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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　官能基としてカルボキシル基を有するアクリル系共重合体と、官能基として１分子中に
２個以上のグリシジル基を有する化合物からなる硬化剤とをマトリックスとする熱伝導性
アクリル系樹脂組成物であって、前記アクリル系共重合体１００質量部に対して、熱伝導
性充填剤として金属水酸化物粉が１００～５００質量部含有されており、且つ湿潤分散剤
が０．０５～３質量部含有されており、
　前記湿潤分散剤が、燐酸基を有する飽和ポリエステル系コポリマーであることを特徴と
する熱伝導性アクリル系樹脂組成物。
【請求項２】
　前記金属水酸化物粉として水酸化アルミニウムが前記アクリル系共重合体１００質量部
に対して２５０～５００質量部含有されていることを特徴とする請求項１に記載の熱伝導
性アクリル系樹脂組成物。
【請求項３】
　前記アクリル系共重合体１００質量部に対して１０～８０質量部の難燃剤が更に含有さ
れていることを特徴とする請求項１又は２に記載の熱伝導性アクリル系樹脂組成物。
【請求項４】
　請求項１～３のうちのいずれか一項に記載の熱伝導性アクリル系樹脂組成物をシート状
に成形及び硬化せしめてなるものであることを特徴とする熱伝導性シート状成形体。
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【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、熱伝導性アクリル系樹脂組成物及びそれを用いた熱伝導性シート状成形体に
関し、より詳しくは、電子機器等の部品の熱を速やかに放熱部品へ移送するための熱伝導
材と称される材料であって、局部発熱するＩＣチップ、ＣＰＵチップ、ＧＰＵチップ等の
発熱をヒートシンク等の放熱部位に速やかに熱伝達させるために有用な熱伝導性アクリル
系樹脂組成物、並びにそれを用いた熱伝導性シート状成形体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　電子機器部品は、一般に稼動時に熱を発することから、熱による部品の破損防止や安定
作動確保のために、電子機器装置内に金属製のヒートシンク等が取り付けられている。ま
た、必要に応じて、ヒートシンクをファン等によって強制的に空冷することも行われてい
る。さらに、大きな発熱を伴う部品に対しては、水循環によって強制的に水冷することや
半導体素子の一種であるペルチェ素子を用いて強制的に冷却すること等が行われている。
【０００３】
　このような冷却装置を発熱体に取り付ける際には、冷却装置と発熱体との接触を密にし
て熱を有効に冷却装置へ伝達させる必要があり、このような役割を果たすものとして一般
的に熱伝導材と称される材料が知られている。このような熱伝導材は、冷却装置と発熱体
の間に介在させることで両者間の熱伝達を改善させるものである。このような熱伝導材と
しては、一般的に熱分解安定性、難燃性の観点から、シリコーン系グリスや熱伝導率を高
めたシリコーンゴムシート、シリコーンゲルシート等が使用されている。
【０００４】
　しかしながら、シリコーン系グリスにおいては、高粘度液状物のため扱い難く、発熱部
品に塗布する場合の塗布量のコントロールが難しいという問題や、高温になるにつれ流動
性が高まり流出してしまう（ポンプアウト）という問題があった。また、発熱部品の大き
な凸凹面に対しては密着性があまり良くないので実質的に使用することが困難であるとい
う問題もあった。更には、シリコーン系材料であることから僅かながらシロキサンガスの
発生があり、このようなシロキサンガスが電極接点等へ付着して二酸化珪素が生成される
ため、これが原因となって接点不良を生じる可能性があった。
【０００５】
　また、熱伝導率を高めたシリコーンゴムシートや、それより低硬度のシリコーンゲルシ
ートにおいては、シリコーン樹脂そのものが高価であるばかりか製造工程において加硫工
程を必要とするため容易に製造できないという問題があった。更に、前述のシリコーン系
グリスと同様にシロキサンガスが発生するため、このようなシリコーンゴムシートやシリ
コーンゲルシートにおいても接点不良を生じる可能性があった。
【０００６】
　そして、このようなシリコーン系グリス、シリコーンゴムシート、シリコーンゲルシー
ト等の問題点を解決するため、アルミナ、窒化硼素等の熱伝導性充填剤を含有したゴム系
、ウレタン系、アクリル系等の熱伝導材（樹脂組成物）が提案されてきている。
【０００７】
　例えば、特開２００２－３０２１２号公報（特許文献１）においては、アクリル系ポリ
ウレタン樹脂と、そのアクリル系ポリウレタン樹脂中に分散せしめられた熱伝導性充填材
とを含む熱伝導性シートが開示されている。しかしながら、このようなアクリル系ポリウ
レタン樹脂に熱伝導性充填剤を分散せしめた従来のシートの場合、既重合のいわゆるアク
リル系ポリウレタンを樹脂マトリックスとして使用していたため、熱伝導性充填剤を高比
率で含有させることが難しく、得られるシートの耐熱性が劣るものであった。
【０００８】
　また、特開２００４－１６１８５６号公報（特許文献２）においては、官能基としてカ
ルボキシル基を含有するアクリル系共重合体と、１分子中に２個以上のグリシジル基を含
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有する化合物とをマトリックスとし、窒化物、金属酸化物又は金属粉よりなる群から選択
される熱伝導性充填材を含む組成物が開示されている。しかしながら、特許文献２に記載
の組成物であっても、その熱伝導性と難燃性は必ずしも十分なものではなかった。
【特許文献１】特開２００２－３０２１２号公報
【特許文献２】特開２００４－１６１８５６号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　本発明は、上記従来技術の有する課題に鑑みてなされたものであり、熱伝導性充填剤を
高比率で含有させることを可能として優れた難燃性及び熱伝導性を達成し、しかも粘度を
低く抑えて加工適性の向上を可能とする熱伝導性アクリル系樹脂組成物、並びにそれを用
いた熱伝導性シート状成形体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】
【００１０】
　本発明者らは、上記目的を達成すべく鋭意研究を重ねた結果、カルボキシル基を有する
アクリル系共重合体とグリシジル基を有する化合物とからなるマトリックスに、金属水酸
化物粉と湿潤分散剤とを所定量含有させることにより、熱伝導性充填剤をより高比率で含
有させることを可能として優れた難燃性及び熱伝導性を達成し、しかも粘度を低く抑えて
加工適性の向上を可能とする熱伝導性アクリル系樹脂組成物が得られることを見出し、本
発明を完成するに至った。
【００１１】
　すなわち、本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物は、官能基としてカルボキシル基を
有するアクリル系共重合体と、官能基として１分子中に２個以上のグリシジル基を有する
化合物からなる硬化剤とをマトリックスとする熱伝導性アクリル系樹脂組成物であって、
前記アクリル系共重合体１００質量部に対して、熱伝導性充填剤として金属水酸化物粉が
１００～５００質量部含有されており、且つ湿潤分散剤が０．０５～３質量部含有されて
おり、
　前記湿潤分散剤が、燐酸基を有する飽和ポリエステル系コポリマーであることを特徴と
するものである。
 
【００１３】
　上記本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物としては、前記金属水酸化物粉として水酸
化アルミニウムが前記アクリル系共重合体１００質量部に対して２５０～５００質量部含
有されていることが好ましい。
【００１４】
　上記本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物としては、前記アクリル系共重合体１００
質量部に対して１０～８０質量部の難燃剤が更に含有されていることが好ましい。
【００１５】
　また、本発明の熱伝導性シート状成形体は、前記熱伝導性アクリル系樹脂組成物をシー
ト状に成形及び硬化せしめてなるものであることを特徴とするものである。
【００１６】
　なお、本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物によって上記目的が達成される理由は必
ずしも定かではないが、本発明者らは以下のように推察する。すなわち、熱伝導性アクリ
ル系樹脂組成物に、所定量の金属水酸化物粉と所定量の湿潤分散剤とを組み合わせて含有
せしめることで、より高比率で熱伝導性充填剤を含有させることが可能となり、このよう
な熱伝導性アクリル系樹脂組成物を用いて得られる熱伝導性シート状成形体に極めて高い
難燃性と熱伝導性とを発現させることが可能となる。また、シリコーンゴムシートやシリ
コーンゲルシートのように高価で且つ製造時に複雑な工程が必要となるシリコーン樹脂を
用いることなく、前記アクリル系共重合体を主剤とし、硬化剤として前記グリシジル基を
有する化合物を含有させることで、硬化させる際の架橋密度を上げることが可能となり、
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しかもアクリル系共重合体の硬化時に気泡が発生し難くすることが可能となるため、熱伝
導率及び耐熱性が高く、しかも十分な可撓性をもつ熱伝導性シート状成形体が得られるよ
うになるものと本発明者は推察する。
【発明の効果】
【００１７】
　本発明によれば、熱伝導性充填剤を高比率で含有させることを可能として優れた難燃性
及び熱伝導性を達成し、しかも粘度を低く抑えて加工適性の向上を可能とする熱伝導性ア
クリル系樹脂組成物、並びにそれを用いた熱伝導性シート状成形体を提供することが可能
となる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１８】
　以下、本発明をその好適な実施形態に即して詳細に説明する。
【００１９】
　先ず、本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物について説明する。すなわち、本発明の
熱伝導性アクリル系樹脂組成物は、官能基としてカルボキシル基を有するアクリル系共重
合体と、官能基として１分子中に２個以上のグリシジル基を有する化合物とをマトリック
スとするアクリル系樹脂組成物であって、前記アクリル共重合体１００質量部に対して、
熱伝導性充填剤として金属水酸化物粉が１００～５００質量部含有されていること、及び
湿潤分散剤が０．０５～３質量部含有されていることを特徴とするものである。
【００２０】
　本発明にかかるアクリル系共重合体は、主剤として用いられるものであり、分子中に官
能基としてカルボキシル基を有するものである。このようなアクリル系共重合体は、アク
リル酸、メタクリル酸、アクリル酸エステル、メタクリル酸エステル、スチレン及びこれ
らの誘導体のようなモノマーを、ラジカル重合開始剤の存在下に溶液重合法（ソリューシ
ョン法、例えば乳化重合法（エマルジョン重合法）、懸濁重合法（サスペンジョン重合法
）等）、又は塊状重合法（バルク法）等の重合法を用いて重合させることで得ることがで
きる。
【００２１】
　このような重合法としては特に制限されないが、例えば、特表昭５９－６２０７号公報
、特開昭６０－２１５００７号公報、特開平１０－１７６４０号公報、特開２０００－２
３９３０８公報、特開２０００－１２８９１１公報、及び特開２００１－４００３７公報
に記載の重合法を参照することができる。
【００２２】
　また、このようなアクリル系共重合体を製造する具体的な方法としては、例えば、官能
基を有さないアクリル系モノマーを主体として、これに共重合可能なビニル系モノマー及
びカルボキシル基を有するモノマーを同時に重合（共重合）させる方法や、カルボキシル
基を有するアクリル系モノマーと他のアクリル系モノマーを共重合させる方法、アクリル
系モノマーと共重合可能なモノマーを重合させ、停止反応としてカルボキシル基含有分子
により末端停止反応を行う方法等を挙げることができる。
【００２３】
　このような官能基を有さないアクリル系モノマーとしては、メチルアクリレート（アク
リル酸メチル）、エチルアクリレート（アクリル酸エチル）、プロピルアクリレート（ア
クリル酸プロピル）、ｉｓｏ－プロピルアクリレート（アクリル酸－ｉｓｏ－プロピル）
、ｎ－ブチルアクリレート（アクリル酸－ｎ－ブチル）、ｉｓｏ－ブチルアクリレート（
アクリル酸－ｉｓｏ－ブチル）、ｔｅｒｔ－ブチルアクリレート（アクリル酸－ｔｅｒｔ
－ブチル）、２－エチルへキシルアクリレート（アクリル酸－２－エチルヘキシル）、オ
クチルアクリレート（アクリル酸オクチル）、ｉｓｏ－オクチルアクリレート（アクリル
酸－ｉｓｏ－オクチル）、デシルアクリレート（アクリル酸デシル）、ｉｓｏ－デシルア
クリレート（アクリル酸イソデシル）、ｉｓｏ－ノニルアクリレート（アクリル酸－ｉｓ
ｏ－ノニル）、ネオペンチルアクリレート（アクリル酸ネオペンチル）、トリデシルアク
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リレート（アクリル酸トリデシル）、ラウリルアクリレート（アクリル酸ラウリル）等の
、アクリル酸アルキルエステル；シクロへキシルアクリレート、イソボルニルアクリレー
ト、トリシクロデシルアクリレート、テトラヒドロフルフリルアクリレート等の脂環式ア
ルキルアクリレート；メチルメタクリレート（メタクリル酸メチル）、エチルメタクリレ
ート（メタクリル酸エチル）、プロピルメタクリレート（メタクリル酸プロピル）、ｉｓ
ｏ－プロピルメタクリレート（メタクリル酸－ｉｓｏ－プロピル）、ｎ－ブチルメタクリ
レート（メタクリル酸－ｎ－ブチル）、ｉｓｏ－ブチルメタクリレート（メタクリル酸－
ｉｓｏ－ブチル）、ｔｅｒｔ－ブチルメタクリレート（メタクリル酸－ｔｅｒｔ－ブチル
）、２－エチルへキシルメタクリレート（メタクリル酸－２－エチルヘキシル）、オクチ
ルメタクリレート（メタクリル酸オクチル）、ｉｓｏ－オクチルメタクリレート（メタク
リル酸－ｉｓｏ－オクチル）、デシルメタクリレート（メタクリル酸デシル）、イソデシ
ルメタクリレート（メタクリル酸イソデシル）、イソノニルメタクリレート（メタクリル
酸イソノニル）、ネオペンチルメタクリレート（メタクリル酸ネオペンチル）、トリデシ
ルメタクリレート（メタクリル酸トリデシル）、ラウリルメタクリレート（メタクリル酸
ラウリル）等のメタクリル酸アルキルエステル；シクロへキシルメタクリレート、イソボ
ルニルメタクリレート、トリシクロデシルメタクリレート、テトラヒドロフルフリルメタ
クリレート等の脂環式アルキルメタクリレート等が挙げられる。
【００２４】
　前記官能基を有さないアクリル系モノマーの中で、アクリル酸アルキルエステル、メタ
クリル酸アルキルエステルを用いることが好ましく、特にｎ－ブチルアクリレート（アク
リル酸－ｎ－ブチル）、２－エチルへキシルアクリレート（アクリル酸－２－エチルへキ
シル）を用いることが好ましい。
【００２５】
　また、前記ビニル系モノマーとしては、アクリロニトリル、アクリルアミド、メタクリ
ルアミド、Ｎ－ジメチルアクリルアミド、Ｎ－ジメチルメタクリルアミド、Ｎ－ジメチル
アミノエチルアクリレート、Ｎ－ジメチルアミノエチルメタクリレート、Ｎ－ジエチルア
ミノエチルアクリレート、Ｎ－ジエチルアミノエチルメタクリレート、酢酸ビニル、スチ
レン、α－メチルスチレン、ジビニルベンゼン、アリル（メタ）アクリレート等が挙げら
れる。
【００２６】
　さらに、前記官能基としてカルボキシル基を有するモノマーとしては、アクリル酸、メ
タクリル酸、イタコン酸、クロトン酸、イソクロトン酸、マレイン酸、フマル酸、シトラ
コン酸、メサコン酸又はこれらのモノマーから誘導される官能性モノマー等が挙げられる
。
【００２７】
　なお、このようにして得られるアクリル系共重合体は、成形体、粘着剤、塗料、繊維、
シーリング剤等の種々の用途に利用することができるものである。
【００２８】
　本発明にかかるアクリル系共重合体のカルボキシル基は、分子末端又は分子鎖中間に存
在してもよく、側鎖上又は主鎖上のどちらに存在してもよい。また、本発明にかかるアク
リル系共重合体は、ランダム共重合したものであってもブロック共重合したものであって
もよい。また、本発明に用いられるアクリル系共重合体の構造は単一なものに限られず、
様々な繰り返し単位のアクリル系共重合体を混合したものを用いることも可能である。
【００２９】
　さらに、本発明にかかるアクリル系共重合体としては、前述のようにして得られる２種
以上のモノマーを共重合させたアクリル系共重合体の他にも、異なるアクリル系単独重合
体同士を混合したもの、アクリル系単独重合体とアクリル系共重合体とを混合したもの、
又はアクリル系共重合体同士を混合したものを用いることができる。
【００３０】
　また、本発明にかかるアクリル系共重合体を構成する成分の中で、少なくとも主成分の
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ポリマーのガラス転移温度（Ｔｇ）がＤＳＣ法により測定される値で－６０℃～－２０℃
であることが好ましく、全てのポリマーのガラス転移温度が－６０～－２０℃であること
がより好ましい。このような主成分のポリマーのガラス転移温度が高すぎると、得られる
熱伝導性アクリル系樹脂組成物が硬くなる傾向にある。また、このようなアクリル系共重
合体を硬化せしめて得られる熱伝導性シート状成形体の硬度としては、日本ゴム協会標準
規格（ＳＲＩＳ）に規定されているＡＳＫＥＲ－Ｃによる測定で５０以下であることが好
ましく、４０以下であることがより好ましい。
【００３１】
　また、本発明にかかるアクリル系共重合体の分子量としてはゲルパーミエーションクロ
マトグラフィー（ＧＰＣ）測定によるポリスチレン換算により算出した数平均分子量が８
００～２００００であることが好ましく、２０００～１５０００であることがより好まし
い。このような分子量が８００未満のものでは、極低分子量体（モノマー、ダイマー、ト
リマー等）が重合体中に存在しやすく、硬化物とした際にブリードアウトするばかりか、
硬化させる際にボイドが形成されやすくなる傾向にあり、他方、分子量が２００００を超
えると、重合体の流動性が低下して作業性に劣るとともに、熱伝導性充填剤を適量添加す
ることが難しくなって得られる熱伝導性シート状成形体の熱伝導性及び難燃性が低下する
傾向にある。
【００３２】
　また、本発明にかかるアクリル系共重合体におけるカルボキシル基の割合は、水酸化カ
リウム（ＫＯＨ）滴定による酸価（ＡＶ）が２０～１５０のものであることが好ましく、
５０～１５０のものであることがより好ましい。このような酸価が２０未満では、架橋密
度が低くなって得られる熱伝導性シート状成形体の耐熱性が低下するばかりか難燃性も低
下する傾向にあり、他方、前記酸価が１５０を超えると、架橋密度が上がり過ぎて得られ
る熱伝導性シート状成形体の可撓性が低下する傾向にある。
【００３３】
　また、前記アクリル系共重合体の粘度は、圧力１０１３ｈＰａ、温度２５℃の条件下で
９００００ｍＰａ・ｓ以下であることが好ましい。前記粘度が９００００ｍＰａ・ｓを超
えると、重合体の流動性が低下して熱伝導性充填剤の添加、分散が困難となり作業性が低
下する傾向がある。なお、本明細書で使用する粘度は、ブルックフィールドＢＨ型回転粘
度計での測定値である。前記アクリル系共重合体の流動特性はチキソトロピック流動を示
す場合、剪断速度を上げた状態で粘度が９００００ｍＰａ・ｓ以下になれば好ましく、ま
たダイラタント流動を示す場合、剪断速度が極低剪断の時においても粘度が９００００ｍ
Ｐａ・ｓ以下となるものが好ましい。
【００３４】
　さらに、後述のようにして熱伝導性シート状成形体を製造する際にボイドの発生をより
確実に防止するという観点から、前記アクリル系共重合体としては、実質的に溶剤分を含
有しないものを使用することが好ましい。
【００３５】
　本発明にかかる官能基として１分子中に２個以上のグリシジル基を有する化合物は、本
発明においては硬化剤としての役割を果たすものである。すなわち、前記グリシジル基を
有する化合物はアクリル系共重合体のカルボキシル基と反応して硬化物を与えることがで
きるものである。
【００３６】
　このようなグリシジル基を有する化合物としては、種々のものが使用できるが、具体的
には、ソルビトールポリグリシジルエーテル（ＳＯＲＰＧＥ）、ポリグリセロールポリグ
リシジルエーテル（ＰＧＰＧＥ）、ペンタエリスリトールポリグリシジルエーテル（ＰＥ
ＴＰＧＥ）、ジグリセロールポリグリシジルエーテル（ＤＧＰＧＥ）、グリセロールポリ
グリシジルエーテル（ＧＲＥＰＧＥ）、トリメチロールプロパンポリグリシジルエーテル
（ＴＭＰＰＧＥ）、レゾルシノールジグリシジルエーテル（ＲＥＳＤＧＥ）、ネオペンチ
ルグリコールジグリシジルエーテル（ＮＰＧＤＧＥ）、１，６－へキサンジオールジグリ
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シジルエーテル（ＨＤＤＧＥ）、エチレングリコールジグリシジルエーテル（ＥＧＤＧＥ
）、ポリエチレングリコールジグリシジルエーテル（ＰＥＧＤＧＥ）、プロピレングリコ
ールジグリシジルエーテル（ＰＧＤＧＥ）、ポリプロピレングリコールジグリシジルエー
テル（ＰＰＧＤＧＥ）、ポリブタジエンジグリシジルエーテル（ＰＢＤＧＥ）、フタル酸
ジグリシジルエーテル（ＤＧＥＰ）、ハロゲン化ネオペンチルグリセロールジグリシジル
エーテル、ビスフェノールＡ型ジグリシジルエーテル（ＤＧＥＢＡ）、ビスフェノールＦ
型ジグリシジルエーテル（ＤＧＥＢＦ）等が挙げられ、特に好ましくは、トリメチロール
プロパンポリグリシジルエーテル（ＴＭＰＰＧＥ）、ソルビトールポリグリシジルエーテ
ル（ＳＯＲＰＧＥ）等が使用される。
【００３７】
　また、本発明にかかる官能基として１分子中に２個以上のグリシジル基を有する化合物
のエポキシ当量（ＷＰＥ）は８０～４００の範囲にあることが好ましい。前記エポキシ当
量が４００を超えると前記アクリル系共重合体と反応させるために、前記化合物を多く添
加することが必要となって得られる熱伝導性シート状成形体の要求性能が十分果たせない
傾向にあり、他方、前記エポキシ当量が８０未満であると、反応速度が速くなりすぎて熱
伝導性シート状成形体の製造が困難となる傾向にある。
【００３８】
　また、このようなグリシジル基を有する化合物としては、圧力１０１３ｈＰａ、温度２
５℃の条件下において液状のものであることが好ましい。
【００３９】
　さらに、このようなグリシジル基を有する化合物としては、圧力１０１３ｈＰａ下で１
５０℃の温度条件で１０分間加熱した後の加熱重量減少値が加熱前の重量に対して３％以
下となるような実質的に溶媒を含まないものであることが好ましい。このような加熱重量
減少値が３％を超えると、含有されている溶媒が反応の障害となり熱伝導性シート状成形
体の製造が困難となる傾向にあり、更には、含有されている溶媒が得られる熱伝導性シー
ト状成形体の内部に気泡を発生させる原因となるためである。なお、このような加熱重量
減少値は、メトラートレド株式会社製のＨＧ５３型ハロゲン水分計を用い、常圧下（１０
１３ｈＰａ）で、試料５ｇを１５０℃の温度条件で１０分間加熱した時の重量変化を測定
し、加熱前後の重量比較により減少率を算出したものである。
【００４０】
　本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物は、前記アクリル系共重合体と前記グリシジル
基を有する化合物とをマトリックスとする。ここで、このようなマトリックス中における
前記アクリル系樹脂組成物に対する前記グリシジル基を含有する化合物の添加量としては
、前記アクリル系共重合体の酸当量１００に対してエポキシ当量が８０～１５０の範囲内
にあることが好ましい。前記エポキシ当量が８０未満の場合は、熱伝導性シート状成形体
の製造の際に硬化が充分に進行せず完全に固化しなくなって得られる熱伝導性シート状成
形体の耐熱性と難燃性が低下する傾向にあり、他方、前記エポキシ当量が１５０を超える
と、得られる熱伝導性シート状成形体に、未反応で過剰な前記グリシジル基を含有する化
合物が残留するため経時でのブリードアウトが生じるばかりか難燃性も低下する傾向にあ
る。
【００４１】
　本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物は、前記マトリックス中に熱伝導性充填剤とし
て金属水酸化物粉を含有するものである。このような金属水酸化物粉は、他の熱伝導性充
填剤と比較して樹脂との相溶性が高く、難燃性が高い。このような金属水酸化物粉として
は、分解温度が２５０℃以上の金属水酸化物粉であることが好ましく、具体的には水酸化
アルミニウム、水酸化マグネシウム、水酸化バリウム等の粉末が挙げられる。前記分解温
度が２５０℃未満では、得られる熱伝導性シート状成形体に十分な熱伝導性を付与するこ
とが困難となる傾向にある。なお、上記分解温度の測定方法は、金属水酸化物粉（熱伝導
性充填剤）のみをＴＧＡ（Ｔｈｅｒｍｏ　Ｇｒａｖｉｍｅｔｒｉｃ　Ａｎａｌｙｚｅｒ）
により、大気雰囲気下、室温～６００℃まで昇温速度１０℃／ｍｉｎにより測定を行い、
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重量減少を生じる温度を測定して分解温度とするものである。
【００４２】
　このような金属水酸化物粉の大きさ、形状等は特に制限されるものではないが、金属水
酸化物粉の形状としては球状又は擬球状であることが好ましい。
【００４３】
　また、このような金属水酸化物粉の粒径は０．５～３０μｍ程度であることが好ましい
。前記粒径が０．５μｍ未満では前記金属水酸化物粉を前記マトリックス中に含有せしめ
た際に液体の粘度が高くなり過ぎて熱伝導性シート状成形体を製造することが困難となる
傾向にあり、他方、前記粒径が３０μｍを超えると前記金属水酸化物粉が前記マトリック
ス中に混入し難いため均一に分散し難くなる傾向にある。
【００４４】
　さらに、このような金属水酸化物粉としては、同じ組成の金属水酸化物粉の粒径の異な
るものを組み合わせて用いることも可能である。このようにして粒径の異なるものを数種
類組み合わせて金属水酸化物粉を前記マトリックスに含有させることによって、得られる
熱伝導性アクリル系樹脂組成物の粘度を低下させることが可能となる。
【００４５】
　本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物中における前記金属水酸化物粉の添加量として
は、前記アクリル系共重合体１００質量部に対して１００～５００質量部である。前記金
属水酸化物粉の添加量が１００質量部未満では、十分な難燃性及び熱伝導性を確保できな
い。他方、前記金属水酸化物粉の添加量が５００質量部を超えると、難燃性及び熱伝導性
は向上するが、得られる熱伝導性アクリル系樹脂組成物の粘度が高くなって熱伝導性シー
ト状成形体の製造が困難となる。
【００４６】
　また、このような金属水酸化物粉（熱伝導性充填剤）の添加量としては、前記アクリル
系共重合体１００質量部に対して２５０～５００質量部であることが好ましく、２６０～
５００質量部であることがより好ましい。このような添加量とすることで、熱伝導性と難
燃性とがより向上する傾向にある。
【００４７】
　さらに、このような金属水酸化物粉には、他の伝導性充填剤を組み合わせて用いること
も可能である。このような他の伝導性充填剤としては、窒化硼素、窒化アルミ等の窒化物
、アルミナ、マグネシア等の金属酸化物、炭化珪素、カーボン、銅、銀、アルミ等の金属
粉末を添加することも可能であり、更には、熱伝導的には必ずしも優れない炭酸カルシウ
ム等の炭酸金属や、クレー、カオリン等の充填剤等を添加することも可能である。
【００４８】
　本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物は、前記マトリックス中に前記金属水酸化物粉
に加えて湿潤分散剤を含有するものである。本発明にかかる湿潤分散剤は、前記アクリル
系共重合体との相溶性を向上させることが可能な官能基と前記熱伝導性充填剤（フィラー
）に吸着することが可能な官能基とを有している湿潤分散剤を好適に用いることができる
。このような湿潤分散剤を含有させていない系においては、前記金属水酸化物粉の粒子同
士が相互に衝突して凝集してしまう。そして、このような凝集を起こした系においては、
見掛けの粒子径が大きくなるため、早期に沈降（あるいは浮上）分離を起こしてしまう。
【００４９】
　本発明においては、前記マトリックス中に前記金属水酸化物粉に加えて湿潤分散剤を含
有させるため、前記湿潤分散剤を前記金属水酸化物粉の粉体表面に吸着させてより大きな
電荷を持たせることが可能となり、これにより粉体粒子同士の静電反発力を高めて前記金
属水酸化物粉の凝集を防止できる。また、本発明においては、前記粉体粒子表面に吸着さ
れている前記湿潤分散剤同士の立体反発力によっても、前記金属水酸化物粉の凝集が防止
できる。
【００５０】
　このような湿潤分散剤としては、硼酸基及び／又は燐酸基を有する飽和ポリエステル系
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コポリマー、多価アルコール有機酸エステル、特殊アルコール有機酸エステル、ウレタン
変性アクリルコポリマー、高分子量ポリエステル、ポリカルボン酸共重合体、アリルアル
コールと無水マレイン酸とスチレン共重合物とポリオキシアルキレンモノアルキルエーテ
ルとのグラフト化物、ポリアクリル酸アンモニウム塩、アクリル共重合物アンモニウム塩
、シリコン系ポリマーエチレンオキサイド及び／又はプロピレンオキサイド付加物等が挙
げられる。
【００５１】
　このような湿潤分散剤の中でも、硼酸基及び／又は燐酸基を有する飽和ポリエステル系
コポリマーを用いることが好ましい。
【００５２】
　本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物における前記アクリル系共重合体に対する湿潤
分散剤の添加量は、０．０５～３．０質量部である。前記湿潤分散剤の添加量が０．０５
質量部未満では、前記マトリックスと前記金属水酸化物粉との相溶性が低くなって混練り
が困難となり、他方、湿潤分散剤の添加量が３．０質量部を超えると得られる熱伝導性ア
クリル系樹脂組成物の増粘、ゲル化が起こり、前記組成物の硬化性が低下して熱伝導性シ
ート状成形体の製造が困難になる。
【００５３】
　本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物は、主剤としての前記アクリル系共重合体と、
硬化剤としての前記グリシジル基を有する化合物とからなるマトリックスに、熱伝導性充
填剤としての金属水酸化物粉及び前記湿潤分散剤を含有させて製造することができる。具
体的には、本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物は、各成分を各々前述の添加量となる
ように計量して配合し、混合攪拌することで製造することができる。このような混合攪拌
の方法は特に制限されるものではなく、重合体の組成、粘度、金属水酸化物粉の種類、各
成分の添加量により適宜選定することができ、具体的には、ディゾルバーミキサー、ホモ
ミキサー等の攪拌機を用いる方法が挙げられる。また、前記グリシジル基を有する化合物
に、予め金属水酸化物粉を混合しておくことも可能であり、このような混合においても前
記混合攪拌の方法を用いることができる。
【００５４】
　また、このようにして混合攪拌されものを必要に応じて、例えば未分散の金属水酸化物
粉等の固まりを除去する目的で濾過してもよい。このような濾過を行うことで、均質な熱
伝導性アクリル系樹脂組成物が得られ、熱伝導性シート状成形体の製造を効率良く行うこ
とが可能となる。また、このような混合攪拌を行う際に液中に生じる気泡は減圧下で脱泡
することが好ましい。このような脱泡を行うことで、得られる熱伝導性アクリル系樹脂組
成物を用いて製造される熱伝導性シート状成形体に気泡が生じることを防止することが可
能となる。
【００５５】
　また、本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物には、難燃性をより向上させるという観
点から、難燃剤を添加することが好ましい。このような難燃剤としては、ポリ燐酸アンモ
ニウム、膨張黒鉛、赤燐、燐酸エステル系、燐酸アンモン、炭酸アンモン、錫酸亜鉛、ト
リアジン化合物、メラミン化合物、グアニジン化合物、硼酸、硼酸亜鉛、炭酸亜鉛、ハイ
ドロタルサイト等が挙げられる。
【００５６】
　また、このような難燃剤として用いられる膨張黒鉛は、鱗片状の黒鉛の層間にある化合
物をインターカレーション（層間挿入）して作られるものであり、インターカレーション
する化合物の種類により膨張温度をコントロールすることができるものである。このよう
な膨張黒鉛を添加することによって難燃性が発現する機構は完全には解明されていないが
、燃焼時の熱により層間に入っている化合物がガス化することにより鱗片状黒鉛が膨張し
チャー形成することにより高い難燃性が発現されると本発明者らは推察する。
【００５７】
　このような難燃剤として用いられる膨張黒鉛の膨張温度としては、２００℃以上が好ま
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しく、２７０℃以上であることがより好ましい。前記膨張黒鉛の膨張温度が２００℃未満
では、熱伝導性シート状成形体が使用される環境が最高で１２０～１５０℃の温度条件に
達することから、使用中に熱伝導性シート状成形体が膨張してしまう傾向にあり、更には
、熱伝導性アクリル系樹脂組成物を架橋硬化させる際の加熱温度下においても膨張してし
まう傾向にある。
【００５８】
　また、このような膨張黒鉛の粒径は特に制限されないが、アクリル系共重合体樹脂マト
リックスへの分散性及び熱伝導性シート状成形体の製造適性の観点から、１０μｍ～５０
μｍ程度であることが好ましい。
【００５９】
　さらに、熱伝導性アクリル系樹脂組成物中における前記難燃剤の含有量としては、１０
～８０質量部であることが好ましい。前記難燃剤の配合量が前記下限未満では、難燃性が
低下する傾向にあり、他方、前記上限を超えると、加工性が低下してコストが高くなり経
済性が低下する傾向にある。
【００６０】
　また、本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物には、更に反応性触媒成分を含有させる
ことが好ましい。このような反応性触媒成分は特に限定されないが、例えば４級アンモニ
ウム、３級アミン、環状アミン、環状アミンの塩、リン系化合物、ルイス酸等が好適に使
用される。
【００６１】
　このような反応性触媒成分として用いられる４級アンモニウム塩としては、具体的には
、トリエチルベンジルアンモニウムクロライド（ＴＥＢＡＣ）、テトラブチルアンモニウ
ムクロライド（ＴＢＡＣ）、テトラメチルアンモニウムクロライド（ＴＭＡＣ）等が挙げ
られる。
【００６２】
　また、前記反応性触媒成分として用いられる３級アミンとしては、具体的には、トリエ
チレンジアミン（ＴＥＤＡ）、ベンジルジメチルアミン等が挙げられ、前記反応性触媒成
分として用いられるイミダゾール化合物として、具体的には、１，２－ジメチルイミダゾ
ール（１，２ＤＭＺ），１－ベンジルー２－メチルイミダゾール（１Ｂ２ＭＺ）、２－エ
チル－４－メチルイミダゾール（２Ｅ４ＭＺ）、２－シアノエチル－２－エチル－４－メ
チルイミダゾール（２Ｅ４ＭＺ－ＣＮ）等が挙げられる。
【００６３】
　また、前記反応性触媒成分として用いられるリン系化合物として、具体的には、トリフ
ェニルホスフィン、テトラブチルホスホニウムブロマイド等が挙げられる。
【００６４】
　さらに、前記反応性触媒成分として用いられるルイス酸としては、具体的には、塩化ア
ルミニウム、臭化アルミニウム、四塩化チタン、四塩化錫、三フツ化ホウ素等が挙げられ
、三フツ化ホウ素のモノエチルアミン及びエタノールアミン化合物を用いることが好まし
い。
【００６５】
　このような反応性触媒成分の中でも、反応性の観点から、３級アミン及びイミダゾール
系化合物を使用することが好ましい。このような３級アミン及びイミダゾール系化合物の
中でも２－エチル－４－メチルイミダゾール（２Ｅ４ＭＺ）が特に好適に使用される。な
お、このようなイミダゾール系化合物は、前記アクリル系共重合体中のカルボキシル基と
化合物中のグリシジル基との反応触媒として作用するとともに、余剰のグリシジル基と連
鎖的に反応するため、未反応のグリシジル基を含有する化合物による物性の低下を防止で
きるものと考えらえるが詳しいメカニズムは不明である。
【００６６】
　また、このような反応性触媒成分の配合の割合としては、アクリル系共重合体１００質
量部に対して０．０１～１０質量部であることが好ましく、０．５～３質量部であること
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がより好ましい。
【００６７】
　このような反応性触媒成分を本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物に混合させる方法
としては、アクリル系共重合体に、触媒を予め配合しておいて、その後、グリシジル基を
含有する化合物を混合することが好ましい。
【００６８】
　さらに、本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物には、熱伝導性シート状成形体の要求
性能に応じて、酸化防止剤、耐候安定剤、耐熱安定剤等を適宜添加することが可能である
。
【００６９】
　次に、本発明の熱伝導性シート状成形体につき説明する。このような熱伝導性シート状
成形体は、前述の本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物をシート状に成形し且つ硬化せ
しめて得られる。
【００７０】
　このような熱伝導性アクリル系樹脂組成物をシート状に成形し且つ硬化せしめる方法と
しては、特に制限されず、適宜公知の方法を用いることが可能である。このような方法と
しては、例えば、基材となるフィルム（ポリエステルフィルム等）の上に前記熱伝導性ア
クリル系樹脂組成物をコーティングし、１６０～２００℃の温度条件下で５～１５分間加
熱することによって硬化させる方法を挙げることができる。
【００７１】
　このような本発明の熱伝導性シート状成形体の厚さとしては、０．５ｍｍ～３ｍｍであ
ることが好ましく、１．０ｍｍ～２．０ｍｍであることがより好ましい。前記厚さが０．
５ｍｍ未満では、十分な難燃性を達成できない傾向にあり、他方、前記厚さが３ｍｍを超
えると、難燃化は容易となるものの、電子機器部品等の使用目的にそぐわない製品となっ
てしまう傾向にある。
【００７２】
　このような熱伝導性シート状成形体は、必要に応じて切断することが可能であり、任意
の形状にすることにより熱伝導が必要な部位に容易に貼着させることも可能である。
【００７３】
　また、このような熱伝導性シート状成形体は、ＵＬ（Ｕｎｄｅｒｗｒｉｔｅｒｓ　Ｌａ
ｂｏｒａｔｏｒｉｅｓ　Ｉｎｃ．）のプラスチックの難燃性規格であるＵＬ－９４　Ｖ（
Ｖｅｒｔｉｃａｌ　Ｂａｒｎｉｎｇ　Ｔｅｓｔ）でＶ－０程度の高い難燃性を有するもの
となる。
【００７４】
　なお、ＵＬ－９４　Ｖ－０の規格においては、熱伝導性シート状成形体を１３．０ｍｍ
×１２７ｍｍの大きさに切断したものを試料とし、以下の５項目の条件を満たすことを規
定している。
１）　各資料の１回目又は２回目の接炎後の燃焼時間が１０秒以下
２）　１０回（２回目の接炎を含む）の接炎後の燃焼時間の合計が５０秒以下
３）　２回目の接炎後の燃焼時間と火種時間の合計が３０秒以下
４）　１２５ｍｍマークに達する燃焼又は火種がないこと
５）　落下物による脱脂綿の着火がないこと。
【実施例】
【００７５】
　以下、実施例及び比較例に基づいて本発明をより具体的に説明するが、本発明は以下の
実施例に限定されるものではない。
【００７６】
　（実施例１～８及び比較例１～１３）
　先ず、表１に示すカルボキシル基を有するアクリル系共重合体、表３に示す熱伝導性充
填剤（金属水酸化物粉、金属酸化物（比較例のみで使用）又は窒化物（比較例のみで使用
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））、表４に示す湿潤分散剤及び表５に示す難燃剤を、それぞれ表６及び表７に示す割合
で配合して混合攪拌して充分に減圧下脱泡した後、表２に示す１分子中に２個以上のグリ
シジル基を有する化合物を表６及び表７に示す割合で配合して再度混合攪拌して減圧下脱
泡して、熱伝導性アクリル系樹脂組成物を得た。
 
【００７７】
　次に、このようにして得られた熱伝導性アクリル系樹脂組成物を、表面がシリコン離型
処理されているポリエステルフィルム上にコーティングした後、１８０℃のオーブン中で
１０分間加熱することにより硬化させた。その後、常温にて２４時間放置することにより
養生して熱伝導性シート状成形体を得た。
【００７８】
　このようにして得られた各熱伝導性シート状成形体について、以下のような評価を行っ
た。
【００７９】
　〈熱伝導性の試験〉
　実施例１～８及び比較例１～１３で得られた各熱伝導性シート状成形体について、京都
電子社製のＱＴＭ－５００を用いて熱伝導率（Ｗ／ｍ・Ｋ）を測定した。このような熱伝
導率は、熱伝導率が既知である基準物質の上に試料を置き、数種類の基準物質に対して偏
差を求めた後、基準物質の熱伝導率を横軸にし、偏差を縦軸にしてプロットし、偏差がゼ
ロとなる交点を求めることにより算出した。得られた結果を表６及び表７に示す。
 
【００８０】
　〈難燃性の試験〉
　実施例１～８及び比較例１～１３で得られた各熱伝導性シート状成形体について、以下
のようにして難燃性の評価を行った。すなわち、各熱伝導性シート状成形体を１３．０ｍ
ｍ×１２７ｍｍの大きさに切断したものを試料とし、ＵＬ（Ｕｎｄｅｒｗｒｉｔｅｒｓ　
Ｌａｂｏｒａｔｏｒｉｅｓ　Ｉｎｃ．）のプラスチックの難燃性規格であるＵＬ－９４　
Ｖ（Ｖｅｒｔｉｃａｌ　Ｂａｒｎｉｎｇ　Ｔｅｓｔ）に準拠した測定を行った。このよう
な試験の評価基準は下記の通りである。また、その評価方法は、下記Ｖ－０に規定された
５項目を満たすか否かを評価し、５項目全てを満たす場合には評価はＶ－０となる。また
、Ｖ－０に規定された５項目のうち１項目でも満たさないものがある場合においては、次
に、Ｖ－１に規定された５項目を満たすか否かを評価し、５項目全てを満たす場合には評
価はＶ－１となる。さらに、Ｖ－１に規定された５項目のうち１項目でも満たさないもの
がある場合においては、Ｖ－２に規定された５項目を満たすか否かを評価し、５項目全て
を満たす場合には評価はＶ－２となり、５項目のうち１項目でも満たさない場合には評価
は不合格となる。得られた結果を表６及び表７に示す。
 
【００８１】
　評価基準
　〔Ｖ－０〕
１）　各サンプルの１回目又は２回目の接炎後の燃焼時間が１０秒以下
２）　１０回（２回目の接炎を含む）の接炎後の燃焼時間の合計が５０秒以下
３）　２回目の接炎後の燃焼時間と火種時間の合計が３０秒以下
４）　１２５ｍｍマークに達する燃焼又は火種がないこと
５）　落下物による脱脂綿の着火がないこと。
【００８２】
　〔Ｖ－１〕
１）　各サンプルの１回目又は２回目の接炎後の燃焼時間が３０秒以下
２）　１０回（２回目の接炎を含む）の接炎後の燃焼時間の合計が２５０秒以下
３）　２回目の接炎後の燃焼時間と火種時間の合計が６０秒以下
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４）　１２５ｍｍマークに達する燃焼又は火種がないこと
５）　落下物による脱脂綿の着火がないこと。
【００８３】
　〔Ｖ－２〕
１）　各サンプルの１回目又は２回目の接炎後の燃焼時間が３０秒以下
２）　１０回（２回目の接炎を含む）の接炎後の燃焼時間の合計が２５０秒以下
３）　２回目の接炎後の燃焼時間と火種時間の合計が６０秒以下
４）　１２５ｍｍマークに達する燃焼又は火種がないこと
５）　落下物による脱脂綿の着火があった。
【００８４】
　〈加工性〉
　実施例１～８及び比較例１～１３において得られた熱伝導性アクリル系樹脂組成物につ
いて、熱伝導性シート状成形体を製造する際の加工適性を評価した。すなわち、各熱伝導
性アクリル系樹脂組成物について、ラボスターラーを用いて混練りが容易であるか否かを
観測して加工適性の評価を行った。評価基準は下記の通りである。結果を表６及び７に示
す。
 
【００８５】
　評価基準
◎：粘度が低く混練りが可能であり、シート化も容易であった。
○：粘度がやや高いが混練りが可能であり、シート化も容易であった。
△：粘度が高く混練りがやや困難であり、シート化もやや困難であった。
×：粘度が高く混練りが困難であり、シート化も困難であった。
【００８６】
【表１】

【００８７】

【表２】

【００８８】
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【００８９】
【表４】

【００９０】
【表５】

【００９１】
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【表６】

【００９２】
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【表７】

【００９３】
　表６及び表７に示す結果からも明らかなように、各実施例で得られた本発明の熱伝導性
アクリル系樹脂組成物は加工適性が高く、しかもこれを用いて製造された本発明の熱伝導
性シート状成形体は、熱伝導率と難燃性とが共に高いものであることが確認された。
【産業上の利用可能性】
【００９４】
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　以上説明したように、本発明によれば、熱伝導性充填剤を高比率で含有させることを可
能として優れた難燃性及び熱伝導性を達成し、しかも粘度を低く抑えて加工適性の向上を
可能とする熱伝導性アクリル系樹脂組成物、並びにそれを用いた熱伝導性シート状成形体
を提供することが可能となる。
【００９５】
　したがって、本発明の熱伝導性アクリル系樹脂組成物は加工適性に優れ、優れた難燃性
と熱伝導性を有する熱伝導性シート状成形体を製造することが可能であり、このような熱
伝導性シート状成形体は、電子機器部品の熱を冷却装置に伝達させる熱伝導材等として有
用である。
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