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研究成果の概要（和文）：　本研究では高熱伝導化したポリイミド材料の連続作製プロセスの基盤構築を目指
し、ポリイミド材料に添加された高熱伝導性フィラーの配向構造形成を高速に行う技術の確立を目的とした。フ
ィラーの配向操作に用いる外場として、電場ならびに磁場を利用した。研究遂行の結果、電場処理および磁場処
理を行った場合、処理なしのものに比べ、ポリイミド複合材料の有効熱伝導率は明確に向上した。さらに、X線
回折および絶縁破壊電圧の測定結果より、外場の印加処理によって、ポリイミド内のフィラーの配向状態が変化
していることが示唆された。

研究成果の概要（英文）： In the present research, the techniques to promptly form the oriented 
structure of the highly heat-conductive filler added to the polyimide material were investigated to 
develop the foundation of the continuous manufacturing process of highly heat-conductive polyimide 
material. An electric field and a magnetic field were used as the external fields used for the 
orientation operation of the fillers. As a result of the research, the effective thermal 
conductivity of the polyimide composite material was improved when the electric field and the 
magnetic field treatment were performed, compared with the non-treatment material. Furthermore, the 
measurement results of X-ray diffraction and dielectric breakdown voltage suggested that the 
orientation state of the fillers were changed by the application of the external fields.

研究分野：複合材料、プロセス工学、熱物性

キーワード： ポリイミド　複合材料　有効熱伝導率　配向構造
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　本研究では、ポリイミド/高熱伝導性フィラー複合材料作製工程における電場処理と磁場処理がイミド化後の
複合材料の熱伝導性に与える影響を明らかにした。
　本研究の成果により、優れた耐熱性を有するポリイミドの高熱伝導化を、連続プロセスによって実施する技術
の基礎データが蓄積され、実用化に向けた基盤が構築された。今後研究を重ねることによって、本複合材料が工
業的に生産されれば、安価に高耐熱性のTIMの使用が可能となり、さらに、無機材料に代わり、軽量なポリマー
材料の適用箇所が大きく増加することが見込まれる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 電子機器で用いられる半導体の高集積化やパワーデバイスの出力増大等が急速に進み、機器
内部での発熱密度の増加や温度の不均一性が製品設計の際に大きな課題となっている。内部雰
囲気温度は製品寿命に大きく影響するため、機器内部で発生する熱を速やかに系外へ排出しな
ければならず、熱マネージメントの重要性は年々高まっている。多くの電子機器において、固体
間の界面熱抵抗を減少させるためポリマー(樹脂)が熱伝導材料(Thermal Interfacial Material, 
TIM)として利用されている。特にポリイミドは優れた耐熱性を有するポリマーの一つであり、高
耐熱性の TIM として使用されている。しかしながら、ポリマーは熱伝導性が低く、効率的な熱輸
送のためには、ポリマー材料の熱伝導率を向上させることが不可欠である。このような中、セラ
ミックスや機能性炭素材料との複合化による高熱伝導化は有力な手法として研究が進められて
いる。しかしながら、これまでの研究によって、ポリマー中にフィラーを単純に添加する場合、
ポリマーとフィラーの界面抵抗が大きく、相当量のフィラーを添加しなければ熱伝導率の向上
は見込めないことが分かっており、外場を用いてポリマー内部のフィラーの配向構造を操作し、
熱伝導パスを形成することがポリマー材料の熱伝導率向上のために重要となる。 
 
２．研究の目的 

本課題では高熱伝導化したポリイミド材料の連続作製プロセスの基盤を構築することを目指
し、ポリイミド作製過程において、高熱伝導性フィラーの配向構造形成を高速に行う技術の確立
を目的とした。さらに電気絶縁性等についても計測し、ポリイミド中のフィラーの配向構造の変
化に伴う材料特性の変化を検討した。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、カプトン系ならびにフッ素系のポリイミド、さらに市販ワニスより作製されるポ
リイミドを利用して実験を行った。なお、本研究で使用したフッ素系ポリイミドは 2,2-bis(3,4-
anhydrodicarboxyphenyl)-hexafluoropropane (6FDA)と 4,4’-diaminodiphenyl ether (ODA)か
ら成るポリイミドである。高熱伝導性フィラーにはセラミックス系フィラーとして六方晶窒化
ホウ素、炭素系フィラーとして、カーボンナノチューブならびにカーボンナノファイバーを用い
た。 

ポリイミドは熱的安定性に優れ、且つ、溶媒溶解性が低い(もしくは溶解しない)ため、ポリイ
ミドとフィラーの混合は、ポリイミドの前駆体であるポリアミド酸の状態で行う必要がある。本
研究では六方晶窒化ホウ素、炭素系フィラーと
もにポリアミド酸をジメチルホルムアミドに溶
解させたポリアミド酸溶液と混合し、真空オー
ブンやホットプレートを利用し脱溶媒、イミド
化することによってフィラー/ポリイミド複合
シートを作製した。 

フィラーの配向操作は電場と磁場の両方を検
討した。直流電場を用いた電場処理の実験で用
いた装置の概略図を Fig. 1 に示す。装置は高圧
電源と電場印加部より構成され、電場印加部は
断熱材で覆われ、ヒーターにより内部の温度を
制御した。また、電極はテフロンで覆われ絶縁
された。電場印加方法については、電極の正負
極を固定する方法(固定極法)、および一定間隔
で電極の正負を入れ替える方法(スイッチング
法)の 2種を比較した。 

次に磁場印加装置の概略図を Fig. 2 に示す。
本研究では磁場形成には 2 個のサマリウム－コ
バルト磁石を用いた。磁石は 30 mm×30 mm、厚
さ 10 mm の板状であり、ジュラルミンで保持し
た。磁石の間にフィラーを混ぜたポリアミド酸
溶液を塗布した耐熱ガラスを設置しフィラーの
配向操作を行った。磁場を利用した実験におい
ては、六方晶窒化ホウ素に酸化鉄(Fe3O4)ナノ粒
子を担持させることにより磁場応答性を向上さ
せたフィラーを用いた。 

本研究では、複合化シートの有効熱伝導率は
当研究グループで作製した温度傾斜型定常法に
基づく装置を用いて測定した。また、Fig. 1 に
示す直流電場印加装置の電極部を交換し、複合
化シートの絶縁破壊電圧を測定した。 
 
 

Fig. 1 電場印加装置の概略図 

Fig. 2 磁場印加装置の概略図 



４．研究成果 
 まず、直流電場を利用したフィラーの配向操作による高熱伝導化について説明する。本検討で
は平均粒径が 11 m ならびに 0.5 m の 2 種の六方晶窒化ホウ素を用いた。また、ポリイミドに
は 6FDA-ODA より成るフッ素系ポリイミドを用いた。それぞれのサイズの六方晶窒化ホウ素を用
いた場合のフィラー濃度ならびに電場印加方法と有効熱伝導率の関係を Fig. 3 に示す。共通の
条件として印加電圧 1500 V、電極間距離 2.2 mm ならびに電場印加時間 4.5 h に設定した。図に
示すように、六方晶窒化ホウ素のサイズならびに印加方法によらず、電場印加によって複合化シ
ートの有効熱伝導率は向上した。また、固定極法はスイッチング法に比べ高い効果を示した。さ
らに、平均粒径 11 m の六方晶窒化ホウ素について、電場印加時間と有効熱伝導率の関係を調
べた結果を Fig. 4 に示す。固定極法を用いた場合、電場印加時間 1 h -4.5 h の範囲で、有効熱
伝導率の印加時間依存性はほとんど見られず、連続化プロセスの構築に重要となる、印加時間短
縮の可能性を見出した。 
 また、X線回折により得られる六方晶窒化ホウ素の(002)面と(100)面に起因するピークの強度
比を用いて、ポリイミド中のフィラーの配向状態を解析した結果、電場印加によりフィラーの配
向性が変化し、(002)面に対する(100)面の相対ピーク強度が大きくなっていることを確認でき
た。さらに、複合材料の絶縁破壊電圧を調べた結果、同じフィラー濃度において電場印加処理を
行った複合膜は、配向操作を行っていない複合膜に比べ、明らかな電気絶縁性の低下が見られた。
この結果は、電場印加により六方晶窒化ホウ素の配向状態が変化し、ポリイミド内に伝熱パスが
形成されたことを示唆していると考えられる。 

 
 
 磁場印加処理による高熱伝導化では、市販
のワニスにより得られるポリイミドを使用
した。ポリアミド酸溶液(ワニス)と酸化鉄を
担持した六方晶窒化ホウ素を混合した複合
溶液に磁場を印加することにより、磁場処理
を行わず作製したシートに比べ有効熱伝導
率は明確に向上した。さらに、X 線回折なら
びに絶縁破壊電圧を用いたポリイミド中の
フィラーの配向状態の調査の結果、磁場を印
加することによって配向状態が大きく変化
していることが示唆された。 
 
 
 
 
 
 

 

Fig. 4 電場印加時間と有効熱伝導率の 
関係 

Fig. 3 フィラー濃度、電場処理方法と有効熱伝導率の関係 
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