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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　高分子微粒子と、
　前記高分子微粒子の表面に形成されたグラフェン（ｇｒａｐｈｅｎ）コーティング層と
を含む、導電性粒子。
【請求項２】
　請求項１に記載の導電性粒子において、
　前記高分子微粒子は、表面に官能基を有し、前記グラフェンコーティング層は、前記官
能基との化学結合によって前記高分子微粒子の表面に付着していることを特徴とする導電
性粒子。
【請求項３】
　請求項１に記載の導電性粒子において、
　前記高分子微粒子が、表面に、縮合反応性官能基又はイオン性官能基を有することを特
徴とする導電性粒子。
【請求項４】
　請求項３に記載の導電性粒子において、
　前記縮合反応性の官能基が、カルボキシル基（－ＣＯＯＨ）、ヒドロキシル基（－ＯＨ
）、アルコキシカルボニル基（－ＣＯＯＲ１、この時、Ｒ１は炭素数１乃至１０のアルキ
ル基、フェニル基、又はベンジル基である）、アミノ基（－ＮＨ２）及びチオキシ基（－
ＳＨ）で構成される群から１種以上選ばれることを特徴とする導電性粒子。



(2) JP 5075180 B2 2012.11.14

10

20

30

40

50

【請求項５】
　請求項３に記載の導電性粒子において、
　前記イオン性官能基が、カルボキシル基、ヒドロキシル基、スルホニル基、四級アンモ
ニウム基及びアミノ基で構成される群から１種以上選ばれることを特徴とする導電性粒子
。
【請求項６】
　請求項２に記載の導電性粒子において、
　前記グラフェンが、縮合反応性官能基と共有結合を形成することのできる第２官能基又
はイオン性官能基とイオン結合を形成することのできる第２イオン性官能基を有すること
を特徴とする導電性粒子。
【請求項７】
　請求項６に記載の導電性粒子において、
　前記縮合反応性官能基と共有結合することのできる第２官能基が、カルボキシル基（－
ＣＯＯＨ）、ヒドロキシル基（－ＯＨ）、アルコキシカルボニル基（－ＣＯＯＲ１、この
時、Ｒ１は炭素数１乃至１０のアルキル基、フェニル基、又はベンジル基である）、アミ
ノ基（－ＮＨ２）及びチオキシ基（－ＳＨ）で構成される群から１種以上選ばれることを
特徴とする導電性粒子。
【請求項８】
　請求項６に記載の導電性粒子において、
　前記イオン性官能基とイオン結合を形成することのできる第２イオン性官能基が、カル
ボキシル基、ヒドロキシル基、スルホニル基、四級アンモニウム基及びアミノ基で構成さ
れる群から１種以上選ばれることを特徴とする導電性粒子。
【請求項９】
　請求項２に記載の導電性粒子において、
　前記化学結合が、共有結合又はイオン結合であることを特徴とする導電性粒子。
【請求項１０】
　請求項９に記載の導電性粒子において、
　前記共有結合が、エステル結合（－ＣＯＯ－）、アミド結合（－ＣＯＮＨ－）又は硫黄
化結合（－Ｓ－Ｓ－）を含むことを特徴とする導電性粒子。
【請求項１１】
　請求項９に記載の導電性粒子において、
　前記イオン結合が、－ＮＲ２

３
＋（この時、Ｒ２は水素、炭素数１乃至１０のアルキル

基又は、炭素数６乃至１２のアリル基である）の陽イオンの末端と、－ＣＯＯ－、－Ｏ－

又は－ＳＯ３
－の陰イオンの末端との相互作用によって形成されることを特徴とする導電

性粒子。
【請求項１２】
　請求項１に記載の導電性粒子において、
　前記高分子微粒子とグラフェンコーティング層との重量比が、２０：８０乃至９９．９
：０．１であることを特徴とする導電性粒子。
【請求項１３】
　請求項１に記載の導電性粒子において、
　前記高分子微粒子が、ポリスチレン系、ポリメタアクリレート系又はポリアクリレート
系の高分子微粒子であることを特徴とする導電性粒子。
【請求項１４】
　請求項１に記載の導電性粒子において、
　前記導電性粒子が、０．１μｍ乃至１０μｍの平均粒子径を有することを特徴とする導
電性粒子。
【請求項１５】
　請求項１に記載の導電性粒子を含む、異方性導電フィルム。
【発明の詳細な説明】
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【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電子機器をパッケージングする際に接続材料として用いられる異方性導電フ
ィルムの製造に容易な導電性粒子、及びこれを含む異方性導電フィルムに関するものであ
る。
【背景技術】
【０００２】
　一般的に、電子パッケージング技術は、半導体デバイスから最終製品までの全ての製造
段階を含む極めて広範囲で多様なシステム製造技術であり、最終電子製品の性能、大きさ
、価格、信頼性等を決定する極めて重要な技術である。
【０００３】
　近年、回路における間隙の微細化及び高接続密度化に伴い、半導体或いはディスプレイ
をパッケージングする際、狭い間隔で形成されている多数の電極を一度に接続することが
要望されている。これにより、液晶ディスプレイ（ＬＣＤ）をパッケージングする際、マ
ルチ接続回路基盤（ｐｒｉｎｔｅｄ　ｃｉｒｃｕｉｔ　ｂｏａｒｄ）と透明電極（ｔｒａ
ｎｓｐａｒｅｎｔ　ｅｌｅｃｔｒｏｄｅ）との間を機械的及び電気的に接続するために導
電性接着剤が使用されている。
【０００４】
　上記導電性接着剤は、異方性導電フィルム（ａｎｉｓｏｔｒｏｐｉｃ　ｃｏｎｄｕｃｔ
ｉｖｅ　ｆｉｌｍ，ＡＣＦ）、等方導電性接着剤（ｉｓｏｔｒｏｐｉｃ　ｃｏｎｄｕｃｔ
ｉｖｅ　ａｄｈｅｓｉｖｅ，ＩＣＡ）等の多様な形態で使われており、その中でも、導電
性粒子が熱硬化性又は熱可塑性の絶縁性樹脂（ｉｎｓｕｌａｔｉｎｇ　ｒｅｓｉｎ）に分
散した形態で構成された異方性導電フィルムが主に使用されている。
【０００５】
　電気伝導体の役目をする上記導電性粒子として、初期においては粉末又は繊維状の炭素
系材料が使用され、その後、銀（Ａｇ）等のソルダーボール（ｓｏｌｄｅｒ　ｂａｌｌ）
が使用され、次いでニッケル（Ｎｉ）粒子又は高分子微粒子の表面にニッケルがコーティ
ングされた高分子ボールが使用されてけた。
【０００６】
　異方性導電フィルムの導電性粒子として用いられるニッケルは、価格が安くて比較的優
れた電気伝導度を有しているが、高温多湿の状態に晒されると、表面が腐食或いは酸化す
るという問題があった。このような問題を解決するため、ニッケル粒子の表面に金（Ａｕ
）をコーティングする方法が提案された。金でコーティングされた導電性粒子は、高分子
の微粒子として、ジビニルベンゼン（ｄｉｖｉｎｙｌｂｅｎｚｅｎｅ）等の架橋性単量体
を含むポリスチレン（ｐｏｌｙｓｔｙｒｅｎｅ）粒子の表面にニッケルをコーティングし
、その表面に、更に金をコーティングした形態へと発展を遂げてきた。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　しかし、上記のように、高分子微粒子の表面に金属がコーティングされた導電性粒子の
場合、高分子微粒子と金属層との低い界面接着力のため、長期的な導電安全性や機械的物
性の確保が難しいという問題があった。また、高分子微粒子の表面に金属をコーティング
する鍍金工程のため、製造コストの上昇と共に、多量の環境有害物質が発生するという問
題があった。
【０００８】
　導電性粒子が絶縁樹脂内に分散して製造される異方性導電フィルムにおいて、接続抵抗
、信頼性等は、最も重要と思われる特性である。しかし、上記異方性導電フィルムを製造
する際に、加熱や加圧によって高分子微粒子と金属とを互いに接着させ、接着した箇所の
中に導電部を設ける過程で、高分子微粒子と金属層との間のモデュラス（ｍｏｄｕｌｕｓ
）の大きな差異と親和性の欠乏のため、金属層にクラックが生じて高分子微粒子の表面か
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らはがれやすく、その結果、導電性の著しい低下或いは絶縁化を招いてしまうという問題
があった。
【０００９】
　このため、高分子微粒子と金属層との間の亀裂及び剥離により導電性が低下することな
く、長期的な導電安全性、表面伝導性及び耐久性を備えると共に、優れた耐熱性を備え、
ＩＣ及び各種受動デバイスの接続、ＬＣＤ基盤と駆動回路とを電気的に接続する工程時に
、１００℃以上の高温接着温度においても電気回路の構成を保持できる、高い伝導性を示
すことのできる導電性粒子が求められている。
【００１０】
　本発明は、かかる点に鑑みてなされたものであり、その目的とするところは、上記問題
を解決し、優れた導電性を有すると共に、長期的な導電安全性、表面伝導性、耐久性及び
耐熱性の改善された導電性粒子を提供することにある。
【００１１】
　本発明の目的は、また、上記導電性粒子を含む異方性の導電フィルムを提供することに
ある。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　本発明は、上記目的に従い、高分子微粒子及び上記高分子微粒子の表面に形成されたグ
ラフェンコーティング層を含む導電性粒子を提供する。
【００１３】
　本発明は、また、上記導電性粒子を含む異方性導電フィルムを提供する。
【発明の効果】
【００１４】
　本発明によれば、長期的な導電安全性、表面伝導性、耐久性及び耐熱性に優れ、電子機
器のパッケージングに使用される異方性導電フィルムの製造に有用に適用することが可能
であり、又、各種モバイル機器、液晶ディスプレイ、電子ペーパシステム等、多様なディ
スプレイ機器の製造に必須の微小パターン形成工程に容易に適用することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１５】
【図１】図１は、本発明に従って形成された導電性粒子の断面を示す模式図である、
【図２】図２は、実施例１のステップ１において調製された高分子微粒子の走査電子顕微
鏡写真である。
【図３】図３は、実施例１のステップ３において調製された導電性粒子の走査電子顕微鏡
写真である。
【図４】図４は、実施例２のステップ１において調製された高分子微粒子の走査電子顕微
鏡写真である。
【図５】図５は、実施例２のステップ３において調製された導電性粒子の走査電子顕微鏡
写真である。
【図６】図６は、実施例２のステップ３において調製された導電性粒子の透過型電子顕微
鏡写真である。
【発明を実施するための形態】
【００１６】
　以下、本発明の実施形態を図面に基づいて詳細に説明する。
【００１７】
　本発明は、高分子微粒子の表面に、優れた導電性を有するグラフェンを含むグラフェン
コーティング層を形成することにより、優れた導電性を有すると共に、長期的な導電安全
性、表面伝導性、耐久性及び耐熱性が改善された導電性粒子を提供することを特徴として
いる。
【００１８】
　すなわち、本発明の一具体例によれば、高分子微粒子、及び前記高分子微粒子の表面に



(5) JP 5075180 B2 2012.11.14

10

20

30

40

50

形成されたグラフェンコーティング層を含む導電性粒子が提供される。
【００１９】
　図１は、本発明の一具体例による導電性粒子の断面を示す模式図である。
【００２０】
　図１を参照して説明すると、本発明による導電性粒子は、表面に一以上の第１官能基を
含む高分子微粒子（Ａ）、及び前記高分子微粒子の表面に、前記官能基との結合を形成す
ることのできる第２官能基を１以上含むグラフェンが化学結合によって付着しているグラ
フェンコーティング層（Ｃ）を含み、前記高分子微粒子（Ａ）とグラフェンコーティング
層（Ｃ）との間には、前記高分子微粒子の表面の第１官能基とグラフェンの第２官能基と
の化学結合による化学結合層（Ｂ）が形成されている。
【００２１】
　上記第１及び第２の官能基は、導電性粒子を調製する際に、高分子微粒子の表面とグラ
フェンとに各々導入され、これらの官能基同士が化学結合することによって高分子微粒子
にグラフェンが付着する。
【００２２】
　上記化学結合は、イオン結合又は共有結合である。これに従い、高分子微粒子の表面に
導入される第１官能基は、縮合反応性官能基又はイオン性官能基であり、グラフェンに導
入される第２官能基は、縮合反応性官能基と共有結合を形成することのできる第２官能基
又はイオン性官能基とイオン結合を形成することのできる第２イオン性官能基である。
【００２３】
　上記縮合反応性官能基及び上記縮合反応性官能基と共有結合を形成することのできる第
２官能基として、カルボキシル基（－ＣＯＯＨ）、ヒドロキシル基（－ＯＨ）、アルコキ
シカルボニル基（－ＣＯＯＲ１、この時、Ｒ１は炭素数１乃至１０のアルキル基、フェニ
ル基、又はベンジル基である）、アミノ基（－ＮＨ２）及びチオキシ基（－ＳＨ）等を挙
げることができるが、これらの官能基に限られない。
【００２４】
　上記のような、高分子微粒子表面の第１官能基とグラフェン表面の第２官能基との間、
具体的に、－ＣＯＯＨと－ＯＨ、－ＣＯＯＲ１と－ＯＨ、－ＣＯＯＨと－ＮＨ２、－ＣＯ
ＯＨと－ＮＨ２、又は－ＳＨと－ＳＨとの間の反応によって、エステル結合（－ＣＯＯ－
）、アミド結合（－ＣＯＮＨ－）又は硫黄化結合（－Ｓ－Ｓ－）等の共有結合が形成され
る。このような共有結合は高温でも安定しているので、本発明による導電性粒子は、高温
においても高分子微粒子とグラフェンとの間の脱離（ｄｅｔａｃｈｍｅｎｔ）の虞がなく
、優れた耐久性及び耐熱性を有し、安定した導電性を維持することができる。
【００２５】
　また、上記イオン性官能基及び上記イオン性官能基とイオン結合を形成することのでき
る第２のイオン性官能基として、カルボキシル基、ヒドロキシル基、スルホニル基、四級
アンモニウム基及びアミノ基などを挙げることができるが、これらの官能基に限らない。
【００２６】
　上記のような、高分子微粒子表面とグラフェン表面の官能基との間、具体的には、－Ｎ
Ｒ２

３
＋（この時、Ｒ２は水素、炭素数１乃至１０のアルキル基又は炭素数６乃至１２の

アリル基である）の陽イオンの末端と、－ＣＯＯ－、－Ｏ－又は－ＳＯ３
－の陰イオンの

末端とのイオン反応によってイオン結合が形成される。
【００２７】
　上記導電性粒子において、高分子微粒子の含有量がグラフェンと比べて高すぎると、電
気伝導度の確保が難しい。その一方、グラフェンの含有量が高分子微粒子の含有量と比べ
て高すぎると、電気伝導度は増加し得るが、構造安定性の確保が難しく、更には導電性粒
子の形成が容易ではない。これにより、高分子微粒子とグラフェンコーティング層との重
量比は、２０：８０乃至９９．９：０．１であることが好ましい。具体的に、グラフェン
が共有結合によって高分子微粒子に付着している場合、高分子微粒子とグラフェンコーテ
ィング層との重量比は、２０：８０乃至８５：１５であることが好ましく、優れた導電性
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と耐久性とを共に示すことができるという点において、５０：５０乃至７０：３０である
ことがより好ましい。グラフェンがイオン結合によって高分子微粒子に付着している場合
、高分子微粒子とグラフェンコーティング層との重量比は、５０：５０乃至９９．９：０
．１であることが好ましい。
【００２８】
　また、上記導電性粒子の大きさは、高分子微粒子の表面にコーティングされているグラ
フェンの厚さが極めて薄く、高分子微粒子の大きさとほぼ同じであり、０．１μｍ乃至１
０μｍの平均粒子径を有するのが好ましい。
【００２９】
　上記のような構造を持つ導電性粒子は、以下のような調製方法によって調製することが
できる。
【００３０】
　即ち、本発明の他の一具体例によれば、（１）表面が第１官能基によって改質された高
分子微粒子を調製するステップ、（２）グラフェンの表面に、上記高分子微粒子の表面の
第１官能基と化学結合を形成することのできる第２官能基を導入するステップ、及び（３
）上記ステップ（１）で調製した高分子微粒子の表面に、上記ステップ（２）で調製した
グラフェンを化学結合により付着させてグラフェンコーティング層を形成するステップを
含む導電性粒子の調製方法を提供する。
【００３１】
　具体的に、グラフェンが共有結合によって高分子微粒子に付着している導電性粒子の場
合、（１）表面が縮合反応性官能基によって改質された高分子微粒子を調製するステップ
、（２）グラフェンの表面に、上記高分子微粒子の表面の縮合反応性官能基との結合を形
成することのできる第２官能基を導入するステップ、及び（３）上記ステップ（１）で調
製した高分子微粒子の表面に上記ステップ（２）で調製したグラフェンを共有結合により
付着させてグラフェンコーティング層を形成するステップを含む調製方法によって調製す
ることができる。
【００３２】
　以下、各ステップごとに、より詳しく説明する。
【００３３】
　＜ステップ（１）＞
　ステップ（１）では、表面が縮合反応性官能基に改質された高分子微粒子を調製する。
【００３４】
　具体的には、高分子微粒子を形成するための単量体を、単独又は補助単量体と共に、架
橋剤、重合開始剤及び分散剤の存在下、溶媒中で、分散重合、乳化重合或いは懸濁重合さ
せることによって、表面に縮合反応性官能基を有する高分子微粒子を調製する事ができる
。
【００３５】
　この時、上記高分子微粒子を形成するための単量体を補助単量体と共に用いると、高分
子微粒子表面における官能基の濃度を容易に制御することができるので、好ましい。
【００３６】
　又、この調製方法において、懸濁重合の場合、大きさが均一な高分子微粒子の調製は容
易ではなく、乳化重合の場合には、大きさが極めて均一な高分子微粒子を調製することが
可能であるが、数μｍサイズの高分子微粒子を調製するために、いくつもの工程を経なけ
ればならないという煩雑さがある。従って、単一工程によって、数μｍサイズの均一な高
分子微粒子を容易に調製することができるという点で、分散重合を介して高分子微粒子を
調製するのが好ましい。
【００３７】
　上記高分子微粒子を形成するための単量体として、当業界で使用可能なビード形態の高
分子微粒子を形成することのできるものならば、特に制限されることはなく、好ましくは
芳香族のビニル化合物、不飽和カルボン酸エステル化合物等の疎水性ビニル系の化合物を
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用いることができる。
【００３８】
　具体的には、上記芳香族のビニル化合物として、スチレン、ポリ水酸化スチレン、ｐ－
アセトキシスチレン、ｐ－カルボキシスチレン、ａ－メチルスチレン、ａ－クロロスチレ
ン、ｐ－ｔｅｒｔ－ブチルスチレン、ｐ－メチルスチレン、ｐ－クロロスチレン、ｏ－ク
ロロスチレン、２，５－ジクロロスチレン、３，４－ジクロロスチレン、ジメチルスチレ
ン、ジビニルベンゼンなどを用いることが可能であり、上記不飽和カルボン酸エステル化
合物として、メチルアクリレート、メチルメタアクリレート、エチルアクリレート、エチ
ルメタアクリレート、プロピルアクリレート、プロピルメタアクリレート、ブチルアクリ
レート、ブチルメタアクリレートなどを用いることができる。これらは単独又は１種以上
混合して用いることができる。
【００３９】
　上記補助単量体として、分子又は分子量の平均数２，０００から２００，０００の多様
な重合度を有する高分子物質を使用することが可能で、この中でも一以上、好ましくは二
以上の官能基を有するのが好ましい。
【００４０】
　具体的には、ポリ水酸化スチレン、ｐ－アセトキシスチレン、ｐ－カルボキシスチレン
、メタアクリルオキシエチルトリメチルアンモニウムクロライド、ポリエチレングリコー
ルメチルメタアクリレート、ポリエチレングリコールメチルエーテルメタアクリレート、
ポリエチレングリコールメタアクリレート、ポリプロピレングリコールメタアクリレート
、ポリプロピレングリコールジメタアクリレート等を挙げることができる。これらは単独
又は１種以上混合して用いることができる。
【００４１】
　その使用量は、上記高分子微粒子を形成するための単量体の総重量に対し、０．１重量
パーセント乃至２０重量パーセントであることが好ましく、１重量パーセント乃至２重量
パーセントがより好ましい。
【００４２】
　上記架橋剤として、高分子微粒子を調製する際に用いられる単量体と同じものを使用す
ることが可能で、具体的には、スチレン系、アクリル系又はメタアクリル系等の親油性と
して、単位中に、架橋作用をする二つ以上のビニル基を有する多官能性物質を用いるのが
好ましく、その使用量は、上記高分子微粒子を形成するための単量体の総重量、又は高分
子微粒子を形成するための単量体と補助単量体との合計重量に対し、０．１重量パーセン
ト乃至２０重量パーセントであるのが好ましく、０．５乃至２重量パーセントであるのが
より好ましい。
【００４３】
　上記重合開始剤として、過硫酸カルシウム、過硫酸アンモニウム及び過硫酸ナトリウム
などの過硫酸塩系開始剤や、過酸化水素、過酸化ベンゾイル及び過酸化ラウリル等の過酸
化物系開始剤や、アゾビスイソブチロニトリル（ａｚｏｂｉｓｉｓｏｂｕｔｙｒｏｎｉｔ
ｒｉｌ；ＡＩＢＮ）及びアゾビスホルムアミド等のアゾ系開始剤を用いることができる。
【００４４】
　これらの使用量は、高分子微粒子を形成するための単量体、補助単量体、架橋剤、重合
開始剤及び分散剤の合計重量に対し、０．０１重量パーセント乃至１０重量パーセントで
あるのが好ましい。
【００４５】
　上記分散剤として、ポリビニルピロリドン、ポリビニルアセテート、ハイドロキシプロ
ピルセルロースブチルアクリレート等を用いることができる。
【００４６】
　これらの使用量は、高分子微粒子を形成するための単量体、補助単量体、架橋剤、重合
開始剤及び分散剤の合計重量に対し、１重量パーセント乃至２重量パーセントであるのが
好ましい。
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【００４７】
　上記溶媒として、高分子微粒子を形成するための単量体、補助単量体及び架橋剤を溶解
することができるものであれば、特に制限されずに用いることができる。具体的には、水
、ジメチルスルホキシド（ｄｉｍｅｔｈｙｌｓｕｌｆｏｘｉｄｅ；ＤＭＳＯ）、テトロハ
イドロフラン（ｔｅｔｒａｈｙｄｒｏｆｕｒａｎ；ＴＨＦ）、ジメチルホルムアミド（ｄ
ｉｍｅｔｈｙｌｆｏｒｍａｍｉｄｅ；ＤＭＦ）又はアルコール等の極性溶媒や、ベンゼン
、キシレン、トルエン又はサイクロ核酸などの非極性溶媒を挙げることができる。また、
上記アルコールとして、炭素数１乃至１０の直鎖又は側鎖型アルコールを用いることがで
きる。好ましくは、エタノール、メタノール、イソプロパノール、プロパノール、ブタノ
ール、ペンタノール、ヘキサノール、ヘプタノール、サイクロ核酸などを用いることがで
きる。
【００４８】
　単量体を重合させる際の反応温度及び時間は、単量体が十分に重合され得る範囲内で適
切に調節できるが、５０℃乃至７０℃であるのが好ましく、反応時間は１２時間乃至２４
時間が好ましい。
【００４９】
　高分子微粒子として、好ましくは、上記のような方法によって重合されて形成された、
表面に縮合反応性官能基を有するポリスチレン系、ポリメタアクリレート系、ポリアクリ
レート系の高分子微粒子を用いることができる。
【００５０】
　また、高分子微粒子は、そのサイズもやはり、通常使用の可能な全ての大きさに変形さ
せることが可能で、０．１μｍ乃至１０μｍの平均粒子径を有するのが好ましい。
【００５１】
　＜ステップ（２）＞
　ステップ（２）では、グラフェンの表面に、上記高分子微粒子表面の官能基と共有結合
を形成することのできる第２官能基を導入する。
【００５２】
　具体的には、グラフェンの表面又は末端、或いは表面と末端両方に、高分子微粒子表面
の縮合反応性官能基と共有結合を形成することのできる－ＣＯＯＨ，－ＣＯＯＲ１，－Ｏ
Ｈ，－ＮＨ２，－ＳＨ等の第２官能基を導入する。
【００５３】
　本発明において使用可能なグラフェンは、低結晶性、高結晶性等、特に限られることは
なく、市販製品を購入して使用したり、通常の方法によってグラファイトから調製して使
用することもできる。
【００５４】
　グラファイトからグラフェンを調製する通常の方法は、機械的な剥離と物理化学的な剥
離の二つの方法に大きく分けられる。機械的剥離法では、通常使用される黒鉛に、広く用
いられている粘着テープなどを利用してグラフェンを得る。具体的には、粘着テープを黒
鉛の塊の上に貼ったり剥がしたりを繰り返し、黒鉛を構成するグラファイトの積層構造を
壊す方法である。物理化学的剥離法は、積層構造を有するグラファイトの塊を適切な溶媒
に分散した状態で、グラファイトの表面と層間構造との間に酸化反応を起こして層と層と
の間の空間を広げ、更に、これを還元させる過程でヒドロキシル基、カルボキシル基等の
極性官能基を一部残すか、又は、これと共に、イオン性官能基をグラフェン表面に位置さ
せて元の積層構造に回復不可能にし、最終的にこれを完全に剥離する過程を含んでいる。
前者の方法は、工程こそ簡単なものの、商業的評価としては歩留まりが低く、本発明にお
いては、相対的に大量のグラフェンを得ることのできる後者の方法を使って調製されたグ
ラフェンを用いるのが好ましい。
【００５５】
　縮合反応性官能基と共有結合の形成が可能な第２官能基を有するようにグラフェンを改
質する方法は、縮合反応性官能基との共有結合形成が可能な第２官能基を提供することの
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できる原料物質を用いた通常の表面改質法によって行うことができる。
【００５６】
　上記原料物質としては、縮合反応性官能基との共有結合の形成が可能な第２官能基を提
供することのできる物質であれば、特に制限されない。具体的に、カルボキシル基及びヒ
ドロキシル基の場合には、ヒドラジン及びアンモニアを、アルコキシカルボニル基の場合
には、上記で得たカルボキシル基に、メタノール、ｎ－ヘキサノール等脂肪族のアルコー
ル、又はベンジルアルコール、フェニルアルコール等芳香族のアルコールを更に反応させ
ることによって生成することができる。アミノ基の場合には、上記で得たカルボキシル基
に、ヘキサメチレンジアミン（ｈｅｘａｍｅｔｈｙｌｅｎｅｄｉａｍｉｎｅ）等二官能性
のアミン化合物を反応させて生成することができる。チオキシ基の場合には、Ｈ２Ｓなど
を用いて生成することができる。
【００５７】
　グラフェン改質方法に対する具体例として、カルボキシル基及びヒドロキシル基を有す
るようにグラフェンを改質させる場合、グラファイトを粉砕，酸化させて酸化グラファイ
トを調製し、これを超音波処理によって分散してグラフェンを得て、上記酸化グラフェン
の表面にカルボキシル基及びヒドロキシル基を提供できる原料物質としてヒドラジンとア
ンモニアとを処理することによって、表面にカルボキシル基及びヒドロキシル基が導入さ
れたグラフェンを調製することができる。
【００５８】
　この時、使用されるヒドラジンとアンモニアとの質量比によって、グラフェン表面にお
ける還元反応の進行度を制御することが可能で、これにより、グラフェン表面の第２官能
基の濃度が調節される。グラフェン表面において還元反応がさらに進むと、表面の第２官
能基の濃度が低下し、高分子微粒子との共有結合が減少することによって結合力は弱まる
が、グラフェン表面の欠陥が減少し、電気伝導度は高くなる。逆に、還元反応があまり進
まないと、表面の第２官能基の濃度が高くなり、高分子微粒子との共有結合が増大するこ
とによって結合力は強まるが、グラフェン表面の欠陥が増大し、高い電気伝導度を得るこ
とができない。従って、ヒドラジンとアンモニアの質量比は１：１乃至１：２０であるの
が好ましく、共有結合の可能な第２官能基が導入されたグラフェンが、高分子微粒子表面
の縮合反応性官能基との共有結合を通じて、最適な結合力と電気伝導度を持つことができ
るという点から、ヒドラジンとアンモニアの質量比は１：５乃至１：８であるのがより好
ましい。
【００５９】
　＜ステップ（３）＞
　ステップ（３）では、上記ステップ（１）において調製した高分子微粒子の表面に、上
記ステップ（２）において調製したグラフェンを共有結合により付着させてグラフェンコ
ーティング層を形成するステップである。
【００６０】
　より具体的には、ステップ（１）で得られた縮合反応性の官能基を有するように表面が
改質された高分子微粒子が分散している分散液と、上記高分子微粒子表面の縮合反応性官
能基と共有結合を形成することのできる第２官能基とが導入されたグラフェンの分散液を
混合して高分子微粒子とグラフェンとを共有結合させることによって、高分子微粒子の表
面に、共有結合によりグラフェンがコーティングされた導電性粒子を生成させる。
【００６１】
　この時、高分子微粒子及びグラフェンを分散するのに使用可能な分散媒として、蒸留水
、イソプロパノール，エタノール、メタノール，ブタノール、クロロホルム、ジエチルエ
ーテル、ヘキサン、サイクロヘキサン、プロピレングリコールモノメチルエーテルアセテ
ート、サイクロテトラヒドロフラン及びメチルエチルケトンで構成された群から選ばれる
ものを単独又は混合して用いることができる。
【００６２】
　また、上記高分子微粒子が分散している分散液とグラフェン分散液との混合比率は、最
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終調製される導電性粒子において、高分子微粒子とグラフェンとの重量比が２０：８０乃
至８５：１５になる量で混合されるのが好ましい。
【００６３】
　一方、グラフェンがイオン結合によって高分子微粒子に付着している導電性粒子の場合
、（１’）表面がイオン性官能基に改質された高分子微粒子を調製するステップ、（２’
）グラフェンの表面に、上記高分子微粒子表面のイオン性官能基とイオン結合を形成する
ことのできる第２イオン性官能基を導入するステップ、及び（３’）上記ステップ（１’
）において調製された高分子微粒子の表面に、上記ステップ（２’）において調製された
グラフェンをイオン結合により付着させてグラフェンコーティング層を形成するステップ
を含む方法によって調製することができる。
【００６４】
　以下、各ステップ毎に、より詳しく説明する。
【００６５】
　＜ステップ（１’）＞
　ステップ（１’）では、表面がイオン性官能基に改質された高分子微粒子を調製する。
【００６６】
　高分子微粒子の表面に対するカルボキシル基、ヒドロキシル基、スルホニル基、四級ア
ンモニウム基、アミノ基等のイオン性官能基への改質は、上記イオン性官能基から導入さ
れる極性基によって、高分子微粒子の表面に正電荷又は負電荷が付与される。本発明では
、表面がイオン性官能基に改質された高分子微粒子の合成において、イオン性基又は極性
基（即ち、高分子微粒子形成用の単量体及び補助単量体の官能基）を直接重合させ、高分
子微粒子自体に電荷を付与する。
【００６７】
　従って、イオン性官能基に改質された高分子微粒子の調製工程は、前述の縮合反応性官
能基に改質された高分子微粒子の調製方法におけるステップ（１）と同じである。
【００６８】
　＜ステップ（２’）＞
　ステップ（２’）では、グラフェンの表面に、高分子微粒子表面のイオン性官能基とは
反対極性の第２イオン性官能基を導入する。
【００６９】
　グラフェンは高分子微粒子の表面に直接コーティングすることができないため、グラフ
ェンの表面又は末端、表面と末端の二つ両方をカルボキシル基、ヒドロキシル基、スルホ
ニル基、四級アンモニウム基、アミノ基等の第２イオン性官能基に改質させる。
【００７０】
　上記グラフェンは、上記ステップ（２）で述べた、縮合反応性官能基に改質された高分
子微粒子の調製方法におけるものと同一である。
【００７１】
　高分子微粒子のイオン性官能基とイオン結合を形成することのできる第２イオン性官能
基を有するようにグラフェンを改質する方法は、高分子微粒子のイオン性官能基とイオン
結合を形成することのできる第２イオン性官能基を提供できる原料物質を用いる通常の表
面改質方法により行うことができる。上記原料物質として、高分子微粒子のイオン性官能
基とイオン結合を形成することのできる第２イオン性官能基を提供できる物質であれば、
特に制限されない。
【００７２】
　具体的に、カルボキシル基及びヒドロキシル基である場合には、グラファイトを粉砕、
酸化させて酸化グラファイトを得た後、超音波処理によって分散させ、酸化グラフェンを
得る。その後、これをヒドラジンとアンモニアで処理することによって、表面にカルボキ
シル基及びヒドロキシル基が導入されたグラフェンを調製することができる。
【００７３】
　この時、使用されるヒドラジン、アンモニアの質量比によって、グラフェン表面におけ
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る還元反応の進行度を制御することが可能である。これにより、グラフェン表面のイオン
濃度が制御され、電荷量が調節される。グラフェン表面において還元反応がさらに進むと
、イオン濃度が低下し、高分子微粒子とのイオン結合力が弱まるが、電気伝導度は高くな
る。逆に、還元反応があまり進まないと、イオン濃度が高くなり、高分子微粒子とのイオ
ン結合力は強まるが、電気伝導度が大きく低下する。従って、ヒドラジンとアンモニアの
重量比は１：１乃至１：２０であるのが好ましい。また、イオン性官能基に改質された高
分子微粒子の表面に、高分子微粒子表面のイオン性官能基とは逆の極性を持つ第２イオン
性官能基が導入されたグラフェンが、イオン結合を通じて、結合力と電気伝導度を最適点
として持つことができるという点から、ヒドラジンとアンモニアの質量比は１：７である
のがより好ましい。
【００７４】
　＜ステップ（３’）＞
　ステップ（３’）では、上記ステップ（１’）において調製した高分子微粒子の表面に
、上記
ステップ（２’）において調製したグラフェンをイオン結合により付着させ、グラフェン
コーティング層を形成するステップである。
【００７５】
　より具体的に、ステップ（１’）において得たイオン性官能基を持つように表面改質さ
れた高分子微粒子が分散している分散液と、上記高分子微粒子表面のイオン性官能基とイ
オン結合を形成することのできる第２イオン性官能基が導入されたグラフェン分散液とを
混合し、高分子微粒子とグラフェンとをイオン結合させることによって、グラフェンがコ
ーティングされた導電性粒子を生成する。
【００７６】
　この時、高分子微粒子及びグラフェンを分散させるのに使用可能な分散媒は、ステップ
（３）で述べた、縮合反応性官能基に改質された高分子微粒子の調製方法におけるものと
同じである。
【００７７】
　上記のような調製方法によって、単純な調製工程及び低い製造コストで、導電性に優れ
、多様なサイズと形状を有する導電性粒子を調製することができる。
【００７８】
　また、上記のような調製方法によって調製された導電性粒子は、高分子微粒子の表面に
、優れた導電性を有するグラフェンコーティング層を含むことによって、優れた導電性を
示す。
【００７９】
　具体的に、従来の、高分子に基づいて金属鍍金されている導電性粒子の最も高い抵抗値
が７００ｍΩ／□であるのに対し、本発明による導電性粒子の電気伝導度の平均値は５０
０ｍΩ／□－６００ｍΩ／□であった。その結果、携帯電話などの各種モバイル機器（ｍ
ｏｂｉｌｅ　ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ）、液晶ディスプレイ（ｌｉｑｕｉｄ　ｃｒｙｓｔ
ａｌ　ｄｉｓｐｌａｙ；ＬＣＤ）、電子ペーパーシステム（ｅ－ｐａｐｅｒ　ｓｙｓｔｅ
ｍ）等多様なディスプレイ機器のような先端機器の製造に必須の微小パターンの形成工程
に容易に適用することができる。また、上記グラフェンが、強い共有結合又はイオン結合
によって高分子微粒子に付着しており、高分子微粒子と金属との特性差に因って発生する
導電層におけるクラック及び剥離を防止することが可能である。また、高温におけるグラ
フェンと高分子微粒子との間のクラックを防止し、耐久性を向上することができる。その
結果、優れた導電性を長期間維持できるだけではなく、優れた耐熱性を有し、半導体の実
装や電子回路の実装工程中に行われる高温での接着工程時にも安定した導電性を保持する
ことができる。
【００８０】
　上記のような優れた物性により、本発明による導電性粒子は、電子機器のパッケージン
グ工程の接続材料として用いられる異方性導電フィルムの製造に適用することができる。
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【００８１】
　即ち、本発明の他の一具体例によれば、上記導電性粒子を含む異方性導電フィルムを提
供することができる。
【００８２】
　上記異方性導電フィルムは、導電性粒子と熱硬化性又は熱可塑性の絶縁性樹脂を含んで
いる。熱硬化性又は熱可塑性の絶縁性樹脂として、通常使用が可能なものであれば、特に
制限されることなく使用することができる。
【００８３】
　以下、本発明を実施例に基づいて、より詳細に説明するが、これは本発明の構成及び作
用の理解を助けるためのもので、本発明がこれらの実施例に限定されるものではない。
【００８４】
　－実施例１－
　（ステップ１：縮合反応性官能基を有する高分子微粒子の調製）
　表面に縮合反応性官能基であるヒドロキシル基（－ＯＨ）を持つ高分子微粒子を、下記
のような方法で調整した。
【００８５】
　丸底型のフラスコに、２００ｍＬのイソプロパノールと１０ｍＬの脱イオン水との混合
溶媒を加え、フラスコの温度を７０℃に固定した後、窒素雰囲気下、３０分間４００ｒｐ
ｍの速度で攪拌させた。ここに、分散剤であるポリビニルピロリドンを５ｍｏｌと、疎水
性のビニル系単量体であるスチレンを１ｍｏｌと、補助単量体であるｐ－アセトキシスチ
レンを０．５ｍｏｌ及び架橋剤であるジビニルベンゼンとを、単量体と補助単量体との合
計重量に対し、３ｍｏｌ％の量を加え、１０分程度攪拌した後、重合開始剤であるアゾビ
スイソブチロニトリル１ｇを上記フラスコに加え、約８時間重合反応させた。
【００８６】
　反応終了後に急冷し、得られた高分子の微粒子をエタノール、メタノール及び蒸留水の
順で数回洗浄した後、１０ｍｏｌ％のＮａＯＨ水溶液中で一日間常温で攪拌し、アセトキ
シ基をヒドロキシ基に加水分解した（ｓａｐｏｎｉｆｉｃａｔｉｏｎ）。その後、加水分
解した粒子をエタノール、メタノール及び蒸留水の順で数回洗浄し、遠心分離機を用いて
粒子を再び洗浄してから溶媒と粒子を分離した。分離した粒子を凍結乾燥させ、ヒドロキ
シ基を有する約３００ｎｍ径の高分子微粒子を粉末の状態で得た。
【００８７】
　ステップ１で調製した高分子微粒子を、乾燥過程を経ることなく、直接溶媒に分散させ
た状態で後の工程を進めることもできるが、本実施例では、調製された高分子の正確な粒
子サイズを確認し、グラフェンとの混合比を計算するため、溶媒を除去した後に乾燥させ
て粉末状態の粒子にした後、常温で２００ｍｌのＤＭＦに分散し、次の過程で使用した。
【００８８】
　（ステップ２：グラフェンの改質及び分散工程）
　グラファイトを粉砕機で１０分間粉砕した後、１：５０の重量比で混合された硫酸（Ｈ

２ＳＯ４）と脱イオン水との混合水を加えて２時間混ぜた後、過マンガン酸カリウム（Ｋ
ＭｎＯ４）を加えて酸化させ、７０℃で蒸留水を投入して１０時間反応させた。その後、
過酸化水素（Ｈ２Ｏ２）の水溶液を投入して酸化グラファイトを得て、遠心分離した後に
塩酸（ＨＣｌ）と蒸留水で洗浄し、２時間超音波処理して分散させ、酸化グラフェンを得
た。これを、８０℃の反応層で、ヒドラジン（Ｎ２Ｈ２）とアンモニア（ＮＨ３）が１：
７の重量比で混合された溶液に加えてグラフェンに還元し、反応を終結させた。このとき
、グラフェンに導入される官能基は、カルボキシル基及びヒドロキシル基で、官能基が存
在しているかどうかは、赤外線分光分析を通じて確認した。表面に存在するカルボキシル
基及びヒドロキシル基の含有量は、赤外線分光分析の結果、グラフェン１ｍｇあたり、各
々、平均０．０２ｍｍｏｌ及び０．００５ｍｍｏｌであった。
【００８９】
　（ステップ３：グラフェンのコーティングのステップ）
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　ステップ１で調製した、２００ｍＬのＤＭＦに分散させた、ヒドロキシル基を有するポ
リスチレンの微粒子（０．９ｇ）を、ステップ２で調製した、表面改質されたグラフェン
０．１ｇが分散している２００ｍＬのＤＭＦ分散液に添加した後、１００ｒｐｍの速度で
２４時間１００℃で攪拌し、グラフェンをポリスチレン微粒子にコーティングした。
【００９０】
　（導電性粒子の形態及び共有結合の確認）
　上記実施例１のステップ１で調製されたポリスチレン微粒子、及びステップ３で調製さ
れた導電性粒子の形態を電界放出型走査電子顕微鏡（ｆｉｅｌｄ　ｅｍｉｓｓｉｏｎ　ｓ
ｃａｎｎｉｎｇ　ｅｌｅｃｔｒｏｎ　ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｉ；ＳＥＭ，ＪＥＯＬ．ＪＳＭ
８９０）で各々観察した。その結果を図２及び図３に各々示す。
【００９１】
　図２に示すように、実施例１のステップ１で調製されたポリスチレン微粒子は、約１μ
ｍ乃至１０μｍ程度の大きさを有することが確認できた。
【００９２】
　また、図３に示すように、導電性粒子表面の極めて密度の高い屈曲面の存在から、グラ
フェンが成功的に高分子粒子の表面にコーティングされていることがわかる。
【００９３】
　また、グラフェン表面の－ＣＯＯＨ官能基と高分子粒子表面の－ＯＨ官能基との間の反
応によって得ることのできる共有結合であるエステル結合（－ＣＯＯ－）が、赤外線分光
分析を通じて確認された。これにより、ポリスチレン微粒子の表面に、グラフェンのコー
ティング膜が共有結合を通して成功的に形成されていることが確認できた。
【００９４】
　この時、グラフェンがコーティングされた導電性粒子の大きさは、グラフェンコーティ
ング層の厚さが極めて薄く、ポリスチレン微粒子の大きさと殆ど違いのない、ほぼ同一な
ものとして観測された。
【００９５】
　－実施例２－
　（ステップ１：イオン性官能基を有する高分子微粒子の調製）
　丸底のフラスコに、２００ｍＬのイソプロパノールと１０ｍＬの脱イオン水との混合溶
媒を加え、フラスコの温度を７０℃に固定した後、窒素雰囲気下、３０分間４００ｒｐｍ
の速度で攪拌させた。ここに分散剤であるポリビニルピロリドンを５ｍｏｌと、疎水性の
ビニル系単量体であるスチレンを１ｍｏｌと、陽イオン性をもたらす補助単量体であるメ
タアクリルオキシエチルトリメチルアンモニウムクロライドを０．５ｍｏｌ及び架橋剤で
あるジビニルベンゼンとを、単量体と補助単量体との合計重量に対し、３ｍｏｌ％の量を
加え、１０分程度攪拌した後、重合開始剤であるアゾビスイソブチロニトリル（ＡＩＢＮ
）１ｇを上記フラスコに加えた。重合開始剤を加えた後、約８時間重合反応させた。
【００９６】
　反応終了後に急冷し、得られた高分子の微粒子をエタノール、メタノール、蒸留水の順
で数回洗浄し、遠心分離機を用いて粒子を再び洗浄後、溶媒と粒子を分離した。このよう
に分離された粒子を凍結乾燥させ、四級アンモニウム基を有する約３００ｎｍ径の高分子
微粒子を粉末の状態で得た。
【００９７】
　ステップ１で調製した高分子微粒子を、乾燥過程を経ることなく、直接溶媒に分散させ
た状態で、後の工程を進めることもできるが、本実施例では、調製された高分子の正確な
粒子サイズを確認し、グラフェンとの混合比を計算するため、溶媒を除去した後に乾燥さ
せて粉末状態の粒子とした後、常温で、２００ｍｌのイソプロパノールと１０ｍｌの脱イ
オン水との混合溶媒に分散し、次の過程で使用した。
【００９８】
　（ステップ２：グラフェンの改質及び分散工程）
　グラファイトを粉砕機で１０分間粉砕した後、１：５０の重量比で混合された硫酸と脱
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イオン水との混合水を加えて２時間混ぜた後、過マンガン酸カリウム（ＫＭｎＯ４）を加
えて酸化させ、７０℃で蒸留水を投入して１０時間反応させた。その後、過酸化水素の水
溶液を投入して酸化グラファイトを得て、遠心分離した後に塩酸（ＨＣｌ）と蒸留水で洗
浄し、２時間超音波処理を行って分散させ、酸化グラフェンを得た。これを、８０℃の反
応槽で、ヒドラジンとアンモニアが１：７の重量比に混合された溶液に加えてグラフェン
に還元し、反応を終結させた。このとき、グラフェンに導入されるイオン性官能基は、カ
ルボキシル基及びヒドロキシル基の陰イオンであり、表面の電荷量は、ゼータ電位で１０
回測定した結果、その平均値が－３６ｍＶであった。
【００９９】
　（ステップ３：グラフェンのコーティングステップ）
　ステップ１で調製した、２００ｍＬのイソプロパノールと１０ｍＬの脱イオン水との混
合分散媒に分散させた、陽イオン性のポリスチレン微粒子（０．９ｇ）を、ステップ２で
調製した、表面改質されたグラフェン０．１ｇが分散している２００ｍＬのグラフェン分
散液に添加した後、１００ｒｐｍの速度で２４時間１００℃で攪拌し、グラフェンをポリ
スチレン微粒子にコーティングした。
【０１００】
　（導電性粒子の形態の確認）
　上記実施例２のステップ１で調製されたポリスチレン微粒子の形態を電界放出型走査電
子顕微鏡（ｆｉｅｌｄ　ｅｍｉｓｓｉｏｎ　ｓｃａｎｎｉｎｇ　ｅｌｅｃｔｒｏｎ　ｍｉ
ｃｒｏｓｃｏｐｉ；ＳＥＭ，ＪＥＯＬ．ＪＳＭ８９０）で観察した。その結果を図４に示
す。
【０１０１】
　図４に示すように、実施例２のステップ１で調製されたポリスチレン微粒子は、約３０
０ｎｍ程度の均一な大きさを有していることが確認できた。
【０１０２】
　また、実施例２のステップ３で調製された導電性粒子の形態を、電界放出型走査電子顕
微鏡と、透過型電子顕微鏡（Ｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎ　ｅｌｅｃｔｒｏｎ　ｍｉｃｒｏ
ｓｃｏｐｅ，ＴＥＭ，ＰＨＩＬＩＰＳ，ＣＭ　３０Ｔ）で観察した。その結果を図５及び
図６に各々示す。
【０１０３】
　図５及び図６に示すように、イオン性官能基を有するポリスチレン微粒子の表面にグラ
フェンがしっかりと結合しており、コーティングされたグラフェンは、互いにしっかりと
結合してグラフェンコーティング層を形成していることが確認できた。
【０１０４】
　この時、グラフェンがコーティングされている導電性粒子の大きさは、グラフェンコー
ティング層の厚さが極めて薄く、ポリスチレン微粒子の大きさと殆ど違いのない、ほぼ同
一なものとして観測された。
【０１０５】
　－試験例：導電性粒子の電気伝導度評価－
　二つの平板型銅電極の間に、実施例１及び２で調製された伝導性の高分子粒子を位置さ
せ、４深針プローブ法により電気伝導度を測定し、抵抗値を確認した。
【０１０６】
　実験の結果、実施例１及び２で調製された導電性粒子に対し、電気伝導度を１０回繰り
返して測定した平均値は、各々６００ｍΩ／□及び５００ｍΩ／□であった。
【０１０７】
　従来の、高分子を基盤として金属が鍍金されている導電性粒子の代表的な例として、金
鍍金の高分子微粒子であるマイクロパールＡＵ（Ｍｉｃｒｏｐｅａｒｌ　ＡＵ，　Ｓｅｋ
ｉｓｕｉ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏ．Ｌｔｄ．，）の場合、平均抵抗値が７００ｍΩ／ｃ
ｍ２であることを考えると、本発明によって調製された導電性粒子は、従来の、高分子を
基盤として金属が鍍金されている導電性の粒子に比べ、優れた電気伝導度を有しているこ



(15) JP 5075180 B2 2012.11.14

10

とを確認することができた。
【産業上の利用可能性】
【０１０８】
　以上説明したように、本発明は、上記具体的な実施例に関連して説明を行ってきたが、
添付の特許の請求範囲によって定義された本発明の範囲内において、当分野に熟練した者
によって、本発明の多様な変形及び変化が可能である。
【符号の説明】
【０１０９】
　Ａ　高分子微粒子
　Ｂ　化学結合層
　Ｃ　グラフェンコーティング層

【図１】
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【図５】



(18) JP 5075180 B2 2012.11.14

【図６】



(19) JP 5075180 B2 2012.11.14

10

20

30

フロントページの続き

(51)Int.Cl.                             ＦＩ                                                        
   Ｃ０８Ｌ 101/00     (2006.01)           Ｃ０８Ｊ   5/18    ＣＥＺ　          　　　　　
   　　　　                                Ｃ０８Ｋ   9/02    　　　　          　　　　　
   　　　　                                Ｃ０８Ｌ 101/00    　　　　          　　　　　

(72)発明者  イム　スンホ
            大韓民国　１３８－２２０　ソウル，ソンパグ，ジャムシルドン，＃２２，リセンツ　２２８－２
            ２０２
(72)発明者  パク　ミン
            大韓民国　１３９－０５０　ソウル，ノウォング，ウォルゲドン，ハンファ　グランビル　アパー
            ト　１０４－２３０３
(72)発明者  キム　ジュンキョン
            大韓民国　１３０－７９２　ソウル，ドンデムング，フェギ１ドン，＃６５，シン　ヒュンダイ　
            アパート　３－８０５
(72)発明者  キム　ヒスク
            大韓民国　１３８－７７１　ソウル，ソンパグ，バンイ１ドン，デリム　アパート　５－１００１
(72)発明者  イ　ヒョンジョン
            大韓民国　１３６－１３０　ソウル，ソンブクグ，ハウォルゴクドン，＃３９－１，ＫＩＳＴ　ア
            パート　Ａ－３０３

    審査官  前田　寛之

(56)参考文献  特開２００９－０９９９８２（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開昭６０－１４１７３２（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００６－０５４０６６（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００７－１５４１０５（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００７－１６９４６１（ＪＰ，Ａ）　　　
              特表２００７－５１５５０２（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００５－０９６０２４（ＪＰ，Ａ）　　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｈ０１Ｂ　　　５／００　　　　
              Ｃ０８Ｊ　　　３／１２　　　　
              Ｃ０８Ｊ　　　５／１８　　　　
              Ｃ０８Ｋ　　　９／０２　　　　
              Ｃ０８Ｌ　１０１／００　　　　
              Ｈ０１Ｂ　　　５／１６　　　　


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	drawings
	overflow

