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論文内容要約 

 

【第一章 緒言】 

インバーターとモーターを中心とする電子・電気機器の高出力化と小型化に伴い，それらの内部での発熱量は

上昇傾向にある．その放熱対策として，エポキシ樹脂を主成分とする絶縁材料の高熱伝導化が要求されている．

エポキシ樹脂の高熱伝導化には，エポキシ樹脂に対し熱伝導率が３～４桁高い，高熱伝導性セラミックス粉末を

エポキシ樹脂に充填する方法が主流である．しかしながら，セラミックス粉末をエポキシ樹脂に高充填すると，

粘度上昇や接着性低下などの問題が生じるため，セラミックス粉末の充填量には限界がある．そのため，エポキ

シ樹脂の高熱伝導化には，エポキシ樹脂自体の高熱伝導化も望まれている．それには，樹脂内部への秩序構造の

形成により，熱伝導の媒体であるフォノンの散乱を抑制することが有効である．そこで，自発的に秩序性の高い

液晶構造を形成する液晶性エポキシ樹脂に着目した．この際，液晶性エポキシ樹脂の配向度と熱伝導率には正の

相関が存在する．しかしながら，セラミックス―エポキシ樹脂コンポジットのように，セラミックスに接して液

晶性エポキシ樹脂を硬化させる場合，セラミックス表面における液晶性エポキシ樹脂の配向度とコンポジットの

熱伝導率との相関は十分に理解されていない．そこで本研究では，セラミックス表面状態が液晶性エポキシ樹脂

の配向性に及ぼす効果を調べた上で，セラミックス表面での配向性制御に基づく高熱伝導材料を開発することを

目的とした．  

【第二章 セラミックス表面への物理的処理が液晶性エポキシ樹脂の配向性に及ぼす効果 1】 

第二章では異なる表面を有するセラミックス基板として，ソーダライムシリカガラス (G) 未処理基板 (G1)，

G1に 250 °C で 10分間の熱処理を施した基板 (G2)，及びG2に 10分間のUV処理を施した基板 (G3) を用

意した．それぞれの基板に対する，ヘキサデカン，ジヨードメタン，水の接触角を測定した．その結果，水に対

する G2 の接触角が高かった一方で，G3 の接触角は低かった．したがって，G2 は熱処理により疎水化し，G3

はUV処理により，親水化したことが分かる．それぞれの接触角の実測値と各液体の表面自由エネルギーの文献

値をOwens-Wendtの式に代入することで，G1－G3の表面自由エネルギー (s)，及びその分散項 (sd) と極性

  



項 (sp) を求めた．表面が疎水化されたG2 は sp が低かった一方で，親水表面を有する G1，G3 は sp が高

く，その結果として，s が高い値を示した． 

 液晶性エポキシ樹脂として，液晶性エポキシモノマー (TM) とアミン硬化剤 (DAN) を用いた．TMは，97 °C

に結晶相－スメクチック (Sm) 液晶相転移点，140 °CにSm－等方相 (Iso) 相転移点を有する．ギャップ 10m

のG1－G3のサンドイッチセルにTMを挟み，Sm相が発現する温度領域である130 °Cで偏光顕微鏡 (POM) 観

察を行った．その結果，低 s であるG2間にTMを挟んだ場合，POM像に扇状組織が現れたことから，基板

に対し水平に配向していることが分かった．一方，高s であるG1間，及びG3間にTMを挟んだ場合，POM

像は暗視野となった．また，コノスコープ観察をした結果，コノスコープ観察像の四隅が明るかったことから，

TMはG1間，及びG3間で垂直配向を形成したことが分かった．したがって，TMは，低 s 表面により水平配

向を形成し，高 s により垂直配向を形成することが分かった． 

 ギャップ 10 m のG1－G3のサンドイッチセル間で TM をDANを用いて 150 °Cで加熱硬化させながら

POM観察を実施した．その結果，TM/DANは，150 °Cに加熱することで Iso相に相転移した．同じ温度で保持

したまま8分が経過すると，3次元架橋反応に伴い，Iso相内でSm相が形成し始めた．さらに12分後には，低 

sであるG2間では水平配向を，高 sであるG1間，及びG3間では垂直配向を形成し，硬化が完了した．G1

－G3上で150 °Cで硬化させたTM/DANをGISAXS測定した．その結果，Sm層起因のスポットがG2に対し

ては水平方向に現れた．一方，G1，及びG3に対しては垂直方向に現れた．したがって，TM同様に TM/DAN

も，低 s 表面により水平配向を形成し，高 sにより垂直配向を形成することが分かった．次に G1－G3 間で

TM/DANを150 °Cで加熱硬化した，基板/樹脂/基板の三層構造体の熱伝導率を，Xeフラッシュ法により測定し

た熱拡散率と，DSC で測定した比熱，比重計で測定した密度を掛け合わせることにより算出した．さらに，

TM/DANの熱伝導率を三層構造体の熱伝導率から直列熱抵抗の式より求めた．その結果，G2間での加熱硬化に

より水平配向を形成したTM/DANの熱伝導率が0.41－0.61 W m-1 K-1であったのに対し，G1間，及びG3間で

の硬化により垂直配向を形成したTM/DANは，0.81－5.8 W m-1 K-1であった． 

以上より，物理的処理により基板表面を高 s 化させることで，その表面で硬化した TM/DAN の配向性制御

が可能であり，その配向性制御により，熱伝導率をアモルファスエポキシ樹脂の約29倍の5.8 W m-1 K-1まで高

められることを明らかにした． 

【第三章 セラミックス表面の官能基が液晶性エポキシ樹脂の配向性に及ぼす効果 2】 

第三章では異なる官能基が液晶性エポキシ樹脂の配向性に及ぼす効果を調べるために，5 種のシランカップリ

ング剤をG1上に表面処理したC1(短鎖アルキル修飾)/G1, C2(長鎖アルキル修飾)/G1, C3(グリシジル基修飾)/G1, 

C4(ベンジルアミノ基修飾)/G1, C5(アミノ基修飾)/G1を用意した．これらの基板に対し，第二章と同様に，sd, sp, 

及び s を求めた．表面処理を施した全ての基板は，G1 と比較し，sp, 及び s が低かった．したがって，こ

れらの表面処理により，いずれの基板表面も疎水化したといえる． 



ギャップ 10 m のG1, C1/G1, C2/G1, C3/G1, C4/G1, C5/G1のサンドイッチセルにTMを挟み，Sm相が発

現する温度領域である130 °CでPOM観察した．その結果，G1間のTMのみ垂直配向を形成した．一方，表面

処理を施した全ての基板間のTMは水平配向を形成した．これは表面処理を施すことで，基板表面の s が低下

したためと考えられる． 

G1, C1/G1, C2/G1, C3/G1, C4/G1, C5/G1上でTM/DANを150 °Cで硬化させ，GISAXSを測定した．その結

果，G1上で硬化したTM/DANに加えて，C5/G1上で硬化したTM/DANも垂直配向を形成した．よって，s が

低い基板表面においても，アミノ基が修飾されている場合，基板のアミノ基とTMのエポキシ基の相互作用によ

り，TM/DANは垂直配向を形成することが示唆された． 

【第四章 セラミックスフィラー表面での液晶性エポキシ樹脂の配向性がフィラー／樹脂コンポジットの熱伝

導率に及ぼす効果 3】 

第四章では，AlNフィラー表面でTM/DANに垂直配向を形成させることにより，AlNフィラー間に熱伝導パ

スを形成させ，その結果としてAlN/TM/DANコンポジット全体の熱伝導率を向上させることをめざした． 

AlN基板と-Al2O3基板上でTM/DANを 150 °Cで硬化させ，GISAXSを測定した．その結果，AlN基板上

で硬化したTM/DANは，水平配向を形成したのに対し，-Al2O3基板上で硬化したTM/DANは水平配向に加え

て，垂直配向を形成している領域も存在することが分かった． 

AlN/TM/DANコンポジットにおいて，AlNフィラー表面でTM/DANに垂直配向を形成させるため，AlNフィ

ラー表面を1200 °Cで1時間焼成することにより，表面に -Al2O3を形成させた．次にAlNフィラー，または 

-Al2O3皮膜AlNフィラーをTM/DANに充填させ，150 °Cで硬化することによりコンポジットを作製し，それ

ぞれの熱伝導率を測定した．その結果，AlNフィラーを充填したコンポジットと比較し，-Al2O3皮膜AlNフィ

ラーを充填したコンポジットの熱伝導率は11－36 %高かった．これは，-Al2O3皮膜表面でTM/DANが形成し

た垂直配向により，熱伝導パスが形成されたためと考えられる． 

【第五章 結言】 

物理的処理によるセラミックス表面の s 制御や，化学的処理によるセラミックス表面の官能基制御により，

液晶性エポキシ樹脂の配向性を制御でき，熱伝導率異方性を制御できる．本研究に基づく高熱伝導材料は次世代

の高出力電子・電気機器の絶縁放熱材としての応用が期待できる． 
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