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320 カ ー ボ ン ナ ノ コ ン ポ ジ ッ ト材 の 開発 とそ の 諸特性

　一第 2 報 ：カ
ー ボ ン 系第 2 フ ィ ラ

ー
添加 の 影響
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　　　　　　　　　　 1 緒　　言

　著者 らは以 前に 現在の カ
ーボ ン ナ ノ材料 の 中で コ ス ト面 と

その 特異 な優れ た 特 性 を有す る気相 成長 炭素繊 維 （VGCF ；

Vc4）or 　Gro”
・n 　Carbon　Fibeti）

1）を用い て
， 樹 脂、金属 な どを含

浸 させ る こ とを 目的 と した ポーラス な V   F／C ブ リフ ォ
ー

ム の 製造方法の 提案とその 優れた熱伝導率、導電性に つ い て

報告 した
2）。し か し、その 優れた熱伝導率も十分とは言えず、

更な る 改良 が期待 され て い る。

　そ こ で、本研究で は VGCF ／C プ リ フ ォ
ー

ム の 熱伝導率の

改善を 目的 と して VGCF （カ
ーボ ン 系第 1フ ィ ラー）／C プ

リフ ォ
ー

ム に カーボン 系第 2 フ ィ ラーを添加 し、VGCF ／ カ

ーボ ン 系第 2 フ ィ ラ
ー
／C か らなるプ リフ ォ

ー
ム を製造 し、

その 製 造方 法 と熱伝導 率 に及 ぼす カ
ー

ボ ン 系第 2 フ ィ ラ
ー

の

影 響 に つ い て 調 査 ・検 討 を行 っ たD

　　　　　　　　　　 2 実験方法

2．1 プ リフ ォ
ーム の 製造方法

　供試材と して ，平均 直径 15〔  1，平均 長 さ 10〜20μ m の

VGCF （カ
ーボ ン 系第 1 フ ィ ラー、昭和 電工 製）、レ ゾール 型

水溶性 フ ェ ノ
ー

ル 樹脂 （PF、昭和 高 分子製）及 び カーボン 系

第 2 フ ィ ラー
（C−2nd　filler）として平 均粒 径 95nm の カーボ ン ブ

ラ ッ ク （CB95 、東海 カーボ ン 製）、平 均粒 径 18nm の カーボ

ン ブラ ッ ク （CBI8、東海カ
ーボ ン 製）及 びボー

ル ミル に よ り

切断 され た平均 長 さ 1〜3μ m の VGCF （c
− VGCF ） を使 用

した。

　プ リフ ォ
ーム の 製作手 順 は フ ェ ノ ール 樹 脂 を純水 に よ り希

釈 した フ ェ ノ
ー

ル 樹脂 水溶液を製作 し，カ
ーボ ン 系第 2 フ ィ

ラ
ー、V   F の 順に混合させ た、こ の ときの V   F、カーボ

ン 系第 2 フ ィ ラー、フ ェ ノ
ー

ル 樹脂の 重量 割合をTable　 Iに

示劣 この V   F／カーボ ン 系第 2 フ ィ ラー
／PF との 混合粉

末 に は，成形 前乾 燥 として 70℃ で 60min、50℃ で 9h の 2 段 階

の 乾燥 を行 っ た。

　 上述の 混 合粉末 を，成形圧 力 75MPa ，成形温度 150℃，成

形 日繝 30minの 条件 で 1錦 成形 し，直径 10mm 、厚 さ 2．5 

の VGCF ／カ
ーボ ン 系 第 2 フ ィ ラ

ー
／PF コ ン ポ ジ ッ ト材を製

作 した。その 後、800℃ で 60min、2800℃ で 10minの グ ラフ ァ

イ ト化処 理 を施 し、VGCF ／ カーボン 系 第 2 フ ィ ラー／C ブ

リフ ォ
ーム を製作 した。

2．2 熱伝導率 測定

　熱伝導率の 測定に は，レ
ーザー

フ ラ ッ シ ュ 法熱定数測定装

置を用 い，定圧 比熱容量 c （W ・
s！g

・K）， 熱 拡散率 α （cm21s ）

を測 定 し，次式よ り熱伝導率 K （W ！cm ・K）を計算 した。

K ＝α
’c ’

γ （1）

こ こ で，γは 密 度（g！cm3 ）で あ る。

23　ラマ ン ス ペ ク トル 測 定

　プ リフ ォ
ーム 表面 の 構造調 査の た め ラマ ン ス ペ ク トル を測

定 した。装置は KAISERHolo 　Lab5000を用い て、入射 レ
ー

ザ

光の波長 は 532nm、レ ー
ザ光の ビ

ーム 径は 0．8 μ m とした。

Table　I ］茄e　 ratio　 of 　material 　 content 　in　VGCF ！C　2nd　filler［PF

composite ．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （wt ％）

Sample VGCFC −2nd且llerPF

V   FICB951PF 15〜45 5〜35 50

VGCFICB181PF 15〜3515 〜35 50

VGCF ！c
− VGCF ！PF15 〜3515 〜35 50

　　　　　　　　 3 実験結果及び考察

3．1VGCF ／C−2nd　filter／Carbon プ リフ ォ
ーム の 構造

　Fig．1 に グラフ ァ イ ト化後の V   FIC−2nd　filler（CB95）／C プ

リフ ォ
ーム の SEM 写 真を示 す．各 VGCF 、　 CB95 と グラ フ ァ

イ ト化 され た 樹 脂 （C ）に よ る 3D （3　dimensional）ネ ッ トワ ー

ク構造が確認で きる 。 また、Fig．1（b）か ら グラフ ァ イ ト化 さ

れた樹脂 の 中にカーボ ン系第 2フ ィ ラー （CB95）が存在 して

い る こ とが確認で きる。

32　VGCF 伽 d　mler1C　preibrmの 熱伝導 率お よび ラマ ン ス ペ

ク トル 特 性

　Fig．2 （a）に VGCFICB951PF コ ン ポ ジ ッ ト材 お よ び

VGCFICB95fC プ リフ ォ
ー

ム の 熱伝導率と VGCF 含有量の 関

係 を示 す。参考の 為、Fig．2（b）に vGcF ！PF コ ン ポ ジ ッ ト材

と vGcF ／C プ リフ ォ
ーム の 熱伝導率を示 す

3）。Fig，3 に vGcF

と VGCFtCB951C （含有量は其々 35、15、50wt％）プ リフ ォ
ー

ム 、VGCFIC （含有量 は其々 50、50wt ％） プ リフ ォ
ーム の グ

ラフ ァイ ト化 され た樹脂 の ラマ ン ス ペ ク トラ特 1生を示 す。

　上記の Fig、2、3か ら以下の こ とがわか る。

（1） VGCFICB95XC プ リフ ォ
ー

ム （VGCF 含有量 35〜45Wt％、

　 CB95 含有量 5〜15wt％、PF含有量 50wt％）は Fe （0．8W ！cm
・

　 K ）に 匹敵す る 高 い熱 伝導率を示 した （Fig．2（a））。

（2） また 、VGCFtC （VGCF 含有量 50瓢 ％、　 PF50wt ％）プ

　　リフ ォ
ーム と比 べ て VGCF 含有 量 が少 ない の に もかか わ

　　らず、約 2倍 の 高 い 熱 伝導率特 性を示 した （Fig．2）。
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Fig．　l　Scanning　electn〕n 　micrographs 　of （a）VGCFICB951C 　prefbmm

and （b）detail　ofA ．

（3） ラマ ン ス ペ ク トル か ら計算され た、各々 の グラフ ァ イ

　　ト化 の 程度が わか る R−value （詳D ！G） を比較 す る とカ
ー

　 ボ ン 系第 2 フ ィ ラーの 添加に よ り、R 値が低くな っ て い

　 る （よ りグ ラフ ァ イ ト化 され た ） こ とが わ か る。これ は

　 熱膨張率の 違 うPF （2．5〜6、OxIO
’sf℃）と CB （4× 10今℃）

　 が混 ざっ て グ ラフ ァイ ト化 され る こ とで PF の 内部 にス ト

　　レ ス が発生 して 、よ りグ ラフ ァイ ト化 を促 進 させ た と考

　 え られ る
4 〕

（Fig．3）。

（4＞ 上記 よ り、VGCFICB951C プ リフ ォ
ー

ム が F¢ 程の 高い

　 熱伝導率を示 した の はカーボ ン 系第 2 フ ィ ラー添加 に よ

　　り VGCF を繋ぐ樹脂の グラ フ ァ イ ト化が 高まっ た こ とに

　 起因す る と考 え られ る。

（5） また、そ の 他の 組成の プ リフ ォ
ーム の 結果は示 さない

　 が 同 じく優 れた 熱 伝導性 を示 し、そ の 理 由は 上 記 と同様

　 に 説 明 され るだ ろ う。

　　　　　　　　　　 3　結 　　言

　従来の VGCF ！C プ リフ ォ
ーム にカーボ ン 系第 2 フ ィ ラ

ー
を

添加す る こ とに よ り約 2 倍の 高い 熱伝導率特駐が向上 した。

これ は カ
ーボ ン系第2 フ ィ ラーの 添加で グラ フ ァ イ ト化 され

る樹 脂内部に ス トレ ス が発 生 し、よ りグ ラフ ァ イ ト化 が促進

され た こ とに起 因する と考え られ た。
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