝導性を所望の程度にまで高めるのは困難であ
る。
【００３６】
　ところが、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計量を１００％としたとき、炭素繊維の割合
を４６～９２％の範囲としたときに炭素繊維単独の場合や鱗片状黒鉛粉末単独の場合より
も熱伝導性を高めることができ、５４～８５％の範囲としたときに熱伝導性を飛躍的に高
めることができ、最大で熱伝導率を３０％程度高めることに成功したのである。
【００３７】
（その他の熱伝導性充填材：）
　熱伝導性シートには、炭素繊維および鱗片状黒鉛粉末以外の熱伝導性充填材を含むこと
ができる。ここでは、先に述べた炭素繊維および鱗片状黒鉛粉末以外の熱伝導性充填材を
「その他の熱伝導性充填材」と称するものとする。その他の熱伝導性充填材は以下の性質
を有することが好ましい。
【００３８】
　好ましい第１の態様としては、アスペクト比が２以下の熱伝導性粉末を挙げることがで
きる。アスペクト比が２以下の粉末は、ある程度多量に添加しても混合組成物の粘度が上
昇し難く、また異なる粒径の粉末どうしを併用することで、単独で用いた場合よりも混合
組成物の粘度を下げる効果がある。鱗片状黒鉛粉末がシートの厚み方向に配向し、かつア
スペクト比が小さい熱伝導性充填材を含むことで、配向した鱗片状黒鉛粉末の面どうしの
隙間にその他の熱伝導性充填材の粉末が好適に介在し、熱伝導率の高い熱伝導性シートが
得られる。球状の熱伝導性粉末は、このような効果が特に高いため好ましい。
【００３９】
　好ましい第２の態様としては、非磁性体または極めて磁性が弱い熱伝導性粉末を挙げる
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ことができる。炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末は、混合組成物の粘度にもよるが約１Ｔ（テス
ラ）以上の強磁場中に混合組成物を置くと、所望の方向に炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末を配
向させることができる。そうした一方で、非磁性体や極めて磁性が弱い熱伝導性粉末は、
上記磁場中での相互作用が小さいか、無いため、熱伝導性シート中で配向させずにランダ
ムに分散させることができる。このため、こうした非磁性体または磁性が弱い熱伝導性粉
末を熱伝導性シートに含ませることで、シートの厚み方向のみならず面方向にも熱を伝え
易くすることができる。したがって、この熱伝導性粉末の寄与により炭素繊維や鱗片状黒
鉛粉末をシートの面方向に連結する作用が働き、シートの厚み方向への熱伝導性も向上さ
せることができる。
【００４０】
　こうしたその他の熱伝導性充填材には、例えば、金属、金属酸化物、金属窒化物、金属
炭化物、金属水酸化物などの球状や不定形の粉末、球状黒鉛などが挙げられる。金属とし
ては、アルミニウム、銅、ニッケルなど、金属酸化物としては、酸化アルミニウム、酸化
マグネシウム、酸化亜鉛、石英など、金属窒化物としては、窒化ホウ素、および窒化アル
ミニウムなどを例示することができる。また、金属炭化物としては、炭化ケイ素が挙げら
れ、金属水酸化物としては、水酸化アルミニウムが挙げられる。これらの熱伝導性粉末の
中でも、酸化アルミニウムやアルミニウムは、熱伝導率が高く、球状のものが入手しやす
い点で好ましく、水酸化アルミニウムは入手し易く熱伝導性シートの難燃性を高めること
ができる点で好ましい。
【００４１】
　その他の熱伝導性充填材の平均粒径は０．５～５０μｍであることが好ましい。平均粒
径が５０μｍを超えると、炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末の大きさに近づきそれらの配向を乱
すおそれがある。一方、平均粒径が０．５μｍ未満の熱伝導性充填材は、比表面積が大き
くなるため粘度が上昇し易く高充填し難くなる。但し、充填性に悪影響がない場合は、０
．５μｍ未満の熱伝導性充填材を含んでもよい。また、平均繊維長が５０μｍ以下の炭素
繊維または平均粒径が５０μｍ以下の鱗片状黒鉛粉末を用いる場合には、それらよりも平
均粒径の小さい熱伝導性充填材を用いることが好ましい。熱伝導性充填材の平均粒径は、
レーザ回折散乱法（ＪＩＳ　Ｒ１６２９）により測定した粒度分布の体積平均粒径で示す
ことができる。
【００４２】
　その他の熱伝導性充填材は、高分子マトリクス１００質量部に対して、２５０～７００
質量部の範囲で添加することが好ましく、３５０～６００質量部の範囲で添加することが
より好ましい。２５０質量部未満の場合には、炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末どうしの隙間に
介在する量が不足し熱伝導性が悪くなるおそれがある。一方、７００質量部を超えても、
熱伝導性を高める効果が上がることがなくなり、かえって炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末によ
る熱伝導を阻害するおそれがある。そして３５０～６００質量部の範囲では、熱伝導性に
優れ混合組成物の粘度も好適である。
【００４３】
（添加剤：）
　熱伝導性シートとしての機能を損なわない範囲で種々の添加剤を含ませることができる
。例えば、可塑剤、分散剤、カップリング剤、粘着剤などの有機成分を含んでも良い。ま
たその他の成分として難燃剤、酸化防止剤、着色剤などを適宜添加してもよい。
【００４４】
（製造方法：）
　上記原料を用いた熱伝導性シートの製造について説明する。
　硬化して高分子マトリクスとなる反応性液状樹脂等の液状樹脂に、炭素繊維や鱗片状黒
鉛粉末、その他の熱伝導性充填材などの熱伝導性充填材と、添加剤等を添加して混合、攪
拌し、反応性液状樹脂中に熱伝導性充填材を分散させた混合組成物を得る。反応性液状樹
脂が主剤と硬化剤との混合により硬化させるような液状樹脂の場合は、主剤と硬化剤の何
れか一方、または両方に熱伝導性充填材を分散させることができ、主剤と硬化剤とを混合
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して混合組成物を得る。
【００４５】
　次に所定の型内に混合組成物を注入する。一の実施態様として、ここでは最終的に得ら
れる熱伝導性シートと同一形状の型を用いる。型内の混合組成物に対しては、磁場を印加
し、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末をシートの厚み方向に配向させる。そして、その配向状態
を維持したまま加熱して混合組成物中の反応性液状樹脂を硬化させ、高分子マトリクス中
に炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末が配向した熱伝導性シートを得る。
【００４６】
　磁場配向によって炭素繊維および鱗片状黒鉛を配向させるためには、混合組成物の粘度
は、１０～５００Ｐａ・ｓであることが好ましい。１０Ｐａ・ｓ未満では炭素繊維や鱗片
状黒鉛粉末、その他の熱伝導性充填材が沈降するおそれがあり、５００Ｐａ・ｓを超える
と流動性が低すぎて磁場で炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末が配向しないか、配向に時間がかか
りすぎるためである。しかしながら、沈降し難い熱伝導性充填材を用いたり、沈降防止剤
等の添加剤を組合せたりすることによって１０Ｐａ・ｓ未満にできる場合もある。
【００４７】
　磁力線を印加するための磁力線発生源としては、超電導磁石、永久磁石、電磁石、コイ
ル等が挙げられるが、高い磁束密度の磁場を発生することができる点で超電導磁石が好ま
しい。これらの磁力線発生源から発生する磁場の磁束密度は、好ましくは１～３０テスラ
である。この磁束密度が１テスラ未満であると、炭素繊維および鱗片状黒鉛粉末を配向さ
せることが難しくなる。一方、３０テスラを超える磁束密度は実用上得られにくい。
【００４８】
　炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の配向は、磁場の印加に変えて押出成形によって行うことが
できる。押出成形では、流動配向の性質を利用して押出成形中の混合組成物の流動方向に
炭素繊維を配向させることができる。すなわち、押出成形で炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末を
配向させた後、混合組成物を硬化させて熱伝導性シートを得ることができる。
【００４９】
　また別の実施態様として、最終的に得られる熱伝導性シートとは異なる形状の型で成形
することもできる。ここで用いる型は、最終的な熱伝導性シートの形状とする前の段階の
塊状成形体を得るためのものである。混合組成物から略直方体の外形をした塊状成形体を
形成しておき、これを後工程で切断または切削（以下これらをまとめて「スライス」とも
いう）し、薄く形成することで、所望の厚みからなる熱伝導性シートを得る方法である。
【００５０】
　炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末が配向した高分子マトリクスを得るまでの方法は、型が異な
るだけでその方法は同じである。得られた塊状成形体は、炭素繊維の配向方向に垂直な平
面でスライスする工程を行う。切断手段としては、刃物、線材、レーザなど種々の手段を
利用することができ、刃物としてはせん断刃、押し切り刃、カンナなどを用いることがで
きる。得られた塊状成形体をカンナにより切削する場合には、カンナ平面からの刃角を４
５°、突出する刃先を０．５ｍｍとし、塊状成形体に０．２～０．３ＭＰａ程度の圧力で
カンナを押し付けて切削することができる。
【００５１】
　こうしたスライス工程を行うことにより、得られた熱伝導性シートの表面はスライス面
となっている。
　このスライス面には、必要に応じて研磨工程を実行することができる。研磨工程では、
研磨紙や布やヤスリなどを用いて、シートの表面から露出した炭素繊維の端面を研磨する
。これにより、露出した炭素繊維の端面が平坦に潰される。こうした端面は、発熱体や放
熱体との密着性を高めて、最終的に得られる熱伝導性シートの熱抵抗を低減する効果を奏
する。
【００５２】
　炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末を配向させる方法として、混合組成物をスリットコーターや
塗布法によって塗布し、薄い半硬化状の１次シートを形成した後、この１次シートを積層
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して硬化させ、端部からスライスする方法が知られている。しかしながら、この方法で熱
伝導性シートを作製すると、鱗片状黒鉛粉末の鱗片面の法線方向が揃うため、厚み方向に
加えて、面内の一方向にも配向したものとなる。そのため、鱗片状黒鉛粉末の鱗片面がラ
ンダムな方向を向いた熱伝導性シートは得られない。
　また、このような１次シートを積層する方法は、１次シートの形成の際に表面に高分子
マトリクスの濃度が高いスキン層が形成される。そのため、１次シートどうしを積層する
とこのスキン層が介在してしまうため、高分子マトリクス中に熱伝導性充填材の濃度の薄
い部分が生じ熱伝導を阻害するおそれがある。そのため、こうした方法を採用することは
好ましくない。
【００５３】
　（熱伝導性シートの性質：）
　熱伝導性シートでは、炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末の長軸がシート厚方向に配向している
のでシート厚方向の熱伝導率を高めることができ、また、鱗片状黒鉛粉末の短軸が長軸に
垂直なランダムな方向を向いているので、一定方向を向いている場合に比べて鱗片状黒鉛
粉末どうしの接触部分が増えることからシート厚方向の熱伝導率を高めることができる。
　そして、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末を所定割合で含むため、高分子マトリクスに対して
、それほど熱伝導性充填材の含有量を高めることなく熱伝導率を高め、柔軟な熱伝導性シ
ートとすることができる。
【実施例】
【００５４】
　混合組成物の調製：
　付加反応型シリコーンの主剤１００質量部に対し、炭素繊維（平均繊維長１００μｍ）
１３０質量部と、その他の熱伝導性充填材として酸化アルミニウム（球状、平均粒径１０
μｍ）２５０質量部および水酸化アルミニウム（不定形、平均粒径８μｍ）２５０質量部
を混合して混合組成物（主剤）を得た。また、付加反応型シリコーンの硬化剤についても
主剤と同じように、付加反応型シリコーンの硬化剤１００質量部に対し、炭素繊維（平均
繊維長１００μｍ）１３０質量部と、その他の熱伝導性充填材として酸化アルミニウム（
球状、平均粒径１０μｍ）２５０質量部および水酸化アルミニウム（不定形、平均粒径８
μｍ）２５０質量部を混合して混合組成物（硬化剤）を得た。そして、混合組成物（主剤
）と混合組成物（硬化剤）を混合することで、試料１の混合組成物（主剤と硬化剤の混合
物）を得た。
　また、表１～表３に示す原材料と配合（質量部）に変更した以外は試料１と同様にして
試料２～試料２４の混合組成物を得た。
【００５５】
　各表に示した原材料において、鱗片状黒鉛粉末は、平均粒径が１３０μｍであり、アス
ペクト比は約１０である。グラフェンは、平均粒径８０μｍ、アスペクト比が８０００で
ある。球状黒鉛は、平均粒径２０μｍである。酸化アルミニウムは、球状であり、平均粒
径２０μｍである。また、試料２２～試料２４でのその他の熱伝導性充填材は試料１と同
じ酸化アルミニウムと水酸化アルミニウムであり、この両者の含有量は同量としている。
　また、各表において、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計質量を（Ａ）＋（Ｂ）で示し、
炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計質量に対する炭素繊維の質量の割合を（Ａ）／[（Ａ）
＋（Ｂ）]で示している。
【００５６】
　上記原材料について、炭素繊維の平均繊維長は電子顕微鏡により測定した。具体的には
、電子顕微鏡で１００本の炭素繊維の長さを測定し、その平均値を平均繊維長とした。鱗
片状黒鉛粉末および熱伝導性充填材の平均粒径は、レーザ回折散乱法（ＪＩＳ　Ｒ１６２
９）により測定した粒度分布の体積平均粒径である。
【００５７】
　熱伝導性シートの作製：
　試料１～試料１２および試料１４～試料２４の各混合組成物を型に流し込み、型内の成
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１０テスラの磁場を印加した。続いて、９０℃で６０分間加熱して付加反応型シリコーン
を硬化させた後、型から成形体を取り出した。得られた成形体は、後述する熱抵抗の測定
ができる試験片の大きさ、即ち、炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末の配向方向を厚み方向として
、その厚みが２ｍｍである２６ｍｍ×２６ｍｍ四方のシート形状となるように切断して試
料１～試料１２および試料１４～試料２４の熱伝導性シートを得た。
【００５８】
　また試料１３は、その混合組成物をコーターにより塗布して薄膜状の１次シートを形成
し、これを積層して完全に硬化させた塊状体を形成した後、前記積層方向に沿ってスライ
スして厚みが２ｍｍである２次シートを得た。次にこの２次シートから２６ｍｍ×２６ｍ
ｍ四方を切り出して試料１３の熱伝導性シートを得た。
【００５９】
　なお、表１～表３において、シートの厚み方向と炭素繊維や鱗片状黒鉛粉末の配向方向
が揃鱗片状黒鉛粉末の鱗片面の法線方向がシートの面方向にランダムに向いている試料１
～試料１２、試料１４～試料２４の場合を「〇」、シートの厚み方向と炭素繊維や鱗片状
黒鉛粉末の配向方向が揃うものの、鱗片状黒鉛粉末の鱗片面の法線方向がシートの面内の
一方向を向いている試料１３の場合を「×」と表示している。
【００６０】
【表１】

【００６１】
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【表２】

【００６２】
【表３】

【００６３】
　各試料の特性： 
（混合組成物の粘度の測定：）
　各試料の混合組成物の粘度を測定した。この粘度は粘度計（ＢＲＯＯＫ　ＦＩＥＬＤ製
回転粘度計ＤＶ－Ｅ）で、スピンドルＮｏ．１４の回転子を用い、回転速度１０ｒｐｍ、
測定温度２３℃で測定した値である。各試料の混合組成物の粘度を表１～表３に示す。
【００６４】
（熱伝導性シートの硬さの測定：）
　各試料の熱伝導性シートの硬さを測定した。この硬さは、ＪＩＳ　Ｋ６２５３規定に従
ってタイプＥデュロメータを用いて測定したＥ硬度の値である。
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【００６５】
（熱伝導率の測定：）
　熱伝導率は、図５の概略図で示した熱伝導率測定機を用い、ＡＳＴＭ　Ｄ５４７０－０
６に準拠した方法で測定した。より具体的には、試験片Ｓとしての各試料の熱伝導性シー
トを、測定面が２５．４ｍｍ×２５．４ｍｍで側面が断熱材１１で覆われた銅製ブロック
１２の上に貼付し、上方の銅製ブロック１３で挟み、圧縮率が１０％になるようにロード
セル１６によって荷重をかけた。ここで、下方の銅製ブロック１２はヒーター１４と接し
ている。また、上方の銅製ブロック１３はファン付きのヒートシンク１５に接続している
。次いで、下方の銅製ブロック１２の表面が８０℃になるようにヒーター１４を発熱させ
、温度が略定常状態となる１５分後に、上方の銅製ブロック１３の温度（θｊ０）とヒー
ターの発熱量（Ｑ）を測定し、以下の式（１）から各試料の熱抵抗を、さらに以下の式（
２）から熱伝導率を求めた。また、このときの各試験片Ｓの厚みＴも測定した。
【００６６】
　　　熱抵抗＝（θｊ１－θｊ０）／Ｑ　・・・・（１）式
　式（１）において、θｊ１は下方の銅製ブロック１２の温度（８０℃）、θｊ０は上方
の銅製ブロック１３の温度、Ｑは発熱量である。
【００６７】
　　　熱伝導率＝Ｔ／熱抵抗　・・・・（２）式
　式（２）において、Ｔは各試験片の厚みである。
【００６８】
　試料の評価：
（硬　さ：）
　各試料の熱伝導性シートの硬さについては、試料１～試料１２、試料１４～試料２４に
おいてＥ３２～Ｅ３７の範囲内にありほぼ同じであった。しかし、試料１３はＥ６０とな
り他の試料よりは硬い結果となった。
【００６９】
　（熱伝導率：）
　試料１は炭素繊維を１３０部（鱗片状黒鉛粉末を含まない）、試料９は鱗片状黒鉛粉末
を１３０部(炭素繊維を含まない）含んでおり、この両試料は熱伝導性充填材の配合量と
しては同量であるが、試料１の方が混合組成物の粘度は低く、熱伝導率は高い結果となっ
た（試料１と試料９の対比）。
【００７０】
　また、試料１よりもさらに炭素繊維の配合量を増やし、磁場配向させる際の限界に近い
粘度とした試料１０を作製したが熱伝導率は試料１と変わらなかった。一方、炭素繊維を
含まず鱗片状黒鉛粉末単独の試料９は、粘度が高かったため、鱗片状黒鉛粉末の配合量を
減らし、鱗片状黒鉛粉末を磁場配向させるのに適した限界に近い粘度とした試料１２を作
製したところ試料９よりも熱伝導率は増大した。これらの結果より、炭素繊維や鱗片状黒
鉛粉末だけの配合量を増やしても所定の配合量以上では熱伝導性の向上が見られないこと
がわかる（試料１、試料９、試料１０、試料１２の対比）。
　なお、本実施例の説明では、その他の熱伝導性充填材を含むものであっても鱗片状黒鉛
粉末を含まずに炭素繊維を含む試料を炭素繊維単独、炭素繊維を含まずに鱗片状黒鉛粉末
を含む試料を鱗片状黒鉛粉末単独のように称している。
【００７１】
　炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計量が１３０質量部である試料２～試料８のうち、試料
２～試料７では、鱗片状黒鉛粉末を含まずに炭素繊維を１３０質量部含む試料１よりも熱
伝導率が高かった。この試料２～試料７のうち、特に試料３～試料６では熱伝導率が試料
１よりも２０％以上高くなり、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末を併用することで、炭素繊維単
独や鱗片状黒鉛粉末単独の場合よりも熱伝導性を飛躍的に高めることができた（試料１と
試料２～試料７の対比）。
【００７２】
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　鱗片状黒鉛粉末を全く含まない試料１よりも熱伝導性が向上した試料２では、炭素繊維
と鱗片状黒鉛粉末の合計に対する炭素繊維の割合が０．９２であることから、炭素繊維の
割合が０．９２以下となるように混合すれば、熱伝導性を向上させることができることが
わかる。そうした一方で、炭素繊維を全く含まない試料９よりも熱伝導性が向上した試料
７では、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計に対する炭素繊維の割合が０．４６であること
から、炭素繊維の割合が０．４６以上となるように混合すれば、熱伝導性を向上させるこ
とができることがわかる。すなわち、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計に対する炭素繊維
の割合が０．４６～０．９２の範囲にあれば、炭素繊維単独で、または鱗片状黒鉛粉末単
独で用いるよりも熱伝導性が高まることがわかる。特に炭素繊維の割合を０．６２とした
試料５では、その熱伝導率が炭素繊維単独である試料１に比べて３０％以上高くなってい
ることがわかる（試料１と試料２～試料７の対比）。
【００７３】
　配合が同じで鱗片状黒鉛粉末の鱗片面の法線方向がランダムか一方向を向いているかが
異なる試料４と試料１３の熱伝導性シートを比べると、試料４は試料１３に比べて熱伝導
性に優れていた。これより、鱗片状黒鉛粉末の鱗片面の法線方向がランダムであることで
、熱伝導性を大きく向上させることができることがわかる（試料４と試料１３の対比）。
【００７４】
　鱗片状黒鉛粉末に変えてグラフェンを混合した試料１５を見ると、鱗片状黒鉛粉末を用
いた試料９よりも熱伝導率が低くなった。また、炭素繊維単独の試料１に対して、その炭
素繊維の一部をグラフェンに置き換えた配合となる試料１４についても、試料１よりも熱
伝導率が低くなった。このことより炭素繊維とグラフェンを併用しても、熱伝導率を高め
る効果は見られないことがわかる（試料１と試料１４、試料１５の対比）。
【００７５】
　同様に、鱗片状黒鉛粉末に変えて球状黒鉛粉末を用いた試料１７を見ると、球状黒鉛粉
末を用いた試料９に比べて粘度は低いものの、熱伝導率が低い結果となった。また、炭素
繊維単独の試料１に対して、その炭素繊維の一部を球状黒鉛粉末に置き換えた配合となる
試料１６についても、試料１よりも熱伝導率が低くなり、炭素繊維と球状黒鉛粉末を併用
しても、熱伝導率を高める効果は見られないことがわかる（試料１と試料１６、試料１７
の対比）。
【００７６】
　さらに、鱗片状黒鉛粉末に変えて酸化アルミニウムを用いた試料１９を見ると、球状黒
鉛粉末を用いた試料９に比べて粘度は低いものの、熱伝導率が低い結果となった。また、
炭素繊維単独の試料１に対して、その炭素繊維の一部を酸化アルミニウムに置き換えた配
合となる試料１８についても、試料１よりも熱伝導率が低くなり、炭素繊維と酸化アルミ
ニウムを併用しても、炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末を併用したときのような熱伝導率を高め
る効果は見られないことがわかる（試料１と試料１８、試料１９の対比）。
【００７７】
　炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計が１３０質量部であり、その他の熱伝導性充填材が５
００質量部である試料２～試料８に対して炭素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計量やその他の
熱伝導性充填材の配合量を変えた試料２０～試料２４において、試料２０はやや粘度が高
くなったものの試料１の炭素繊維単独の場合よりも熱伝導率は高くなった。試料２１は炭
素繊維と鱗片状黒鉛粉末の合計が８０質量部であり、試料１の炭素繊維単独で１３０質量
部の場合に対して６割程度に熱伝導性充填材量が減っているにもかかわらず熱伝導率の低
下はそれほど認められなかった。
【００７８】
　試料２２は試料２～試料８と炭素繊維＋鱗片状黒鉛粉末の配合量は同じであるが、その
他の熱伝導性充填材量を半分に減らしたものの、熱伝導率の低下はほとんどなく試料７と
ほぼ同程度であった。そして、試料２３は炭素繊維＋鱗片状黒鉛粉末の合計が７０質量部
と少なかったため、その他の熱伝導性充填材を７００質量部と多めに配合しても熱伝導率
は高くすることができなかったが、試料２４では高い熱伝導率が得られた。
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【００７９】
　炭素繊維と、鱗片状黒鉛粉末と、その他の熱伝導性充填材の配合量の合計が、試料２２
で最も少なく３８０質量部であり、試料２４で最も多く７９０質量部であることから、高
分子マトリクス１００質量部に対して、加える熱伝導性充填材の合計、即ち、炭素繊維と
鱗片状黒鉛粉末とその他の熱伝導性充填材の合計を３８０～７９０質量部とすることで混
合組成物の粘度が好適であり、得られる熱伝導性シートの熱伝導率も高いものとなること
がわかる。
【００８０】
　上記実施形態や実施例で示した形態は本発明の例示であり、本発明の趣旨を逸脱しない
範囲で、実施形態や実施例の変更または公知技術の付加や、組合せ等を行い得るものであ
り、それらの技術もまた本発明の範囲に含まれるものである。
【符号の説明】
【００８１】
　１　熱伝導性シート
　２　高分子マトリクス
　３　炭素繊維
　４　鱗片状黒鉛粉末
　５　その他の熱伝導性充填材
１０　熱伝導率測定機
１１　断熱材
１２　下方の銅製ブロック
１３　上方の銅製ブロック
１４　ヒーター
１５　ファン付きヒートシンク
１６　ロードセル
　Ｓ　　試験片
　θｊ０　上方の銅製ブロック１３の温度
　θｊ１　下方の銅製ブロック１２の温度
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