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(57)【要約】
　制御硬化熱伝導性ギャップフィラー材料が、硬化の方
法とともに記載される。硬化剤、及び硬化剤を製造する
方法が更に記載される。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　マトリックスポリマーと、熱伝導性フィラーと、酸化亜鉛の粒子上に堆積された亜鉛ト
シレートを含む硬化剤と、を含む制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項２】
　前記硬化剤が、５～５０ミクロンの長軸寸法を有する、請求項１に記載の制御硬化熱伝
導性ギャップフィラー組成物。
【請求項３】
　前記硬化剤及び前記熱伝導性フィラーを含む開始剤ペーストと、前記マトリックスポリ
マーを含むベース成分と、を含み、前記開始剤ペースト中の硬化剤の濃度が、前記開始剤
ペーストの総重量に基づいて０．１～５．０重量％である、請求項１又は２に記載の制御
硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項４】
　前記開始剤ペースト中の硬化剤の濃度が、前記開始剤ペーストの総重量に基づいて０．
１～３．５重量％である、請求項３に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項５】
　前記開始剤ペースト中の硬化剤の濃度が、前記開始剤ペーストの総重量に基づいて０．
１～１．５重量％である、請求項３又は４に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組
成物。
【請求項６】
　前記硬化剤及び前記熱伝導性フィラーを含む開始剤ペーストと、前記マトリックスポリ
マーを含むベース成分と、を含み、前記開始剤ペースト中の亜鉛トシレートの濃度が、前
記開始剤ペーストの総重量に基づいて０．０５～２．０重量％である、請求項１～５のい
ずれか一項に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項７】
　前記開始剤ペースト中の亜鉛トシレートの濃度が、前記開始剤ペーストの総重量に基づ
いて０．１～２．０重量％である、請求項６に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー
組成物。
【請求項８】
　前記開始剤ペースト中の亜鉛トシレートの濃度が、前記開始剤ペーストの総重量に基づ
いて０．１～１．５重量％である、請求項６又は７に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフ
ィラー組成物。
【請求項９】
　前記マトリックスポリマーが、少なくとも１つのアジリジノ官能性ポリエーテルポリマ
ーを含む、請求項１～８のいずれか一項に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成
物。
【請求項１０】
　前記少なくとも１つのアジリジノ官能性ポリエーテルポリマーが、式：
【化１】

　（式中、Ｒ１は共有結合又はアルキレン基であり、
　各Ｒ２はアルキレン基からなる群から独立して選択され、
　Ｒ３は直鎖アルキレン基又は分枝鎖アルキレン基であり、
　Ｙは二価の結合基であり、
　ｎは、前記ポリエーテルポリマーの計算された分子量が１モル当たり２０００～１０，
０００グラムであるように選択される整数である）を有する、請求項９に記載の制御硬化
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熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項１１】
　前記少なくとも１つのポリエーテルポリマーが、式：
【化２】

　を有する、請求項１０に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項１２】
　各Ｒ２が、２～６個の炭素原子を有する直鎖アルキレン基からなる群から独立して選択
される、請求項１１に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項１３】
　前記熱伝導性ギャップフィラーが、前記熱伝導性ギャップフィラーの総体積に基づいて
少なくとも５０体積％の前記熱伝導性フィラーを含む、請求項１～１２のいずれか一項に
記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項１４】
　前記熱伝導性ギャップフィラーが、前記熱伝導性ギャップフィラーの総体積に基づいて
少なくとも６５体積％の前記熱伝導性フィラーを含む、請求項１～１３のいずれか一項に
記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項１５】
　難燃性可塑剤を更に含む、請求項１～１４のいずれか一項に記載の制御硬化熱伝導性ギ
ャップフィラー組成物。
【請求項１６】
　前記液体難燃性可塑剤が、一般式ＯＰ（ＯＲ１）（ＯＲ２）（ＯＲ３）（式中、Ｒ１、
Ｒ２及びＲ３のそれぞれは、Ｃ１～Ｃ１０脂肪族基、Ｃ６～Ｃ２０アリール基、Ｃ７～Ｃ
３０アルキルアリール基、及びＣ７～Ｃ３０アリールアルキル基から独立して選択される
）を有する、請求項１５に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項１７】
　前記液体難燃性可塑剤が、２－エチルヘキシルジフェニルホスフェートである、請求項
１６に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物。
【請求項１８】
　請求項１～１７のいずれか一項に記載の第１の熱伝導性ギャップフィラーの第１の層に
よって第１のベースプレートに接続された複数のバッテリーセルを備える、バッテリーモ
ジュール。
【請求項１９】
　硬化剤を調製する方法であって、
　ある量の酸化亜鉛を溶媒中に分散させて分散酸化亜鉛を提供することと、
　ある量のパラ－トルエンスルホン酸を前記分散酸化亜鉛に添加して反応混合物を得るこ
とと、
　前記反応混合物を反応期間にわたって加熱し及び撹拌することと
　を含み、酸化亜鉛の量の、パラ－トルエンスルホン酸の量に対するモル比が、４～１５
である、方法。
【請求項２０】
　前記溶媒が、液体難燃性可塑剤を含む、請求項１９に記載の方法。
【請求項２１】
　前記液体難燃性可塑剤が、リン酸アルキルエステルである、請求項２０に記載の方法。
【請求項２２】
　前記リン酸アルキルエステルが、一般式ＯＰ（ＯＲ１）（ＯＲ２）（ＯＲ３）（式中、
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Ｒ１、Ｒ２及びＲ３のそれぞれは、Ｃ１～Ｃ１０脂肪族基（芳香環なし）及びＣ６～Ｃ２
０アリール基、Ｃ７～Ｃ３０アルキルアリール基、並びにＣ７～Ｃ３０アリールアルキル
基から独立して選択される）を有する、請求項２１に記載の方法。
【請求項２３】
　前記液体難燃性可塑剤が、２－エチルヘキシルジフェニルホスフェートである、請求項
２２に記載の方法。
【請求項２４】
　制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物を調製する方法であって、
　請求項１９～２３に記載の方法のいずれかに従って硬化剤を調製することと、更に、
　前記硬化剤を、熱伝導性フィラーの存在下で、マトリックスポリマーと混合することと
　を含む、方法。
【請求項２５】
　前記硬化剤を前記マトリックスポリマーと混合する前に、前記熱伝導性フィラーを前記
硬化剤と混合することを更に含む、請求項２４に記載の方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本出願は、制御硬化熱伝導性ギャップフィラー材料に関する。
【発明の概要】
【０００２】
　一態様では、本出願は、酸化亜鉛の粒子上に堆積された亜鉛トシレートを含む硬化剤に
関する。本出願はまた、硬化剤を調製する方法、硬化剤を含む制御硬化熱伝導性ギャップ
フィラー材料、及びこのような制御硬化熱伝導性ギャップフィラー材料を調製する方法に
も関する。
【０００３】
　本明細書に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー材料は、バッテリーアセンブリな
どの電子用途での使用に好適であり得る。
【図面の簡単な説明】
【０００４】
【図１】本開示のいくつかの実施形態に係る例示的なバッテリーモジュールのアセンブリ
を示す。
【０００５】
【図２】図１に対応する組み立てられたバッテリーモジュールを示す。
【０００６】
【図３】本開示のいくつかの実施形態に係る例示的なバッテリーサブユニットのアセンブ
リを示す。
【０００７】
【図４ａ】酸化亜鉛、本明細書に記載の硬化剤、及び化学量論の亜鉛トシレート結晶の走
査型電子顕微鏡画像である。
【図４ｂ】酸化亜鉛、本明細書に記載の硬化剤、及び化学量論の亜鉛トシレート結晶の走
査型電子顕微鏡画像である。
【図４ｃ】酸化亜鉛、本明細書に記載の硬化剤、及び化学量論の亜鉛トシレート結晶の走
査型電子顕微鏡画像である。
【発明を実施するための形態】
【０００８】
　一態様では、本発明者らは、特定の硬化剤の使用が、制御硬化材料の製造を可能にする
と判定した。これらの系はまた、本明細書に記載の硬化剤とは対照的に、化学量論の亜鉛
トシレートの使用を提供する従来技術の系よりも効率的な硬化系である。このような制御
可能な効率的な硬化特性は、自動化アセンブリがこのような制御を必要とする任意の方法
において極めて重要であり得る。例えば、バッテリーセル及びアセンブリの製造プロセス
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の間、バッテリーセル及びアセンブリは、空間で操作されてもよい（例えば、移動させる
、回転させるなど）。このような移動は、ギャップフィラー材料中でいくらかの程度の安
定性を必要として、それらがクリープしないこと、又はそうでなければ予測不可能な方法
で変形しないことを確実にする。
【０００９】
　制御硬化熱伝導性ギャップフィラー材料の硬化特性、転じて流動特性（例えば、粘度）
を予測する必要性は、業界において、このようなバッテリーセル及びバッテリーアセンブ
リを製造する重要な必要性を表す。更に、製造工程を最小限に抑え、構成要素の材料の取
り扱いの容易さを向上させることがきわめて望ましい。固体添加剤を最小限に抑えながら
この制御硬化を達成することは、コスト、製品の複雑性の点で有益であり得、熱伝導性フ
ィラーの高い担持量を可能にする（より高い熱伝導率の達成を可能にする）ことができる
。これらの必要性は、本明細書に記載の硬化剤によって対処される。
【００１０】
　熱伝導性材料とは、材料が１．５Ｗ／ｍＫ超の熱伝導率を有するがその範囲の上端が特
に限定されないことを意味する。
【００１１】
　本明細書に記載の硬化剤は、酸化亜鉛の粒子上に堆積された亜鉛トシレートを含む。こ
れは、１：２塩（すなわち、Ｚｎ（Ｔｏｓ）２）である化学量論の亜鉛トシレート結晶と
は区別される。本明細書に明示されているように、酸化亜鉛の粒子上に堆積された亜鉛ト
シレートを含む硬化剤の硬化特性は、適度に予測可能な挙動（ポットライフ及び硬化時間
）を示し、これは、化学量論的亜鉛トシレートで硬化するよりも効率的である（すなわち
、同様の硬化特性が、より少量の硬化剤で達成され得る）。
【００１２】
　化学量論の亜鉛トシレート結晶が使用される場合、予測可能な硬化特性を与えるために
、それらは一貫したサイズに粉砕されるべきであることが観察されている。本明細書に記
載の本発明の硬化剤では、亜鉛トシレートは酸化亜鉛の粒子上にある。したがって、使用
前に硬化剤を粉砕する必要はない。これは、より容易な取り扱い、より効率的な製造、予
測可能な硬化特性、及びより効率的な硬化へと至らせる。
【００１３】
　本明細書で使用するとき、制御硬化材料は、ポットライフ（硬化を開始する時間）及び
／又は硬化時間が、硬化剤の濃度を変化させることによって、一貫して制御され得る。更
に、使用前に硬化剤を粉砕する必要がないため、それらは、より予測可能な硬化特性、よ
り効率的な製造、及びより容易な取り扱いを呈する。
【００１４】
　難燃性可塑剤が液体として本明細書に記載される場合、可塑剤がその使用条件下で液体
であることが意味される。例えば、組成物が２５℃及び１気圧で配合されている場合、難
燃性可塑剤はこのような条件下で液体である。
【００１５】
　本明細書に記載の熱伝導性ギャップフィラーは、バッテリー及びバッテリーアセンブリ
、具体的には電気自動車及びハイブリッド電気自動車で使用されるバッテリーの種類に特
に好適である。しかしながら、この組成物の有用性は、そのように限定されることはない
。本明細書に記載の熱伝導性ギャップフィラーは、このような材料が、例えば、電子機器
（例えば、民生用電子機器、サーバ冷却）用途において使用される場合に、使用を見出す
ことができる。
【００１６】
　熱管理は、多くの電子機器用途において重要な役割を果たす。例えば、バッテリーアセ
ンブリの適切な熱管理は、性能、信頼性、及び安全性における対処課題に寄与する。これ
は、バッテリーセルがバッテリーモジュール内で組み立てられる第１のレベルの熱管理と
、これらのモジュールがバッテリーサブユニット又はバッテリーシステム内に組み立てら
れる第２のレベルの熱管理との両方を含む。熱管理はまた、バッテリー制御ユニット及び
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非バッテリーの電子機器用途の冷却においても重要であり得る。
【００１７】
　現在、バッテリーアセンブリの熱管理は、硬化性液体ギャップフィラー又はパッドに依
存している。硬化性液体は組み立て中に流れ出し、硬化前に寸法変動に適合することがで
きる。また、液体は組み立て時に適用することができ、より柔軟な設計を可能にする。
【００１８】
　組み立て中の代表的なバッテリーモジュールの構成要素を図１に示し、組み立てられた
バッテリーモジュールを図２に示す。バッテリーモジュール５０は、複数のバッテリーセ
ル１０を第１のベースプレート２０上に配置することによって形成される。概ね、例えば
、ハードケース角型セル又はポーチ型セルを含む、任意の既知のバッテリーセルが使用さ
れてもよい。バッテリーモジュールに関連するセルの数、寸法、及び位置は、特定の設計
及び性能要件を満たすように調整されてもよい。ベースプレートの構造及び設計は周知で
あり、意図される用途に好適な任意のベースプレート（典型的には金属ベースプレート）
を使用することができる。
【００１９】
　バッテリーセル１０は、本開示による第１の熱伝導性ギャップフィラーの第１の層３０
を介して第１のベースプレート２０に接続される。本明細書に記載されるように、このよ
うな制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物は、マトリックスポリマーと、熱伝導性フ
ィラーと、酸化亜鉛の粒子上に堆積された亜鉛トシレートを含む硬化剤と、を含んでもよ
い。
【００２０】
　第１の熱伝導性ギャップフィラーの第１の層３０は、バッテリーセルがバッテリーモジ
ュール内で組み立てられる第１のレベルの熱管理を提供する。電圧差（例えば、最大２．
３ボルトの電圧差）がバッテリーセルと第１のベースプレートとの間で起こり得るため、
ブレークスルー電圧は、この層の重要な安全上のフィーチャであり得る。したがって、い
くつかの実施形態では、セラミック（典型的にはアルミナ及び窒化ホウ素）のような電気
絶縁性フィラーが、第１の熱伝導性ギャップフィラーでの使用に好ましい場合がある。
【００２１】
　いくつかの実施形態では、層３０は、図１に示すように、第１のベースプレート２０の
第１の表面２２に適用された第１の熱伝導性ギャップフィラーの個々のパターンを含んで
もよい。例えば、バッテリーセルの所望のレイアウトに対応するギャップフィラーのパタ
ーンが、ベースプレートの表面に適用されてもよい（例えば、ロボットによって適用され
てもよい）。第１の層は、第１のベースプレートの第１の表面の全て又は実質的に全てを
覆う第１の熱伝導性ギャップフィラーのコーティングとして形成されてもよい。あるいは
、第１の層は、第１の熱伝導性ギャップフィラーをバッテリーセルに直接適用し、次いで
、それらを第１のベースプレートの第１の表面に取り付けることによって形成されてもよ
い。
【００２２】
　図１に示す組み立て工程中、第１の熱伝導性ギャップフィラーは、まだ完全に硬化して
いない。これにより、個々のバッテリーセルが、所望のレイアウトを達成するために必要
に応じて配置及び再配置されることが可能になる。完全に硬化していない熱伝導性ギャッ
プフィラーのレオロジー挙動は、ギャップフィラーを流動させ、個々のバッテリーセル内
及び個々のバッテリーセル間の寸法変動（許容誤差）に適応させることを助ける。
【００２３】
　いくつかの実施形態では、ギャップフィラーは、最大２ｍｍ、最大４ｍｍ、又は更には
それ以上の寸法変動に適応する必要があり得る。したがって、いくつかの実施形態では、
第１の熱伝導性ギャップフィラーの第１の層は、少なくとも０．０５ｍｍ厚、例えば、少
なくとも０．１ｍｍ、又は更には少なくとも０．５ｍｍ厚である。ブレークスルー電圧を
高めるには、ギャップフィラーの電気的特性に応じて、より厚い層、例えば、いくつかの
実施形態では、少なくとも１ｍｍ厚、少なくとも２ｍｍ厚、少なくとも３ｍｍ厚、少なく
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とも４ｍｍ厚、又は更には少なくとも５ｍｍ厚が必要である場合がある。概ね、ギャップ
フィラーを通じた熱伝導を最大化し、コストを最小限に抑えるために、ギャップフィラー
層は可能な限り薄くし、それでもなお第１のベースプレート２０との良好な（熱）接触を
確実にしなければならない。したがって、いくつかの実施形態では、第１の層は、６ｍｍ
厚以下、例えば、５ｍｍ厚以下、又は更には３ｍｍ厚以下である。
【００２４】
　いくつかの実施形態では、制御硬化熱伝導性ギャップフィラーは、その未硬化状態でず
り減粘挙動を呈する。これは、例えば、スプレー、ジェット、又はロールコーティングに
よるギャップフィラーの均一な適用を補助することができる。このレオロジー挙動は、従
来のロボット技術を使用してギャップフィラーを適用させることを助けることができる。
ずり減粘はまた、最終的な硬化が達成される前に定位置にバッテリーセルを依然として保
持しながら、より容易な移動を可能にすることによって個々のバッテリーセルの位置決め
を容易にすることを助けることができる。
【００２５】
　制御硬化熱伝導性ギャップフィラーが硬化すると、バッテリーセルはより堅固に定位置
に保持される。そのため、ギャップフィラーのいわゆるポットライフを予測及び制御する
ことができることが重要である。更に、硬化が完了すると、バッテリーセルは、図２に示
すように、それらの所望の位置に最終的に固定される。したがって、製造プロセスをより
良好に自動化するために、いわゆる硬化時間を予測及び制御することも可能であることが
重要である。
【００２６】
　輸送及び更なるハンドリングのために、バンド４０などの更なる要素を使用してセルを
固定してもよい。
【００２７】
　概ね、熱伝導性ギャップフィラーは、典型的な適用条件で、例えば、高温又は化学線（
例えば、紫外光）を必要とせずに硬化することが望ましい。いくつかの実施形態では、第
１の熱伝導性ギャップフィラーは、３０℃以下、例えば、２５℃以下、又は更には２０℃
以下で硬化する。当然のことながら、これは、製造プロセスにおいて、より高い温度又は
より低い温度が利用できないことを意味するものではなく、硬化時間は、より高い温度又
はより低い温度の使用によってそれぞれ減少又は増加し得る。また、硬化温度は、硬化特
性を制御するために硬化プロセス全体を通して変化し得る。
【００２８】
　製造要件に応じて、硬化までの時間は、７２時間以下、４８時間以下、又は更には２４
時間以下である。硬化までの時間は、更には、６０分以下、例えば４０分以下、又は更に
は２０分以下であり得る。非常に急速な硬化（例えば、５分未満、又は更には１分未満）
は、いくつかの用途に好適であり得るが、いくつかの実施形態において、バッテリーセル
の配置及び再配置のための時間を見込むために、少なくとも５分、例えば少なくとも１０
分、又は更には少なくとも１５分の開放時間が望ましい場合がある。更に、製造プロセス
の詳細に応じて、硬化は、実際に、少なくとも６０分、少なくとも９０分、又は更には少
なくとも２時間の開放時間を有することが重要であり得る。
【００２９】
　図３に示すように、複数のバッテリーモジュール５０、例えば、図１及び図２に関連し
て図示及び説明されたものは、バッテリーサブユニット１００を形成するように組み立て
られる。特定のバッテリーサブユニットに関連するモジュールの数、寸法、及び位置は、
特定の設計及び性能要件を満たすように調整されてもよい。第２のベースプレートの構造
及び設計は周知であり、意図される用途に好適な任意のベースプレート（典型的には金属
ベースプレート）を使用することができる。
【００３０】
　個々のバッテリーモジュール５０は、第２の熱伝導性ギャップフィラーの第２の層１３
０を介して第２のベースプレート１２０上に配置されて結合され、これは、本明細書に記
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載の硬化剤を含む制御硬化熱伝導性ギャップフィラーであり得る。
【００３１】
　第２の熱伝導性ギャップフィラーの第２の層１３０は、第１のベースプレート２０の第
２の表面２４（図１及び２を参照）と、第２のベースプレート１２０の第１の表面１２２
との間に配置される。第２の熱伝導性ギャップフィラーは、バッテリーモジュールがバッ
テリーサブユニット内に組み立てられる第２のレベルの熱管理を提供する。第２の熱伝導
性ギャップフィラーは、制御硬化熱伝導性ギャップフィラーであってもよい。更に、この
レベルでは、ブレークスルー電圧は必要条件でなくてもよい。したがって、いくつかの実
施形態では、黒鉛及び金属フィラーなどの導電性フィラーを、単独で、又はセラミックの
ような電気絶縁性フィラーと組み合わせて使用することができる。
【００３２】
　第２の層１３０は、図３に示すように、第２のベースプレート１２０の第１の表面１２
２の全て又は実質的に全てを覆う第２の熱伝導性ギャップフィラーのコーティングとして
形成されてもよい。あるいは、第２の層は、第２のベースプレートの表面に適用される第
２の熱伝導性ギャップフィラーの個々のパターンを含んでもよい。例えば、バッテリーモ
ジュールの所望のレイアウトに対応するギャップフィラーのパターンが、第２のベースプ
レートの表面に適用されてもよい（例えば、ロボットによって適用されてもよい）。代替
的な実施形態では、第２の層は、第２の熱伝導性ギャップフィラーを第１のベースプレー
ト２０の第２の表面２４（図１及び２を参照）に直接適用し、次いでモジュールを第２の
ベースプレート１２０の第１の表面１２２に取り付けることによって形成されてもよい。
【００３３】
　組み立て工程中、第２の熱伝導性ギャップフィラーは、まだ完全に硬化していない。こ
れにより、個々のバッテリーモジュールが、所望のレイアウトを達成するために、必要に
応じて配置及び再配置されることが可能になる。第２の熱伝導性ギャップフィラーが硬化
し続けると、バッテリーモジュールは、それらが最終的にそれらの所望の位置に固定され
るまで、より堅固に定位置に保持される。そのため、ギャップフィラーのいわゆるポット
ライフ及び硬化時間を予測及び制御することができることが重要である。
【００３４】
　第２の熱伝導性ギャップフィラーは、その未硬化の（又は完全に硬化していない）状態
において、ずり減粘挙動を呈し得る。これにより、例えば、スプレー、ジェット、又はロ
ールコーティングによって、第２のベースプレートの表面へのギャップフィラーの均一な
適用を助けることができる。このレオロジー挙動は、従来のロボット技術を使用して第２
のベースプレートの表面にギャップフィラーを適用させることを助けることができる、又
は、最終的な硬化が達成される前に定位置にモジュールを依然として保持しながら、より
容易な移動を可能にすることによって、個々のバッテリーモジュールの位置決めを容易に
することを助けることができる。
【００３５】
　液体で未硬化の熱伝導性ギャップフィラーを使用して開始することはまた、ギャップフ
ィラーを流動させ、個々のバッテリーモジュール内、及び個々のバッテリーモジュールの
間の、様々な寸法変動（許容誤差）に適応させることも助ける。したがって、いくつかの
実施形態では、第２の熱伝導性ギャップフィラーの層は、少なくとも０．０５ｍｍ厚、例
えば、少なくとも０．１ｍｍ厚、又は更には少なくとも０．５ｍｍ厚である。いくつかの
実施形態では、必要な機械的強度を提供するために、より厚い層、例えば、いくつかの実
施形態では、少なくとも１ｍｍ厚、少なくとも２ｍｍ厚、少なくとも３ｍｍ厚、少なくと
も４ｍｍ厚、又は更には少なくとも５ｍｍ厚が必要とされ得る。概ね、ギャップフィラー
を介した熱伝導を最大化し、コストを最小限に抑えるために、第２の層は可能な限り薄く
し、それでもなお良好な接触を確実にしなければならない。したがって、いくつかの実施
形態では、第２の層は、５ｍｍ厚以下、例えば、４ｍｍ厚以下、又は更には２ｍｍ厚以下
である。
【００３６】
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　概ね、熱伝導性ギャップフィラーは、典型的な適用条件で、例えば、高温又は化学線（
例えば、紫外光）を必要とせずに硬化することが望ましい。いくつかの実施形態では、第
１の熱伝導性ギャップフィラーは、３０℃以下、例えば、２５℃以下、又は更には２０℃
以下で硬化する。当然のことながら、これは、製造プロセスにおいて、より高い温度又は
より低い温度が利用できないことを意味するものではなく、硬化時間は、より高い温度又
はより低い温度の使用によってそれぞれ減少又は増加し得る。また、硬化温度は、硬化特
性を制御するために硬化プロセス全体を通して変化し得る。
【００３７】
　製造要件に応じて、硬化までの時間は、７２時間以下、４８時間以下、又は更には２４
時間以下である。硬化までの時間は、更には、６０分以下、例えば、４０分以下、又は更
には２０分以下であり得る。非常に急速な硬化（例えば、５分未満、又は更には１分未満
）は、いくつかの用途に好適であり得るが、いくつかの実施形態において、バッテリーセ
ルの配置及び再配置のための時間を見込むために、少なくとも５分、例えば少なくとも１
０分、又は更には少なくとも１５分の開放時間が所望され得る。更に、製造プロセスの詳
細に応じて、硬化は、実際に、少なくとも６０分、少なくとも９０分、又は更には少なく
とも２時間の開放時間を有することが重要であり得る。
【００３８】
　組み立てられたバッテリーサブユニットは、更なる構造体を形成するために、組み合わ
せられてもよい。例えば、既知のように、バッテリーモジュールは、バッテリー制御ユニ
ットなどの他の要素と組み合わせて、バッテリーシステム、例えば、電気自動車に使用さ
れるバッテリーシステムを形成してもよい。本開示による熱伝導性ギャップフィラーの追
加の層を、このようなバッテリーシステムのアセンブリに使用することができる。例えば
、本開示による熱伝導性ギャップフィラーは、バッテリー制御ユニットを取り付けて冷却
を助けるのに使用されてもよい。
【００３９】
　上で検討された特性（例えば、硬化時間、開放時間、及びレオロジー挙動）に加えて、
ギャップフィラーは、望ましい熱特性及び機械的特性を提供することができる。例えば、
熱伝導性ギャップフィラーは、所望のレベルの熱伝導率を提供する。第１のレベルの熱管
理では、少なくとも１．５Ｗ／ｍＫ（メートル×ケルビン当たりのワット数）の熱伝導率
、例えば、少なくとも２．０Ｗ／ｍＫ、少なくとも２．５Ｗ／ｍＫ、又は更には少なくと
も３．０Ｗ／ｍＫが望ましい場合がある。
【００４０】
　更により高い熱伝導率が、第２のレベルの熱管理には望ましい場合があり、例えば、少
なくとも１．５Ｗ／ｍＫ（メートル×ケルビン当たりのワット数）は、例えば、少なくと
も２．０Ｗ／ｍＫ、少なくとも３．０Ｗ／ｍＫ、少なくとも５Ｗ／ｍＫ（例えば、少なく
とも１０Ｗ／ｍＫ又は更には１５Ｗ／ｍＫ）であることが望ましい場合がある。
【００４１】
　概ね、熱伝導性フィラーの選択及び担持量レベルは、熱伝導率を制御するために使用さ
れる。マトリックスポリマーの選択（そのレオロジー特性を考慮して）及び熱伝導性フィ
ラー以外の固体の存在などの要因は、達成可能な最大熱伝導性フィラー担持量に有意な影
響を及ぼし得る。いくつかの実施形態では、少なくとも５０体積％、例えば、少なくとも
６０体積％、少なくとも６５体積％、又は更には少なくとも７０体積％の熱伝導性フィラ
ー担持量が、受け入れられる粘度を維持しながら達成され得る。
【００４２】
　熱伝導性ギャップフィラー及び構成要素の材料（複数の構成要素系から調製されるとき
）の粘度は、製造の必要性に基づいて選択されるべきである。概ね、熱伝導性ギャップフ
ィラー材料（前駆体及び／又は材料自体）の粘度が低いと、まだ完全に硬化されていない
場合には、製造プロセスを助けることができる。
【００４３】
　熱伝導性ギャップフィラーを形成するために使用されるポリマーの選択は、（ｉ）未硬
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化層のレオロジー挙動、（ｉｉ）硬化温度（例えば、室温での硬化）、（ｉｉｉ）ギャッ
プフィラーの硬化時間プロファイル（開放時間及び硬化時間）、（ｉｖ）硬化生成物の安
定性（温度安定性と耐薬品性との両方）、（ｖ）使用条件下での良好な接触を確実にする
ための、柔軟性及び跳ね返り（変形に対する回復）、（ｖｉ）ベースプレート及びバッテ
リー構成要素上の濡れ挙動、（ｖｉｉ）汚染物質（例えば、未反応材料、低分子量材料）
又は揮発性成分の不在、並びに（ｖｉｉｉ）空気含有物及び気体又は気泡形成の不在、の
うちの１つ以上を制御することにおいて主要な役割を果たす。
【００４４】
　自動車バッテリー用途では、ギャップフィラーは、－４０℃～９０℃の範囲の安定性を
提供する必要があり得る。ギャップフィラーは更に、充電及び放電のプロセス並びに様々
な道路条件での移動に耐えるために必要とされる所望の変形及び回復（例えば、低硬度）
を提供する必要があり得る。いくつかの実施形態では、９０以下、例えば、８０以下、又
は更には７０以下のショアＡ硬度が所望され得る。また、修復及び交換が重要となり得る
ため、いくつかの実施形態では、ポリマーは、追加の層（例えば、同じ熱伝導性ギャップ
フィラーの複数の層）の後続の硬化及び結合を可能にするべきである。
【００４５】
　アジリジノ官能性ポリエーテルポリマーは、所望の特性の良好なバランスを提供する。
概ね、ポリエーテル骨格は、所望の未硬化のレオロジー特性、並びに所望の硬化した機械
的特性と熱特性との両方を提供する一方で、適切な熱伝導率を達成するために必要なフィ
ラー担持量を可能にする。
【００４６】
　使用されるポリエーテルは、所望の熱特性及び機械的特性を含む様々な要因に基づいて
選択され得る。ポリエーテルは、概ね、その主鎖（側鎖に対する）にエーテル基を有する
ポリマーを指す。本開示で使用するのに好適なポリエーテルとしては、脂肪族ポリエーテ
ルが挙げられる。このようなポリエーテルとしては、エーテル結合を介して結合された直
鎖及び分枝鎖アルキレン基が挙げられる。いくつかの実施形態では、アルキレン基は１～
６個の炭素原子、例えば、２～４個の炭素原子を有する。
【００４７】
　ポリエーテルは、単一のアルキレン基のみの繰り返し単位、又は２つ以上のアルキレン
基のコポリマーを有するホモポリマーであってもよい。このようなコポリマーは、ブロッ
クコポリマー、マルチブロックコポリマー、交互コポリマー、又はランダムコポリマーで
あってもよい。このようなコポリマーは、鎖に沿ったモノマーの均質又は勾配分布を示す
ことができる。いくつかの実施形態では、コポリマーは、ホモポリマーのブロック、ラン
ダムコポリマーのブロック、交互コポリマーのブロック、及びこれらの組み合わせを含有
してもよい。
【００４８】
　ポリエーテルブロックは、ポリテトラヒドロフラン、ポリプロピレンオキシド、ポリエ
チレンオキシド、エチレンオキシドとテトラヒドロフランとのコポリマー、プロピレンオ
キシドとテトラヒドロフランとのコポリマー、エチレンオキシドとプロピレンオキシドと
のコポリマー、エチレンオキシドとプロピレンオキシドとのブロックコポリマー、並びに
エチレンオキシドとプロピレンオキシドとテトラヒドロフランとのランダムターポリマー
から選択され得る。
【００４９】
　ポリエーテルは、環状エーテルの重合又は共重合によって調製され得る。好適な環状エ
ーテルとしては、例えば、オキシラン、アルキル－オキシラン（例えば、メチル－オキシ
ラン及びエチル－オキシラン）、置換アルキル－オキシラン（例えば、クロロ－メチル－
オキシラン、ヒドロキシメチル－オキシラン、アルコキシアルキル－オキシラン、及びフ
ェノキシアルキル－オキシラン）、オキセタン、テトラヒドロフラン、並びに置換テトラ
ヒドロフラン、例えば３－メチル－テトラヒドロフランが挙げられる。
【００５０】
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　１、２、３以上の異なる繰り返し単位からなる一般式のポリエーテルプレポリマーは：
【化１】

　［式中、ＢはＯ又はＮＲ４であり、
　Ｒ４は、Ｈ、Ｃ１～Ｃ１２アルキル、Ｃ２～Ｃ１２アルケニル、又はアリールであり、
　各Ｒ２は、Ｈ、アルキル（例えば、メチル、エチル）、置換アルキル（例えば、クロロ
メチル、ヒドロキシメチル）、及びフェニルから独立して選択され、
　ｎ、ｍ、及びｏは、整数である］のものである。
【００５１】
　整数ｍ、ｎ、及びｏは、独立して選択されてもよく、ゼロであってもよく、ただし、少
なくとも１つはゼロではなく、これらの値は得られる分子量が所望の条件を満たすように
選択される。いくつかの実施形態では、ｎ、ｍ、及びｏは、分子量が少なくとも１モル当
たり２０００グラム、例えば、少なくとも１モル当たり３０００、又は更には少なくとも
１モル当たり５０００グラムであるように選択される。いくつかの実施形態では、ｎ、ｍ
、及びｏは、分子量が１モル当たり２０，０００グラム以下、例えば、１モル当たり１５
，０００グラム以下、例えば、１モル当たり１０，０００グラム以下であるように選択さ
れる。いくつかの実施形態では、ｎ、ｍ、及びｏは、分子量が１モル当たり２０００～２
０，０００グラム、例えば、１モル当たり３０００～１５，０００グラム、１モル当たり
３０００～１０，０００グラムであるように選択され、全ての範囲は端点を含む。
【００５２】
　アジリジノ官能性（アジリジニル官能性と呼ばれる場合もある）有機部分は、主鎖中に
酸素原子を含有する骨格に結合している。いくつかの実施形態では、アジリジノ官能基は
、次式のものである：
【化２】

　［式中、Ｄは、Ｃ（＝Ｏ）Ｏ、Ｃ（＝Ｏ）ＮＲ５、Ｃ（＝Ｏ）、Ｃ（＝Ｏ）Ｃ（＝Ｏ）
Ｎ（Ｒ５）、Ｃ（＝Ｃ）（ＣＨ２）ｐ（Ｃ（＝Ｏ）、Ｃ（＝Ｓ）ＮＲ５、及びＣＨ２から
選択され、
　Ｅはアルキレン基であり、
　Ｒ１は、Ｈ、Ｃ１～Ｃ１２アルキル、Ｃ２～Ｃ１２アルケニル、又はアリールであり、
　Ｒ５は、Ｈ、Ｃ１～Ｃ１２アルキル、Ｃ２～Ｃ１２アルケニル、又はアリールであり、
そして
　ｐは、整数である］。
　いくつかの実施形態では、Ｒ１は、Ｈ－、メチル－、エチル－、エテニル－、プロペニ
ル－、フェニル－、又はトリ－ルである。
【００５３】
　例示的なアジリジノ官能基としては、以下のものが挙げられる：

【化３】
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　［式中、Ｄ＝Ｃ（＝Ｏ）ＮＲ５（Ｒ５＝Ｈを有する）；Ｅ＝１，３－プロパンジイル］
；
【化４】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（＝Ｏ）ＮＲ５（Ｒ５＝Ｈを有する）であり；Ｅ＝２－メチル－１，３
－プロパンジイル］；
【化５】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（＝Ｏ）ＮＲ５（Ｒ５＝Ｈを有する）；Ｅ＝１，３－ブタンジイル］；
【化６】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（Ｏ）Ｏ；Ｅ＝１，２－エタンジイル］；
【化７】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（Ｏ）Ｏ；Ｅ＝１，２－エタンジイル］；
【化８】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（Ｏ）ＮＨ；Ｅ＝２－アザ－１，４－ブタンジイル］；
【化９】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（Ｏ）；Ｅ＝２－メチル－１，２－プロパンジイル］；

【化１０】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（Ｏ）；Ｅ＝１，２－エタンジイル］；
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【化１１】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（Ｏ）；Ｅ＝１－メチル－１，２－プロパンジイル］；
【化１２】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（＝Ｏ）Ｃ（＝Ｏ）ＮＲ５（Ｒ５＝Ｈを有する）；Ｅ＝１，３－プロパ
ンジイル］；
【化１３】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（＝Ｏ）Ｃ（＝Ｏ）ＮＲ５（Ｒ５＝Ｈを有する）；Ｅ＝２－メチル－１
，３－プロパンジイル］及び
【化１４】

　［式中、Ｄ＝Ｃ（＝Ｏ）Ｃ（＝Ｏ）ＮＲ５（Ｒ５＝Ｈを有する）；Ｅ＝１，３－ブタン
ジイル］。
【００５４】
　アジリジノ基は、様々な二価の結合基のいずれかを介してポリエーテル骨格に結合し得
る。例えば、これらは、カーボネート－、ウレタン－、尿素－、エステル－エーテル－又
は他の連結を介して結合してもよい。
【００５５】
　場合によっては、得られるアジリジノ官能性ポリエーテルは、一般式：
【化１５】

　（式中、Ｒ３は、直鎖又は分枝鎖アルキレン基であり、例えば、１～８個の炭素原子を
有し、
　Ｒ１は、共有結合又はアルキレン基であり、
　各Ｒ２は、独立して、アルキレン基からなる群から選択され、
　Ｙは二価の結合基であり、
　ｎは、ポリエーテルの所望の分子量を達成するために選択される整数である）を有する
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。
【００５６】
　例えば、場合によっては、得られるアジリジノ官能性ポリエーテルは、一般式：
【化１６】

　（式中、Ｒ１は共有結合又はアルキレン基であり；各Ｒ２は、独立して、アルキレン基
からなる群から選択され；ｎは、ポリエーテルの所望の分子量を達成するように選択され
る整数である）を有する。
【００５７】
　いくつかの実施形態では、ｎは、分子量が少なくとも１モル当たり２０００グラム、例
えば、少なくとも１モル当たり３０００グラム、又は更には少なくとも１モル当たり５０
００グラムであるように選択される。いくつかの実施形態では、ｎは、分子量が１モル当
たり２０，０００グラム以下、例えば、１モル当たり１５，０００グラム以下、例えば、
１モル当たり１０，０００グラム以下であるように選択される。いくつかの実施形態では
、ｎは、分子量が１モル当たり２０００～２０，０００グラム、例えば１モル当たり３０
００～１５，０００グラム、１モル当たり３０００～１０，０００グラムであるように選
択され、全ての範囲は端点を含む。
【００５８】
　いくつかの実施形態では、Ｒ１は、１～４個の炭素原子、例えば２個の炭素原子を有す
るアルキレン基である。アルキレン基は、直鎖アルキレン基又は分枝鎖アルキレン基であ
り得る。
【００５９】
　概ね、Ｒ２基は、Ｒ１基から独立して選択してもよい。したがって、Ｒ２基の任意に選
択したものを、Ｒ１基の任意に選択したものと組み合わせてもよい。
【００６０】
　場合によっては、各Ｒ２は、独立して、１～６個の炭素原子、例えば、２～４個の炭素
原子を有する直鎖及び分枝鎖アルキレン基からなる群から選択される。
【００６１】
　場合によっては、Ｒ２基は、３個の炭素原子を有するアルキレン基を含む。
【００６２】
　場合によっては、Ｒ２基のそれぞれは、３個の炭素原子を有するアルキレン基である。
【００６３】
　場合によっては、アジリジノ官能性ポリエーテルは、一般式：

【化１７】

　（式中、Ｒ１及びｎは、前述のとおりである）を有する。例えば、いくつかの実施形態
では、Ｒ１は、２個の炭素原子を有するアルキレン基である。
【００６４】
　いくつかの実施形態では、Ｒ２基は、例えば、エーテル結合によって結合された２つ以
上の異なるアルキレン基のランダムコポリマーなどのコポリマーを生成するように選択さ
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れる。いくつかの実施形態では、このようなコポリマーは、２個の炭素原子を有するアル
キレン基と４個の炭素原子を有するアルキレン基との両方を含む。
【００６５】
　例えば、いくつかの実施形態では、アジリジノ官能性ポリエーテルは、一般式：
【化１８】

（式中、ａ及びｂは整数であり、ａとｂとの合計はｎに等しく、これは本明細書に記載さ
れている）を有する。Ｒ１基はエチレン基として示されているが、他のアルキレン基を使
用してもよい。ポリマーは、ブロックコポリマー、ランダムコポリマー、又は繰り返し単
位のいずれかの他の状態であり得ることが理解される。
【００６６】
　いくつかの実施形態では、本開示の制御硬化熱伝導性ギャップフィラーは、単一のアジ
リジノ官能性ポリエーテルを含む。いくつかの実施形態では、２つ以上の異なるアジリジ
ノ官能性ポリエーテルを組み合わせてもよい。
【００６７】
　概ね、任意の既知の熱伝導性フィラーを使用することができるが、ブレークスルー電圧
が懸念される場合には、電気絶縁性フィラーが好ましい場合がある。好適な電気絶縁性熱
伝導性フィラーとしては、酸化物、水和物、ケイ酸塩、ホウ化物、炭化物、及び窒化物な
どのセラミックが挙げられる。好適な酸化物としては、例えば、酸化ケイ素及び酸化アル
ミニウムが挙げられる。好適な窒化物としては、例えば、窒化ホウ素が挙げられる。好適
な炭化物としては、例えば、炭化ケイ素が挙げられる。他の熱伝導性フィラーとしては、
黒鉛、及びアルミニウムなどの金属が挙げられる。平面貫通方向熱伝導率は、本出願にお
いて最も重要である。したがって、いくつかの実施形態では、非対称繊維、フレーク、又
はプレートが、平面内方向に整列する傾向があり得るため、概ね対称のもの（例えば、球
状フィラー）が好ましい場合がある。
【００６８】
　分散を助け、フィラーの担持量を増加させるために、いくつかの実施形態では、熱伝導
性フィラーは表面処理又はコーティングされてもよい。概ね、任意の既知の表面処理及び
コーティングが好適であり得る。
【００６９】
　制御硬化熱伝導性ギャップフィラーは、難燃性を提供するはずである。いくつかの実施
形態では、本組成物は、標準的なＵＬ－９４（Ｖ２、Ｖ１又はＶ０の性能達成）の難燃性
要件を満たす。
【００７０】
　熱伝導性ギャップフィラーとしては、膨張性材料（例えば、膨張黒鉛及びリン化合物）
を使用し得る固体難燃性添加剤が挙げられる。他の固体難燃性添加剤としては、水酸化ア
ルミニウム化合物（例えば、三水酸化アルミニウム）が挙げられる。特定の固体難燃性材
料としては、膨張性材料、水酸化アルミニウム、及びこれらの組み合わせからなる群から
選択されるものが挙げられる。具体的には、膨張性材料は、リン及び膨張黒鉛からなる群
から選択することができる。更に、熱伝導性ギャップフィラーがリン材料である場合、そ
れは、赤色リン及び白色リンから選択することができる。
【００７１】
　リン酸アルキルエステルなどの液体難燃性可塑剤を使用することが有利であり得る。使
用される場合、この液体難燃性可塑剤は、配合物中の唯一の難燃剤として使用されてもよ
く、又は固体難燃性材料と組み合わせて使用されてもよい。有用な液体難燃性可塑剤とし
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ては、一般式ＯＰ（ＯＲ１）（ＯＲ２）（ＯＲ３）（式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３のそれぞ
れは、独立して、Ｃ１～Ｃ１０脂肪族基（芳香環なし）及びＣ６～Ｃ２０アリール基、Ｃ
７～Ｃ３０アルキルアリール基、並びにＣ７～Ｃ３０アリールアルキル基から選択される
）を有するものが挙げられる。このような液体難燃性可塑剤としては、例えば、２－エチ
ルヘキシルジフェニルホスフェートが挙げられる。
【００７２】
　驚くべきことに、出願人らは、亜鉛トシレートが、モル過剰の酸化亜鉛の存在下でパラ
－トルエンスルホン酸に調製される場合、酸化亜鉛の粒子上に堆積した亜鉛トシレートを
含む硬化剤が生成されると判定した。熱伝導性ギャップフィラーがこの硬化剤を使用して
調製されるとき、それは、取り扱いが容易な、効率的な硬化性の、制御硬化熱伝導性ギャ
ップフィラーである。
【００７３】
　更なる潜在的利点は、化学量論過剰量の酸化亜鉛を使用することによって、残留パラ－
トルエンスルホン酸が、この系から最小に抑えられる又は排除されることである。過剰な
パラ－トルエンスルホン酸は、包装及び／又はバッテリーシステムに対して不安定かつ腐
食性である可能性がある。
【００７４】
　更に、本明細書に記載の調製方法は、酸化亜鉛の、溶液中のパラ－トルエンスルホン酸
との反応（例えば、可塑化難燃剤として２倍になるリン酸アルキルエステル中で）の反応
を含む。亜鉛トシレートのｅｘ　ｓｉｔｕ調製は、多くの場合、水中での反応を伴い、こ
れは、亜鉛で汚染された水へと至らせることがある。
【００７５】
　本発明の硬化剤はまた、マトリックスポリマー中に比較的容易に分散され得る。
【００７６】
　出願人らは、酸化亜鉛の粒子上に堆積された亜鉛トシレートを含む硬化剤を調製してｉ
ｎ　ｓｉｔｕで使用することができ、これが、製造プロセスを更に簡素化することを見出
した。対照的に、出願人らが化学量論の亜鉛トシレートをｉｎ　ｓｉｔｕで合成し及び使
用しようと試みたとき、この亜鉛トシレートが反応容器壁に形成し、それらは硬化剤とし
て使用できなくなった。
【００７７】
　酸化亜鉛上に堆積された亜鉛トシレートを含む硬化剤は、５～５０ミクロンの長軸寸法
を有してもよい（これは、出発酸化亜鉛材料の粒径、及びパラ－トルエンスルホン酸の酸
化亜鉛に対する相対比などの要因によって決定され得る）。
【００７８】
　硬化剤を調製する方法は、溶媒中に、ある量の酸化亜鉛を分散させて、分散酸化亜鉛を
提供することを含んでもよい。分散酸化亜鉛に、ある量のパラ－トルエンスルホン酸を添
加して反応混合物を得、次いでこれを反応期間にわたって加熱し及び撹拌する。この方法
は、酸化亜鉛の量の、パラ－トルエンスルホン酸の量に対するモル比が、１～１９、又は
４～１５、又はより特定すると４～１０、又は更により特定すると５～７であるところで
実施される。
【００７９】
　溶媒は、例えば、リン酸アルキルエステルであり得る液体難燃性可塑剤を含んでもよい
。このようなリン酸アルキルエステルは、一般式ＯＰ（ＯＲ１）（ＯＲ２）（ＯＲ３）（
式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３のそれぞれは、独立して、Ｃ１～Ｃ１０脂肪族基（芳香環なし
）、Ｃ６～Ｃ２０アリール基、Ｃ７～Ｃ３０アルキルアリール基、及びＣ７～Ｃ３０アリ
ールアルキル基から選択される）を有してもよい。有用な溶媒の１つの特定の例は、２－
エチルヘキシルジフェニルホスフェートである。
【００８０】
　得られた硬化剤は、酸化亜鉛の粒子上に堆積された亜鉛トシレートを含む。硬化剤は、
例えば、５～２５ミクロンの長軸寸法を有することができる。
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【００８１】
　図４は、一連の走査型電子顕微鏡画像を含む。図４ａは、本明細書に記載の硬化剤の調
製において出発物質として使用され得るような酸化亜鉛の粒子を示す。図４ｂは、酸化亜
鉛の粒子上に堆積された亜鉛トシレートを有する、本出願に従って製造された硬化剤を示
す。図４ｃは、化学量論の亜鉛トシレート結晶を示す。
【００８２】
　本出願が、酸化亜鉛の粒子上に堆積された亜鉛トシレートを指す場合、これは、プロセ
スの説明による方法の工程又は製品を指すものではない。これは、単に、図４ｂに示すよ
うに、亜鉛トシレート結晶が酸化亜鉛粒子上に物理的に存在するという事実を指す。酸化
亜鉛粒子は、亜鉛トシレートの形成のための核生成部位として機能することができ、亜鉛
トシレートが形成され、次いで酸化亜鉛上に堆積されるか、又はいくつかの他のメカニズ
ムが発生して、図４ｂに示す硬化剤を得ることができる。特に明示的に限定されない限り
、硬化剤自体は、その製造方法によって限定されない。
【００８３】
　制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物を調製する方法は、熱伝導性フィラーの存在
下で、硬化剤をマトリックスポリマーと混合することを更に含んでもよい。熱伝導性フィ
ラーは、硬化剤をマトリックスポリマーと混合する前に硬化剤と混合されてもよく、又は
硬化剤をマトリックスポリマーと混合する前にマトリックスポリマーと混合されてもよく
、又は第１及び第２の量の熱伝導性フィラーが、２つの部分を一緒に混合する前に、硬化
剤及びマトリックスポリマーのそれぞれへ混合されてもよい。
【００８４】
　本明細書に記載の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物は、マトリックスポリマー
と、熱伝導性フィラーと、硬化剤と、を含む。硬化剤は、酸化亜鉛の粒子上に堆積された
亜鉛トシレートを含んでもよい。更に、硬化剤は、５～５０ミクロンの長軸寸法を有して
もよい。
【００８５】
　本出願の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物は、開始剤ペーストの総重量に基づ
いて、０．１～５．０重量％、より特定すると０．１～４．０重量％、０．１～３．５重
量％、又は更には０．１～１．５重量％の濃度の硬化剤を有し得る。
【００８６】
　本出願の制御硬化熱伝導性ギャップフィラー組成物は、開始剤ペーストの総重量に基づ
いて、０．０５～２．０重量％、０．１～２．０重量％、又は更には０．１～１．５重量
％の濃度の亜鉛トシレートを有し得る。
【００８７】
　化学線を必要とせずに低温、例えば室温での硬化を達成するために、２部系が好ましい
場合がある。このような系では、開始剤は、多くの場合部分Ａと呼ばれる１つの部分にあ
り、マトリックスポリマーは、多くの場合部分Ｂと呼ばれる第２の部分にある。
【００８８】
　未反応成分は、部分Ａと部分Ｂとの間に所望により分散され得る。いくつかの実施形態
では、熱伝導性フィラーの全ては、マトリックスポリマーと共に部分Ｂにある。あるいは
、熱伝導性フィラーは、部分Ａと部分Ｂとの両方に存在してもよい。例えば、部分Ａと部
分Ｂとの粘度をマッチングさせることによって、部分Ａと部分Ｂとの後続の混合が容易に
なるようにフィラーを分散することが望ましい場合がある。
【００８９】
　本開示は、例えば、以下の実施形態において例示され得る。
【００９０】
　実施形態１．
【００９１】
　本開示の実施形態は、以下の非限定的な実施例で、より詳細に説明される。
【実施例】
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【００９２】
　以降の実施例で使用される材料を表１に要約する。
【表１】

【００９３】
　硬化時間の測定
【００９４】
　２５ｍｍのプレート／プレートを備えたレオメーターＤＨＲ　２（ＴＡ　Ｉｎｓｔｒｕ
ｍｅｎｔｓ）を使用し、２３℃にて振動モード（１Ｈｚ）において硬化時間を測定した。
Ｇ’及びＧ’’が増加し始めたときに、硬化時間開始をレオメーター曲線において示した
。
【００９５】
　開始剤プレミックスの調製
【００９６】
　開始剤プレミックス１の調製のために、ＦＲＰ７，２２８ｇをガラス容器に添加した。
このＦＲＰに、ある量のＺｎＯを添加し、次いで、これを２０００ｒｐｍで５分間撹拌し
て分散させた。撹拌する間に、ある量のｐ－ＴＳＡを添加し、混合物を２０００ｒｐｍで
更に５分間撹拌した。ｐ－ＴＳＡを添加すると、混合物のｐＨは２．０～２．５であり、
次に水４．４ｇを添加して混合物を第２の５分間の撹拌期間にわたり撹拌すると、その後
、ｐＨは約６．０となり、これは、ｐ－ＴＳＡがＺｎＯと反応したことを示している。
【００９７】
　次いで、混合物を、２０００ｒｐｍで撹拌しながら１５分間、７５℃に加熱した。この
加熱撹拌の終了時のｐＨは、約６．５であった。次いで、混合物を冷却して開始剤プレミ
ックスを得た。
【００９８】
　開始剤プレミックス８を、１：２化学量論の亜鉛トシレートで粉末化した。
【００９９】

【表２】

【０１００】
　開始剤ペーストの調製
【０１０１】
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　開始剤プレミックスを手で振盪して均質化した。スピードミキサーカップに、開始剤プ
レミックス１０ｇを添加した。次いで、ＤＡ０．０５ｇを添加した。次いで、ＴＣＦ４３
ｇを添加し、材料を３０秒間混合した。次いで、更なるＴＣＦ４３ｇを添加し、材料を再
び３０秒間混合して開始剤ペーストを得た。次いで、開始剤ペーストを２４時間放置した
。
【０１０２】
　ベース成分の調製
【０１０３】
　ＭＰ１　７．６ｇをＡＰ２．３ｇと一緒に混合してベース成分を調製した。次いで、Ｄ
Ａ０．２ｇを添加した。次いで、ＴＣＦ４５ｇを添加し、材料を混合した。次いで、更な
るＴＣＦ４５ｇを添加して材料を再び混合した。次いで、混合物を脱気して、捕捉された
空気を回避した。
【０１０４】
　熱伝導性ギャップフィラーの調製
【０１０５】
　熱伝導性ギャップフィラーを、ベース成分３ｇを開始剤ペースト３．１２ｇと混合して
調製した。混合を手で１分間行った。次いで、試料を、硬化時間の測定に供した。結果を
表３に示す。提供されている重量百分率は、開始剤ペーストの総重量に対するものである
。
【０１０６】
【表３】

【０１０７】
　本発明の範囲及び趣旨から逸脱しない本発明の様々な修正及び変更が、当業者には明ら
かとなるであろう。
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【図３】

【図４ａ】

【図４ｂ】

【図４ｃ】
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【国際調査報告】
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