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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　第１方向に回転可能なディスクに前記第１方向と逆方向の第２方向に回転可能に結合さ
れたボールミル容器に、黒鉛材料及びボールミルのボールを投入するステップと、
　前記ボールミルのボールが前記ボールミル容器の壁面と摩擦して前記ボールミルのボー
ル自らが回転して前記黒鉛材料に機械的せん断力を印加するように、前記ディスク及び前
記ボールミル容器を回転させるステップと、
　前記黒鉛材料から製造された炭素ナノ粒子を分離するステップと、を含むことを特徴と
する板型炭素ナノ粒子の製造方法。
【請求項２】
　前記黒鉛材料は、板状の人造黒鉛材料、粉状の人造黒鉛材料および塊状の人造黒鉛材料
、板状の天然黒鉛材料、粉状の天然黒鉛材料及び塊状の天然黒鉛材料からなるグループか
ら選択された少なくとも一つ以上を含むことを特徴とする請求項１に記載の板型炭素ナノ
粒子の製造方法。
【請求項３】
　前記ディスク及び前記ボールミル容器を回転させて前記黒鉛材料に機械的せん断力を印
加するステップは非酸化雰囲気で遂行されることを特徴とする請求項１に記載の板型炭素
ナノ粒子の製造方法。
【請求項４】
　前記ディスクの回転速度に対する前記ボールミル容器の回転速度の比は、臨界角速度の
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比の３０％以上７０％以下であることを特徴とする請求項１に記載の板型炭素ナノ粒子の
製造方法。
【請求項５】
　前記ディスクの回転速度は、１５０ｒｐｍ以上５００ｒｐｍ以下であることを特徴とす
る請求項４に記載の板型炭素ナノ粒子の製造方法。
【請求項６】
　前記ボールミル容器に前記黒鉛材料及び前記ボールミルのボールを投入するステップに
おいて、前記黒鉛材料と前記ボールミルのボールとの間の摩擦力を増加させる剥離活性剤
をさらに投入することを特徴とする請求項１に記載の板型炭素ナノ粒子の製造方法。
【請求項７】
　前記剥離活性剤は、前記黒鉛材料と前記ボールミルのボールとの間の摩擦力を増加させ
得る界面活性剤、有機物質及び無機物質からなるグループから選択された少なくとも一つ
を含み、
　前記界面活性剤としては、ＳＤＳ、ＮａＤＤＢｓ及びＣＴＡＢからなるグループから選
択された少なくとも一つを含み、
　前記有機物質としては、糖（ｓｕｇａｒ）及びＤＮＡからなるグループから選択された
少なくとも一つを含み、
　前記無機物質としては、アルミニウムを含むことを特徴とする請求項６に記載の板型炭
素ナノ粒子の製造方法。
【請求項８】
　前記分離された板型炭素ナノ粒子を、前記剥離活性剤を溶解することができる溶媒を利
用して洗浄するステップをさらに含むことを特徴とする請求項７に記載の板型炭素ナノ粒
子の製造方法。
【請求項９】
　前記ディスク及び前記ボールミル容器は、４時間以上回転されることを特徴とする請求
項７に記載の板型炭素ナノ粒子の製造方法。
【請求項１０】
　アルミニウム粉に炭素材料を結合させてアルミニウム‐炭素の混合粉を製造するステッ
プと、
　前記アルミニウム‐炭素の混合粉に機械的せん断力を印加して変形アルミニウム‐炭素
の混合粉を製造するステップと、
　前記変形アルミニウム‐炭素の混合粉を焼結成型するステップと、を含み、
　前記変形アルミニウム‐炭素の混合粉を製造するステップは、
　第１方向に回転可能なディスクに前記第１方向と逆方向の第２方向に回転可能に結合さ
れたボールミル容器に、前記アルミニウム‐炭素の混合粉及びボールミルのボールを投入
するステップと、
　前記ボールミルのボールが前記ボールミル容器の壁面と摩擦して前記ボールミルのボー
ル自らが回転して前記アルミニウム‐炭素の混合粉に機械的せん断力を印加するように、
前記ディスク及び前記ボールミル容器を回転させるステップと、を含むアルミニウム‐炭
素の複合材料の製造方法。
【請求項１１】
　前記アルミニウム‐炭素の混合粉を製造するステップは、
　溶媒に炭素材料を混合した後に超音波処理するステップと、
　超音波処理された混合溶液にアルミニウム粉を添加した後に超音波処理するステップと
、を含むことを特徴とする請求項１０に記載のアルミニウム‐炭素の複合材料の製造方法
。
【請求項１２】
　前記炭素材料は黒鉛板、黒鉛繊維、炭素繊維、炭素ナノ繊維及び炭素ナノチューブから
なるグループのうち少なくとも一つを含むことを特徴とする請求項１１に記載のアルミニ
ウム‐炭素の複合材料の製造方法。
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【請求項１３】
　前記アルミニウム粉は、前記炭素材料が前記アルミニウム粉の重量に対して０．１～５
０ｗｔ．％になるように添加されることを特徴とする請求項１１に記載のアルミニウム‐
炭素の複合材料の製造方法。
【請求項１４】
　前記ディスクの回転速度に対する前記ボールミル容器の回転速度の比は、臨界角速度の
比の３０％以上７０％以下であることを特徴とする請求項１０に記載のアルミニウム‐炭
素の複合材料の製造方法。
【請求項１５】
　前記ディスクの回転速度は、１５０ｒｐｍ以上５００ｒｐｍ以下であることを特徴とす
る請求項１４に記載のアルミニウム‐炭素の複合材料の製造方法。
【請求項１６】
　前記変形アルミニウム‐炭素の混合粉を焼結成型するステップは、
　前記変形アルミニウム‐炭素の混合粉を金型に充填するステップと、
　前記金型に充填された前記変形アルミニウム‐炭素の混合粉に１０ＭＰａ～１００ＭＰ
ａの圧力を印加した状態から前記変形アルミニウム‐炭素の混合粉を５００～７００℃の
温度に加熱するステップと、を含むことを特徴とする請求項１０に記載のアルミニウム‐
炭素の複合材料の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、板型炭素ナノ粒子の製造方法及びこれを利用したアルミニウム‐炭素の複合
材料の製造方法に関し、より詳しくは単層～数十個の炭素原子層からなる板型炭素ナノ粒
子を製造する方法およびこれを利用してアルミニウム‐炭素の複合材料を製造する方法に
関する。
【背景技術】
【０００２】
　炭素素材は、主成分として炭素原子を有し、自然界に広く存在しており既に昔から炭や
墨のような炭素材料として活用されてきた。炭素素材は特に超高温性、超軽量性、超耐摩
耗性などのような物性を有しており近頃の先端産業で活用が急増する素材であって金属、
セラミックス、高分子と共に４大材料として分類されている。
【０００３】
　炭素素材は、炭素単独の形態以外にも他の元素と結合した化合物形態を有することもあ
る。他の元素と結合する形態に応じて電気的、機械的特性などが異なるので用度に合わせ
て様々な分野で多様に利用可能である。よって、現在工業的にも各種の炭素製品が作られ
ている。炭素のみで構成された物質は炭素繊維、黒鉛、ナノ炭素材料（炭素ナノチューブ
、グラフェン、カーボンナノ板、フラーレンなど）などがある。
【０００４】
　ナノ炭素材料は、熱的、電気的、機械的特性に優れて一般の炭素材料ほど多くの領域で
その応用が期待されている。特に、グラフェンまたは板型炭素ナノ粒子が有している２次
元構造は独特な物理的性質と共に電気‐電子的応用の側面からその他の炭素同素体とは違
う、非常に独特な長所を有している。つまり、２次元構造によって印刷、エッチングなど
と代表されるＴｏｐ－ｄｏｗｎ式の一般的半導体工程を投入して電子回路を構成できると
いう長所がある。
【０００５】
　ナノ炭素材料は、非常に高い非表面積を有することによってバルク状態では見られない
特異な物理的、化学的特性を有する。このようなナノ素材の特性を活用した新概念高効率
・多機能の製品が次々開発されており、その応用分野も段々広くなっている。
【０００６】
　アルミニウムは、厨房で使用するフォイル（ｆｏｉｌ）を始めに、使い捨て食器、窓、
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自動車、航空機並びに宇宙船まで生活に多様度で採用されている。アルミニウムの特性に
は、鉄の重量の１／３程度の軽量で、他の金属と合金を行う場合強度に優れた強度を有す
る。また、アルミニウムの表面には科学的に安定した酸化膜が存在して水分や酸素などに
よって腐食が進むことを防ぐことができるので科学的に安定的である。このような理由か
らアルミニウムは自動車と航空機などで採用されてきた。特に、自動車の場合アルミニウ
ムの部品は、既存の鉄材部品に対して軽量であって自重を減らすことができ、これは車体
重さの軽量化をもたらして燃費減少に寄与できるという一挙両得の効果がある。しかし、
このようなアルミニウムは鉄に対して引張強度が略４０%程度に過ぎなくて構造用材とし
て採用する場合、構造用アルミニウム管や板材の厚さが非常に厚くなり、結局、材料の過
度所要につながり、過多な材料費を要するという問題が発生することになってしまう。
【０００７】
　この問題を改善するために、引張強度に優れた炭素材料とアルミニウムの複合材料を製
造するための研究が活発である。炭素材料とアルミニウムとの複合体を製造するために解
決されなければならない幾つの問題がある。一例として、炭素材料のたとえを挙げると、
炭素ナノ材料は材料同士のファンデルワールス（ｖａｎ　ｄｅｒ　Ｗａａｌｓ）力による
相互作用のせいで分散しにくくてアルミニウム内に均一分散させることに困ると言う問題
がある。また、炭素材料とアルミニウムとの間には表面張力差により炭素材料とアルミニ
ウムが混ぜにくいという問題がある。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明の一目的は、機械的せん断力を利用して板型炭素ナノ粒子を製造する方法を提供
することである。
【０００９】
　本発明の他の目的は、上記の方法によって製造された板型炭素ナノ粒子を利用してアル
ミニウム‐炭素の複合材料を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　上述した本発明の目的を達成するための板型炭素ナノ粒子の製造方法は、第１方向に回
転可能なディスクに前記第１方向と逆方向の第２方向に回転可能に結合されたボールミル
容器に、黒鉛材料及びボールミルのボールを投入するステップと、前記ボールミルのボー
ルが前記ボールミル容器の壁面と摩擦して前記ボールミルのボール自らが回転して前記黒
鉛材料に機械的せん断力を印加するように、前記ディスク及び前記ボールミル容器を所定
時間回転させるステップと、前記黒鉛材料から製造された板型炭素ナノ粒子を分離するス
テップと、を含むことができる。
【００１１】
　前記黒鉛材料は、板状の人造黒鉛材料、粉状の人造黒鉛材料、塊状の人造黒鉛材料、板
状の天然黒鉛材料、粉状の天然黒鉛材料及び塊状の天然黒鉛材料からなるグループから選
択された少なくとも一つ以上を含むことができる。
【００１２】
　前記ディスク及び前記ボールミル容器を回転させて前記黒鉛材料に機械的せん断力を印
加するステップは、非酸化雰囲気で遂行されることができる。
【００１３】
　前記ディスクの回転速度に対する前記ボールミル容器の回転速度の比は、臨界角速度の
比の３０％以上７０％以下であってもよい。また、前記ディスク及び前記ボールミルのボ
ールの回転速度は、１５０ｒｐｍ以上５００ｒｐｍ以下であってもよい。
【００１４】
　前記ボールミル容器に前記黒鉛材料及び前記ボールミルのボールを投入するステップに
おいて、前記黒鉛材料と前記ボールミルとの間の摩擦力を増加させる剥離活性剤をさらに
投入することができる。前記剥離活性剤は、前記黒鉛材料と前記ボールミルのボールとの
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間の摩擦力を増加させることができる界面活性剤、有機物質及び無機物質からなるグルー
プから選択された少なくとも一つを含むことができる。前記界面活性剤はＳＤＳ、ＮａＤ
ＤＢｓ及びＣＴＡＢからなるグループから選択された少なくとも一つを含むことができ、
前記有機物質は糖（ｓｕｇａｒ）及びＤＮＡからなるグループから選択された少なくとも
一つを含むことができ、前記無機物質はアルミニウムを含むことができる。前記剥離活性
剤を投入する場合、前記ディスク及び前記ボールミル容器は４時間以上回転され得る。
【００１５】
　上述の本発明の他の目的を達成するためのアルミニウム‐炭素の複合材料の製造方法は
、アルミニウム粉に炭素材料を結合させてアルミニウム‐炭素の混合粉を製造するステッ
プと、前記アルミニウム‐炭素の混合粉に機械的せん断力を印加して変形アルミニウム‐
炭素の混合粉を製造するステップと、前記変形アルミニウム‐炭素の混合粉を焼結成型す
るステップと、を含むことができる。
【００１６】
　前記アルミニウム‐炭素の混合粉を製造するステップは、溶媒に炭素材料を混合した後
に超音波処理するステップと、超音波処理済みの混合溶液にアルミニウム粉を添加した後
に超音波処理するステップと、を含むことができる。
【００１７】
　前記炭素材料としては黒鉛板、黒鉛繊維、炭素繊維、炭素ナノ繊維及び炭素ナノチュー
ブからなるグループのうち少なくとも一つを含むことができる。前記アルミニウム粉は、
前記炭素材料が前記アルミニウム粉の重量に対して略０．１～５０ｗｔ．％程度になり得
るように添加されることができる。
【００１８】
　前記変形アルミニウム‐炭素の混合粉を製造するステップは、第１方向に回転可能なデ
ィスクに前記第１方向と逆方向の第２方向に回転可能に結合されたボールミル容器に、前
記アルミニウム‐炭素の混合粉及びボールミルのボールを投入するステップと、前記ボー
ルミルのボールが前記ボールミル容器の壁面と摩擦して前記ボールミルのボール自らが回
転して前記アルミニウム‐炭素の混合粉に機械的せん断力を印加するように、前記ディス
ク及び前記ボールミル容器を所定時間回転させるステップと、を含むことができる。前記
ディスクの回転速度に対する前記ボールミル容器の回転速度の比は、臨界角速度の比の３
０％以上７０％以下であってもよい。前記ディスクの回転速度は１５０ｒｐｍ以上５００
ｒｐｍ以下であってもよい。
【００１９】
　前記変形アルミニウム‐炭素の混合粉を焼結成型するステップは、前記変形アルミニウ
ム‐炭素の混合粉を金型に充填するステップと、前記金型に充填された前記変形アルミニ
ウム‐炭素の混合粉に１０ＭＰａ～１００ＭＰａの圧力を印加した状態から前記変形アル
ミニウム‐炭素の混合粉を５００～７００℃の温度に加熱するステップと、を含むことが
できる。
【発明の効果】
【００２０】
　本発明の実施例による板型炭素ナノ粒子の製造方法によると、より単純な工程を通じて
短時間に大量的に板型炭素ナノ粒子を製造できる。また、板型炭素ナノ粒子を製造するた
めに高温を要することがないので大量のエネルギーの節約をもたらすことができる。
【００２１】
　本発明の実施例によってアルミニウム‐炭素の複合材料を製造する場合、炭素材料が均
一に分散されているのみならず炭素材料とアルミニウムが積層構造をなしており、機械的
特性に優れたアルミニウム‐炭素の複合材料を製造することができる。このアルミニウム
‐炭素の複合材料は、軽量で力学的強度に優れて現在採用の自動車部品に適用可能であり
、高強度を要する航空機、宇宙船、船舶などの素材としても活用され得る。
【図面の簡単な説明】
【００２２】
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【図１】本発明の実施例による板型炭素ナノ粒子を製造する方法を説明する順次図である
。
【図２】ボールミル装置を説明するための平面図である。
【図３】ボールミル容器の内部に投入されたボールミルのボールに作用する力を説明する
ための模式図である。
【図４】本発明の他の実施例による板型炭素ナノ粒子を製造する方法を説明するための順
次図である。
【図５】ボールミル工程が遂行されてない黒鉛材料の電子顕微鏡写真と、図１に示した方
法によって各々０．５時間、１時間、２時間、４時間及び６時間ボールミル工程を遂行し
た黒鉛材料の電子顕微鏡写真である。
【図６】図１に示した方法で製造された板型炭素ナノ粒子のＸ線回折測定グラフである。
【図７】ボールミル工程が遂行されてない黒鉛材料の電子顕微鏡写真と、図４に示した方
法によって各々０．５時間、１時間、２時間、４時間及び６時間ボールミル工程を遂行し
た黒鉛材料の電子顕微鏡写真である。
【図８】図４に示した方法で製造された板型炭素ナノ粒子のＸ線回折測定グラフである。
【図９】図４に示した方法で製造された板型炭素ナノ粒子の形状を観察するためにＰＥＴ
の上に製造された板型炭素ナノ粒子をスピンコーティング法（ｓｐｉｎ　ｃｏａｔｉｎｇ
　ｍｅｔｈｏｄ）で分散させた後に撮影した電子顕微鏡写真である。
【図１０】比較例１に従って製造された炭素ナノ粒子の電子顕微鏡写真（ａ）と、実施例
２に従って製造された炭素ナノ粒子の電子顕微鏡写真（ｂ）と、比較例２に従って製造さ
れた炭素ナノ粒子の電子顕微鏡写真（ｃ）と、比較例３に従って製造された炭素ナノ粒子
の電子顕微鏡写真（ａ）である。
【図１１】本発明の実施例によるアルミニウム‐炭素の複合材料の製造方法を説明するた
めの順次図である。
【図１２】ボールミル装置を説明するための平面図である。
【図１３】ボールミル容器の内部に投入されたボールミルのボールに作用する力を説明す
るための模式図である。
【図１４】焼結成型器の模式図である。
【図１５】超音波処理されたアルミニウム試料の電子顕微鏡写真である。
【図１６】ボールミル工程後の変形アルミニウム‐炭素の混合粉の電子顕微鏡写真（１，
０００倍）である。
【図１７】炭素材料が添加されてないアルミニウム材料及び炭素材料が０．０５ｗｔ．％
含まれたアルミニウム‐炭素の複合材料の微細構造を説明するための写真である。
【図１８】ボールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混合粉に主に衝撃を与えるように
する条件のボールミル工程を遂行して製造されたアルミニウム‐炭素の複合材料の共焦点
ラマン（Ｗｉｔｅｃ社、ＣＲＭ２００）の測定結果（ａ）と、本発明の実施例１に従って
ボールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混合粉に主に機械的せん断力を印加する条件
のボールミル工程を遂行して製造されたアルミニウム‐炭素の複合材料の共焦点ラマン（
Ｗｉｔｅｃ社、ＣＲＭ２００）の測定結果（ｂ）である。
【図１９】アルミニウム材料のサンプル（ＲＡＷ）、炭素材料の含量が０．１ｗｔ．％の
アルミニウム‐炭素の複合材料サンプル（Ａｌ－０．１ｗｔ％Ｃ、実施例２）及び炭素材
料の含量が０．３ｗｔ．％のアルミニウム‐炭素の複合材料サンプル（Ａｌ－０．３ｗｔ
％Ｃ、実施例３）の引張強度を測定した結果を示すグラフである。
【図２０】比較例１、実施例２、比較例２及び実施例３に従って製造されたアルミニウム
‐炭素の複合材料の引張強度を測定した結果を示すグラフである。
【発明を実施するための形態】
【００２３】
　以下、添付の図を参照して本発明の実施例に対して詳しく説明する。本発明は、多様な
変形を加えることができ、様々な形態を有することができるところ、特定実施例に対して
のみに詳しく説明することではない。しかし、これは本発明を特定した開示形態に対して
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限定しようとするものではなく、本発明の思想及び技術範囲に含まれる全ての変形、均等
物ないし代替物を含むことに理解されなければならない。
【００２４】
　第１、第２などの用語は、多用な構成要素を説明する際に使用され得るが、前記構成要
素は前記用語によって限定されてはならない。前記用語は一つの構成要素を他の構成要素
から区別する目的としてのみ使用される。例えば、本発明の権利範囲から外れない範囲内
で第１構成要素は第２構成要素と名付けてもよく、同様に第２構成要素も第２構成要素と
名付け得る。
【００２５】
　本出願で使用する用語は、単に特定の実施例を説明するために使用されたものであって
、本発明を限定するための意図はない。単数の表現は、文脈上で明らかに違う旨がない限
り、複数の表現を含む。本出願で『含む』または『有する』などの用語は、明細書上に記
載された特徴、構成要素などが存在することを指定しようとするものに過ぎ、一つまたは
それ以上の異なる特徴や構成要素などが存在しない、または付加され得ないことを意味す
るものではない。
【００２６】
　違うように定義されない限り、技術的な科学的用語を含めてここで使用される全用語は
本発明が属する技術分野で通常の知識を持つものにより一般的に理解されることと同じ意
味を有する。一般的に使用される事前に定義されていることと同様な用語は関連技術の文
脈上に有する意味と一致する意味を有することに解析すべきであり、本出願で明白に定義
しない限り、理想的であろうか過度に形式的な意味で解析されない。
【００２７】
　＜板型炭素ナノ粒子の製造方法＞
　図１は本発明の実施例による板型炭素ナノ粒子を製造する方法を説明するための順次図
で、図２はボールミル装置を説明するための平面図であり、図３はボールミル容器の内部
に投入されたボールミルのボールに作用する力を説明するための模式図である。
【００２８】
　図１及び図２を参照すると、本発明の実施例によって板型炭素ナノ粒子を製造するため
に、先ず、ディスク１１０に回転可能に結合されたボールミル容器１３０に黒鉛材料及び
ボールミルのボールを投入することができる（Ｓ１１０）。
【００２９】
　ディスク１００は、ディスク１００の中心「Ｏ」に位置する第１中心軸（以下、「公転
軸」と称する）を基に第１方向Ｘに回転することができる。ボールミル容器１３０はディ
スク１１０の縁に結合されてもよく、ボールミル容器１３０の中心「Ａ１」に位置する第
２中心軸（以下、「自転軸」と称する）を基に第１方向Ｘと逆方向の第２方向Ｙに回転す
ることができる。即ち、ボールミル容器１３０はディスク１１０の回転により公転軸を基
に公転（ｒｅｖｏｌｕｔｉｏｎ）し得るし、自転軸を基にしたボールミル容器１３０自ら
の回転により自転（ｒｏｔａｔｉｏｎ）し得る。
【００３０】
　黒鉛材料は、人工的に製造された黒鉛材料または天然黒鉛材料であってもよい。本発明
に適用される黒鉛材料は、板状の黒鉛材料、粉状の黒鉛材料、塊状の黒鉛材料など、その
形状及びサイズにおいて特に制限されるものではない。黒鉛材料は一般的に六方晶系の結
晶構造を有しており、複数個の層が積層された構造を有する。
【００３１】
　ボールミルのボールの材質は特に制限されるものではないが、黒鉛材料に効果的に摩擦
力を印加し、黒鉛材料を過度に損傷させないためにポリイミド（Ｐｏｌｙｉｍｉｄｅ）材
質からなるボールミルのボールを使用し得る。ボールミルのボールのサイズは、黒鉛材料
に印加されるべきせん断力を考慮して適切に選択することができる。一例として、ボール
ミルのボールは、略３～５０ｍｍの直径を有し得る。ボールミルのボールのサイズが３ｍ
ｍ未満である場合、ボールミルのボールの質量が軽すぎて黒鉛材料に印加される機械的せ
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ん断力が要求される値より軽くなる問題が発生し得る。これと違ってボールミルのボール
のサイズが５０ｍｍを超える場合、黒鉛材料にあまりにも大きいせん断力または衝撃を印
加することから黒鉛材料が破損される問題が発生し得る。
【００３２】
　黒鉛材料とボールミルのボールの混合量は適切に調節され得るが、黒鉛材料全体に機械
的せん断力を印加するために黒鉛材料の重量よりボールミルのボールの重量がより重くな
るように黒鉛材料とボールミルのボールを混合することが好ましい。
【００３３】
　続いて、ボールミル容器１３０に投入されたボールミルのボールが黒鉛材料に機械的せ
ん断力を印加するようにディスク１１０及びボールミル容器１３０を回転させることがで
きる（Ｓ１２０）。
【００３４】
　図２及び図３を参照すると、ディスク１１０及びボールミル容器１３０が回転する場合
、ボールミル容器１３０の内部に投入されたボールミルのボールにはボールミル容器１３
０の公転による第１遠心力Ｆｒとボールミル容器１３０の自転による第２遠心力Ｆｐが作
用する。第１遠心力Ｆｒはボールミルのボールが公転軸から離れる方向に作用し、第２遠
心力Ｆｐはボールミルのボールが自転軸から離れる方向に作用する。この第１及び第２遠
心力Ｆｒ、Ｆｐのサイズまたは作用方向はボールミルのボールの位置に応じて異なり得る
。また、ディスク１１０が回転する状態でボールミル容器１３０が回転する場合、ボール
ミルのボールとボール見る容器１３０壁面との間の摩擦力によりボールミルのボールがボ
ールミル容器１３０と同じ方向に回転する。このような力の作用によりボールミル容器１
３０内のボールミルのボールは、（ｉ）他のボールミルのボール、黒鉛材料またはボール
ミル容器１３０の内壁と衝突する運動を行うか、（ｉｉ）他のボールミルのボール、黒鉛
材料またはボールミル容器１３０の内壁と接触した状態から当るボールミルのボールの回
転により摩擦する運動、つまり、機械的せん断力を印加する運動を行える。本発明におい
ては、ボールミルのボールが黒鉛材料と接触した状態からボールミルのボールが黒鉛材料
に機械的せん断力を印加するように上記の力を制御する。このような力の制御は、ディス
ク１１０とボールミル容器１３０の回転速度を調節することによって制御され得る。
【００３５】
　ディスク１１０とボールミル容器１３０の回転速度に応じて、ボールミルのボールは上
述された力の作用により多様な運動を行う。具体的に、一定な速度でディスク１１０が回
転する状態でボールミル容器１３０を自転させる同時にボールミル容器１３０の自転速度
を転進的に増加させる場合、ボールミル容器１３０の自転速度が第１速度未満の第１区間
、第１速度以上第２速度未満の第２区間及び第２速度以上の第３区間においてボールミル
のボールはお互い異なる運動を行うことになる。
【００３６】
　ボールミル容器１３０の自転速度が第１速度未満の第１区間においては、ボールミル容
器１３０の公転による第１遠心力Ｆｒがボールミルのボールに大きく作用し、その結果、
ボールミルのボールはボールミル容器１３０の内部空間のうち公転軸から最も遠くに位置
する地点から公転軸を基に回転運動を行う。この場合、ボールミル容器１３０の自転によ
ってボールミル容器１３０の内壁は、ボールミルのボールに摩擦力を印加するので、ボー
ルミルのボールは自体的に回転することになる。
【００３７】
　ボールミル容器１３０の自転速度が第１速度以上第２速度未満の第２区間においては、
ボールミル容器１３０の公転による第１遠心力とボールミル容器１３０の自転による第２
遠心力が相互作用してボールミルのボールがボールミル容器１３０の内部の空間を移動し
てボールミル容器の壁面と衝突する運動を行うことになる。
【００３８】
　ボールミル容器１３０の自転速度が第２速度以上の第３区間においては、ボールミル容
器１３０の自転による第２遠心力が大きく作用してボールミルのボールはボールミル容器
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１３０の壁面と接触した状態から自転軸を基にした回転運動を行うことになる。この場合
、ボールミル容器１３０の内壁とボールミルのボールとの間の摩擦は殆ど発生しないので
、ボールミルのボール自らの回転は殆ど発生しない。
【００３９】
　本発明においては、ボールミルのボールが前記第１区間と同じく運動して黒鉛材料に機
械的せん断力を印加できるようにディスク１１０とボールミル容器１３０の回転速度を制
御する。ボールミル容器１３０内部のボールミルのボールが自転軸を中心にした回転運動
を行わないようにするためには、図３に示すように、最小限にボールミル１３０の内部区
間のうち公転軸に最も近くに位置したボールミルのボールに作用する公転遠心力Ｆｒが自
転遠心力Ｆｐより大きくなければならない。ボールミル容器１３０の内部空間のうち公転
軸に最も近くに位置したボールミルのボールに作用する公転遠心力Ｆｒは下記「式１」で
表すことができ、ボールミル容器１３０の内部空間のうち公転軸に最も近くに位置したボ
ールミルのボールに作用する自転遠心力Ｆｐは下記の「式２」で表すことができる。
【００４０】

【数１】

【００４１】

【数２】

【００４２】
　前記「式１」および「式２」において、「ｍ」はボールミルのボールの重さを示し、「
Ｒ」は公転しくと自転軸との間の距離、つまり、半径を示し、「Ｌｃ」はボールミル容器
の半径からボールミルのボールの半径を引いた値を示し、「ｗｌ」は公転角速度を示して
おり、「ｗ２」は自転角速度を示す。
【００４３】
　公転軸に最も近くに位置したボールミルのボールに作用する公転遠心力Ｆｒが前記ボー
ルミルのボールに作用する自転遠心力Ｆｐと同じである場合における公転角速度ｗ１に対
する自転角速度ｗ２の比（ｒａｔｉｏ）「ｗ２／ｗ１」を臨界角速度の比「ｒｃ」とすれ
ば、臨界角速度の比「ｒｃ」は前記「式１」及び「式２」から誘導されて下記「式３」と
同じく表現され得る。
【００４４】

【数３】

【００４５】
　本発明において、公転速度に対する自転速度の比は臨界角速度の比の略３０～７０％に
なるように制御され得る。ボールミルのボールに自転遠心力よりは公転遠心力が大きく作
用してボールミルのボールが黒鉛材料と衝突するよりは黒鉛材料に主に機械的せん断力を
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印加するためには、公転速度に対する自転速度の比（ｗ２／ｗ１）が臨界角速度の比（ｒ
ｃ）の略７０％以下になるべきである。即ち、公転速度に対する自転速度の比（ｗ２／ｗ
１）が臨界角速度の比（ｒｃ）の７０％を超える場合、自転による遠心力の影響が増加し
てボールミルのボールが主に黒鉛材料と衝突する運動を行う。また、公転速度に対する自
転速度の比（ｗ２／ｗ１）が臨界角速度の比（ｒｃ）の３０％未満である場合、ボールミ
ルのボール自らの回転速度が低くて黒鉛材料に印加される機械的せん断力があまりにも小
さくなり、その結果、黒鉛材料が剥離されない問題が発生する恐れがある。ボールミルの
ボールにより黒鉛材料に印加される機械的せん断力はボールミルのボール自らの回転速度
に影響が及ぶが、ボールミルのボール自らの回転速度は自転速度により決定される。即ち
、ボールミル容器の自転速度が増加するほどボールミルのボール自らの回転速度が増加す
る。
【００４６】
　ボールミルのボールにより黒鉛材料に印加される機械的せん断力は、ボールミルのボー
ルが黒鉛材料を加圧する圧力にも影響を受けるが、ボールミルのボールが黒鉛材料を加圧
する圧力は、ボールミル容器１３０の公転速度に影響を受ける。即ち、ボールミル容器１
３０の公転速度が増加するほどボールミルのボールが黒鉛材料を加圧する圧力が増加する
。本発明においては、ボールミルのボールが黒鉛材料に適当な量の機械的せん断力を印加
するようにするために、ボールミル容器の公転速度は略１５０～５００ｒｐｍになるよう
に調節され得る。
【００４７】
　ボールミルのボールが黒鉛材料に主に機械的せん断力（ｓｈｅａｒｉｎｇ　ｆｏｒｃｅ
）を印加する場合、黒鉛材料は複数個の層が積層された構造を有しており、層間の結合力
が相対的に弱いせいでボールミルのボールによりせん断力が印加された黒鉛材料はそれぞ
れの層に剥離できる。
【００４８】
　ボールミル工程中に黒鉛材料が酸化されることを防ぐために、ボールミル容器１３０の
内部は、ボールミル工程中に非酸化雰囲気に維持されることが好ましい。例えば、黒鉛材
料が酸化されることを防ぐために、ボールミル容器の内部は、真空に維持された後にアル
ゴン（Ａｒ）ガスをパージングして非酸化雰囲気に維持され得る。
【００４９】
　続いて、製造された板型炭素ナノ粒子を分離して回収することができる（Ｓ１３０）。
製造された板型炭素ナノ粒子は略２０乃至１０００ｎｍの厚さを有し得る。このような板
型炭素ナノ粒子を製造するために、黒鉛材料とボールミルのボールのみ容器に投入してボ
ールミル工程を進行する場合略６時間以上のボールミル工程を進むことが好ましい。
【００５０】
　図４は、本発明の他の実施例による板型炭素ナノ粒子を製造する方法を説明するための
順次図である。
【００５１】
　図４を参照すると、この実施例による板型炭素ナノ粒子の製造方法は、黒鉛材料とボー
ルミルのボール以外に剥離活性剤をさらに混合した上、ボールミル容器に投入し（Ｓ１２
０）、製造された板型炭素ナノ粒子を洗浄する（Ｓ２４０）ことを除く図１を参照して説
明した板型炭素ナノ粒子の製造方法と実質的に同じである。よって、以下では剥離活性剤
と洗浄ステップに対して主に説明し、他の工程に対する説明は省略する。
【００５２】
　剥離活性剤は黒鉛材料とボールミルのボールとの間の摩擦力を増加させ得る。具体的に
、剥離活性剤は前記黒鉛材料と前記ボールミルのボールとの間の摩擦力を増加させ得る界
面活性剤、有機物質または無機物質であってもよい。一例として、剥離活性剤として採用
され得る界面活性剤はＳＤＳ、ＮａＤＤＢｓ、ＣＴＡＢなどから選択されてもよく、剥離
活性剤として採用され得る有機物質には糖（ｓｕｇａｒ）、ＤＮＡなどから選択されても
よく、剥離活性として採用され得る無機物質にはアルミニウムであってもよい。
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【００５３】
　剥離活性剤を投入して黒鉛材料とボールミルのボールとの間の摩擦力を増加させる場合
、短い時間にボールミル工程を遂行しても板型炭素ナノ粒子が製造され得る。具体的に、
剥離活性剤を投入して板型炭素ナノ粒子を製造する場合、略４時間のボールミル工程を進
めると板型炭素ナノ粒子を製造することができる。
【００５４】
　ボールミル工程を通じて製造された板型炭素ナノ粒子には、剥離活性剤が少量残ってい
ることがある。よって、ボールミル工程を通じて製造された板型炭素ナノ粒子は剥離活性
剤を除去するために洗浄され得る（Ｓ２４０）。板型炭素ナノ粒子を洗浄するために、ボ
ールミル工程を通じて製造された板型炭素ナノ粒子は剥離活性剤を溶解できる溶媒（ｓｏ
ｌｖｅｎｔ）に投入した後フィルターリングを通して溶媒及び剥離活性剤を除去してもよ
い。一例として、剥離活性剤として糖を採用する場合、ボールミル工程を通じて製造され
た板型炭素ナノ粒子を蒸留水（Ｈ２Ｏ）に投入して糖を溶解させた後、フィルターリング
して板型炭素ナノ粒子を洗浄することができる。
【実施例】
【００５５】
　〔実施例１〕
　黒鉛材料２ｇとボールミルのボール３００ｇを鋼鉄ボールミル容器に入れて酸化を防ぐ
ための真空（１０－２Ｔｏｒｒ）で維持した後、アルゴン（Ａｒ）ガスをパージングして
ボールミル工程を遂行して板型炭素ナノ粒子を製造した。この際、黒鉛材料はａｌｆａｒ
　ａｅｓａｒ社のｎａｔｕｒａｌ，　２００ｍｅｓｈを使用しており、ボールミルのボー
ルはポリイミド材質の直径が略５ｍｍのボールを使用した。ボールミル容器の回転速度は
２００ｒｐｍで、ディスクの回転速度は３００ｒｐｍであった。
【００５６】
　図５はボールミル工程が行ってない黒鉛材料の電子顕微鏡写真と、上記の方法に従って
それぞれ０．５時間、１時間、２時間、４時間及び６時間のボールミル工程を遂行した黒
鉛材料の電子顕微鏡写真であって、図６は上記の方法で製造されたカーボンナノ板のＸ線
回折測定グラフである。
【００５７】
　図５を参照すると、ボールミル工程遂行時間が増加することに従って黒鉛材料が剥離さ
れて板型炭素ナノ粒子が製造されることが確認できた。黒鉛材料は、六方晶系の積層構造
を有するので、Ｘ線回折（ＸＲＤ）測定する際、結晶面［００２］方向からピーク（ｐｅ
ａｋ）が現れる。［００２］方向からのピーク強度が高いほど黒鉛の層間結合構造の結晶
性が良いことを示し、［００２］方向からのピーク強度が低いほど黒鉛材料が剥離されて
層間結合構造の結晶性が悪いことを示す。
【００５８】
　図６を参照すると、ボールミル工程遂行時間が増加することに従って［００２］方向か
らのピーク強度が減少することを確認できる。特に、ボールミル工程遂行時間が６時間で
ある場合、［００２］方向からのピークが殆ど現れなかったことを確認することができ、
これは黒鉛材料がほぼ完全に剥離されて単一層または数個の層が積層された構造の板型炭
素ナノ粒子が製造されたことを示す。
【００５９】
　〔実施例２〕
　黒鉛材料２ｇ、剥離活性剤２０ｇ及びボールミルのボール３００ｇを混合した後に鋼鉄
ボールミル容器に入れて酸化を防ぐための真空で維持した後、アルゴンガスをパージング
してボールミル工程を遂行して板型炭素ナノ粒子を製造した。この際、黒鉛材料はａｌｆ
ａｒ　ａｅｓａｒ社のｎａｔｕｒａｌ，　２００ｍｅｓｈを使用し、剥離活性剤はＣＪ第
一製糖で製造したＫＳＨ２００３製品を使用しており、ボールミルのボールはポリイミド
材質の直径が５ｍｍのボールを使用した。また、下記表１のようなスペックを有するボー
ルミル装置を利用してボールミル工程を遂行した。
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【００６０】
【表１】

【００６１】
　図７は、ボールミル工程が遂行されてない黒鉛材料の電子顕微鏡写真と、上記の方法に
従ってそれぞれ０．５時間、１時間、２時間、４時間及び６時間のボールミル工程を遂行
した黒鉛材料の電子顕微鏡写真であって、図８は上記の方法で製造された板型炭素ナノ粒
子のＸ線回折測定グラフである。
【００６２】
　図７及び図８を参照すると、ボールミル工程遂行時間が増加することに従って黒鉛材料
が剥離されて板型炭素ナノ粒子が製造されることが確認できた。特に、剥離活性剤が投入
されることによって板型炭素ナノ粒子の製造時間が短縮されることを確認することができ
る。具体的に、図８を参照すると、ボールミル工程時間が４時間以上の場合、［００２］
方向からのピークが現れないことを確認することができる。即ち、剥離活性剤を投入する
場合、剥離活性剤を投入してないときより板型炭素ナノ粒子を製造するためのボールミル
工程遂行時間を略２時間以上短縮できることがわかる。
【００６３】
　図９は、上記の方法で製造された板型炭素ナノ粒子の形状を観察するためにＰＥＴの上
に製造された板型炭素ナノ粒子をスピンコーティング法（ｓｐｉｎ　ｃｏａｔｉｎｇ　ｍ
ｅｔｈｏｄ）で分散させた後に撮影した電子顕微鏡写真である。
【００６４】
　図９を参照すると、ボールミル工程を略４時間遂行した後にカーボンナノ板を５０，０
００倍、１００，０００倍で撮影した結果、略１００～２００ｎｍサイズの板型炭素ナノ
粒子が製造されたことを確認できた。
【００６５】
　〔比較例１、２及び３〕
　比較例１として、自転速度を１００ｒｐｍにしたことを除いては実施例２と同じく炭素
ナノ粒子を製造した。
【００６６】
　比較例２として、自転速度を４００ｒｐｍにしたことを除いては実施例２と同じく炭素
ナノ粒子を製造した。
【００６７】
　比較例３として、ボールミルのボールとして５ｍｍの直径を有するジルコニア（ＺｒＯ

２）ボールを使用したことを除いては実施例２と同じく炭素ナノ粒子を製造した。
【００６８】
　図１０は、比較例１によって製造された炭素ナノ粒子の電子顕微鏡写真（ａ）と、実施
例２によって製造された炭素ナノ粒子の電子顕微鏡写真（ｂ）と、比較例２によって製造
された炭素ナノ粒子の電子顕微鏡写真（ｃ）と、比較例３によって製造された炭素ナノ粒
子の電子顕微鏡写真（ｄ）である。
【００６９】
　図１０を参照すると、図１０の（ｂ）に示した炭素ナノ粒子に対して比較例１によって
製造された炭素ナノ粒子ではボールミルによる剥離または粉砕が殆ど行われてなかったこ
とを確認できる。これは自転の速度があまりに遅くてボールミルのボールが黒鉛材料に十
分な機械的せん断力を印加してなかったせいである。式３及び表１を利用して計算すると
、表１に示したボールミル装備における臨界角速度の比（ｒｃ）は「１．４」であり、比
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較例２における公転角速度に対する自転角速度の比は「１００／３００」である。即ち、
比較例１における公転角速度に対する自転角速度の比は臨界角速度の比（ｒｃ）の略２３
．８％に過ぎない。
【００７０】
　図１０の（ｃ）を参照すると、図１０の（ｂ）に示した炭素ナノ粒子に対して比較例２
によって製造された炭素ナノ粒子の厚さがより厚いことを確認できる。これは公転による
遠心力と自転による遠心力との相互作用によってボールミルのボールが黒鉛材料に機械的
せん断力よりは主に衝突による力を伝達し、その結果、黒鉛材料が効果的に剥離されなか
ったせいである。比較例２における公転角速度に対する自転角速度の比は「４００／３０
０」である。即ち、比較例２における公転角速度に対する自転角速度の比は臨界角速度の
比（ｒｃ）の略９５．２％に当る。
【００７１】
　図１０の（ｄ）を参照すると、図１０の（ｂ）に示した炭素ナノ粒子に対して比較例３
によって製造された炭素ナノ粒子は損傷の程度が非常に大きいことを確認できる。これは
ポリイミド材質のボールミルのボールの密度が１．４３ｇ／ｃｍ３であることに対して、
ジルコニア材質のボールミルのボールの密度は６．０ｇ／ｃｍ３であって、ジルコニア材
質のボールミルにより黒鉛材料に強い衝撃が伝達されたせいである。
【００７２】
　＜アルミニウム‐炭素の複合材料の製造方法＞
　図１１は本発明の実施例によるアルミニウム‐炭素の複合材料の製造方法を説明するた
めの順次図で、図１２はボールミル装置を説明するための平面図であって、図１３はボー
ルミル容器内部に投入されたボールミルのボールに作用する力を説明するための模式図で
ある。
【００７３】
　図１１～図１３を参照すると、本発明の実施例によってアルミニウム‐炭素の複合材料
を製造するために、先ずアルミニウム粉に炭素材料を結合させてアルミニウム‐炭素の複
合粉を製造し得る（Ｓ１１０）。
【００７４】
　アルミニウム粉に炭素材料を結合させるために、先ず溶媒内に炭素材料を分散させた後
、分散溶液を超音波処理することができる。炭素材料としては黒鉛板、黒鉛繊維、炭素繊
維、炭素ナノ繊維及び炭素ナノチューブのうち少なくとも一つ以上が使用され得る。一例
として、炭素材料としては上述された方法によって製造された板型炭素ナノ粒子を使用す
ることができる。溶媒としては水、ヘキサン、エタノール、メタノール、プロパノール、
エチレングリコール、アミン及びフェノールのうち少なくとも一つ以上が使用され得る。
超音波処理は略０．５分～６０分間遂行され得る。このような超音波処理は炭素材料を均
一に分散させることのみならず炭素材料に酸素を含む作用基、例えば、ヒドロキシル基な
どを構成することができる。続いて、超音波処理された分散溶液内にアルミニウム粉を添
加して超音波処理をさらに行ってアルミニウム‐炭素の混合粉を沈殿させ得る。アルミニ
ウム粉は、略１００ｎｍ～１ｍｍの直径を有し得る。アルミニウム粉は炭素材料がアルミ
ニウム粉の重量に対して略０．１～５０ｗｔ．％程度になるように添加され得る。アルミ
ニウム‐炭素の混合粉を沈殿させるための超音波処理は略０．５分～６０分間に遂行され
得る。このような超音波処理は、炭素材料に形成された酸素を含む作用基とアルミニウム
との間に結合を誘導することができる。その後、沈殿のアルミニウム‐炭素の混合粉を分
離して乾燥させることができる。
【００７５】
　アルミニウム‐炭素の混合粉を製造した後、アルミニウム‐炭素の混合粉に機械的せん
断力を印加して変形アルミニウム‐炭素の混合粉を製造することができる（Ｓ１２０）。
【００７６】
　再び図１～図３を参照すると、アルミニウム‐炭素の混合粉に機械的せん断力を印加す
るために、ディスク１１０に回転可能に結合されたボールミル容器１３０にアルミニウム



(14) JP 5723058 B2 2015.5.27

10

20

30

40

50

‐炭素の混合粉及びボールミルのボールを投入することができる。ディスク１１０はディ
スク１１０の中心「Ｏ」に位置する第１中心軸（以下「公転軸」という）を基に第１方向
Ｘに回転され得る。ボールミル容器１３０はディスク１１０の縁に結合され得るし、ボー
ルミル容器１３０の中心「Ａ１」に位置する第２中心軸（以下、「自転軸」という）を基
に第１方向Ｘと逆方向の第２方向Ｙに回転され得る。即ち、ボールミル容器１３０はディ
スク１１０の回転により公転軸を基に公転（ｒｅｖｏｌｕｔｉｏｎ）され得るし、自転軸
を基にしたボールミル容器１３０自らの回転により自転（ｒｏｔａｔｉｏｎ）され得る。
【００７７】
　ボールミルのボールの材質は、特に限定するものではないが、アルミニウム‐炭素の混
合粉に効果的に摩擦力を印加するようにジルコニア材質からなるボールミルのボールを使
用することができる。ボールミルのボールのサイズは、アルミニウム‐炭素の混合粉に印
加されるせん断力を考慮して適切に選択され得る。一例として、ボールミルのボールは略
３～５０ｍｍの直径を有することができる。ボールミルのボールのサイズが３ｍｍ未満で
ある場合、ボールミルのボールの質量が少な過ぎてアルミニウム‐炭素の混合粉に印加さ
れる機械的せん断力が要求される値より小さくなり、その結果、アルミニウム粉に結合さ
れた炭素材料を一定な方向を配向できなくなるか、アルミニウム粉を一定な板状に変形さ
せることができなくなる問題が発生し得る。これとは違って、ボールミルのボールのサイ
ズが５０ｍｍを超える場合、アルミニウム‐炭素の混合粉に過度に大きいせん断力または
衝撃を印加することになってアルミニウム‐炭素の混合粉の破損を起こす恐れがある。続
いて、ボールミル容器１３０に投入されたボールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混
合粉に機械的せん断力を印加するようにディスク１１０及びボールミル容器１３０を回転
させることができる。
【００７８】
　ディスク１１０及びボールミル容器１３０が回転する場合、ボールミル容器１３０の内
部に投入されたボールミルのボールにはボールミル容器１３０の公転による第１遠心力Ｆ
ｒとボールミル容器１３０の自転による第２遠心力Ｆｐが作用する。第１遠心力Ｆｒはボ
ールミルのボールが公転軸から離れる方向に作用し、第２遠心力Ｆｐはボールミルのボー
ルが自転軸から離れる方向に作用する。このような第１及び第２遠心力Ｆｒ、Ｆｐのサイ
ズまたは作用方向はボールミルのボールの位置に応じて異なり得る。また、ディスク１１
０が回転する状態からボールミル容器１３０が回転する場合、ボールミルのボールとボー
ルミル容器１３０の壁面との間の摩擦力によりボールミルのボールがボールミル容器１３
０と同じ方向に回転する。このような力の作用によりボールミル容器１３０内のボールミ
ルのボールは、（ｉ）他のボールミルのボール、アルミニウム‐炭素の混合粉またはボー
ルミル容器１３０の内壁と衝突する運動を行うか、（ｉｉ）他のボールミルのボール、ア
ルミニウム‐炭素の混合粉またはボールみる容器１３０の内壁と接触した状態から当るボ
ールミルのボールの回転により摩擦する運動、つまり、機械的せん断力を印加する運行が
行える。本発明においては、ボールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混合粉と接触し
た状態からボールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混合粉に機械的せん断力を印加す
るよう上記の力を制御する。このような力の制御は、ディスク１１０とボールミル容器１
３０の回転速度を調節することによって制御し得る。
【００７９】
　ディスク１１０とボールミル容器１３０の回転速度に応じて、ボールミルのボールは上
述された力の作用により多様な運動が行える。具体的に、一定な速度にディスク１１０が
回転する状態からボールミル容器１３０を自転させると共にボールミル容器１３０の自転
速度を漸進的に増加させる場合、ボールミル容器１３０の自転速度が第１速度未満の第１
区間、第１速度以上第２速度未満の第２区間及び第２速度以上の第３区間においてボール
ミルのボールは相互に異なる運動が行える。
【００８０】
　ボールミル容器１３０の自転速度が第１速度未満の第１区間においては、ボールミル容
器１３０の公転による第１遠心力Ｆｒがボールミルのボールに大きく作用し、その結果、
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ボールミルのボールはボールミル容器１３０の内部空間のうち公転軸から最も遠くに位置
する地点から公転軸を基に回転運動が行える。この場合、ボールミル容器１３０の自転に
よってボールミル容器１３０の内壁はボールミルのボールに摩擦力を印加するので、ボー
ルミルのボールは回転する。
【００８１】
　ボールミル容器１３０の自転速度が第１速度以上第２速度未満の第２区間においては、
ボールミル容器１３０の公転による第１遠心力とボールミル容器１３０の自転による第２
遠心力が相互作用してボールミルのボールがボールミル容器１３０内部の空間を移動して
ボールミル容器の壁面と衝突する運動が行える。
【００８２】
　ボールミル容器１３０の自転速度が第２速度以上の第３区間においては、ボールミル容
器１３０の自転による第２遠心力が大きく作用してボールミルのボールはボールミル容器
１３０の壁面と接触した状態から自転軸を基にした回転運動が行える。この場合、ボール
ミル容器１３０の内壁とボールミルのボールとの間の摩擦は殆ど発生しないので、ボール
ミルのボール自らの回転は殆ど発生しない。
【００８３】
　本発明においては、ボールミルのボールが前記第１区間と同様に運動してアルミニウム
‐炭素の混合粉に機械的せん断力を印加することができるようにディスク１１０とボール
ミル容器１３０の回転速度を制御する。ボールミル容器１３０の内部のボールミルのボー
ルが自転軸を中心にした回転運動が行えないようにするためには、図３に示すように、少
なくともボールミル容器１３０の内部空間のうち公転軸に最も近くに位置したボールミル
のボールに作用する公転遠心力Ｆｒが自転遠心力Ｆｐより大きくなければならない。ボー
ルミル容器１３０内部の空間のうち公転軸に最も近くに位置したボールミルのボールに作
用する公転遠心力Ｆｒは下記「式４」と表すことができ、ボールミル容器１３０内部の区
間のうち公転軸に最も近くに位置したボールミルのボールに作用する自転遠心力Ｆｐは下
記「式５」と表すことができる。
【００８４】
【数４】

【００８５】
【数５】

【００８６】
　前記式４及び式５において、「ｍ」はボールミルのボールの重さを示し、「Ｒ」は公転
軸と自転軸との間の距離、つまり、公転半径を示し、「Ｌｃ」はボールミル容器の半径か
らボールミルのボールの半径を引いた値を示し、「ｗ１」は公転角速度を示し、「ｗ２」
は自転角速度を示す。
【００８７】
　公転軸に最も近くに位置したボールミルのボールに作用する公転遠心力Ｆｒが前記ボー
ルミルのボールに作用する自転遠心力Ｆｐと同じ場合における公転角速度ｗ１に対する自
転角速度ｗ２の比（ｒａｔｉｏ）「ｗ２／ｗ１」を臨界角速度の比「ｒｃ」とすれば、臨
界角速度の比「ｒｃ」は前記「式１」及び「式２」から誘導されて下記「式６」のように
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表され得る。
【００８８】
【数６】

【００８９】
　本発明において、ボールミル容器１３０の公転速度に対する自転速度の比は、臨界角速
度の比の略３０～７０％になるように制御され得る。ボールミルのボールに自転遠心力よ
りは公転遠心力が大きく作用してボールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混合粉と衝
突するよりはアルミニウム‐炭素の混合粉に主に機械的せん断力を印加するためには公転
速度に対する自転速度の比ｗ２／ｗ１が臨界角速度の比ｒｃの略７０％以下にならなけれ
ばならない。即ち、公転速度に対する自転速度の比ｗ２／ｗ１が臨界角速度の比ｒｃの７
０％を超える場合、自転による遠心力の影響が増加してボールミルのボールが主にアルミ
ニウム‐炭素の混合粉と衝突する運動が行える。また、公転速度に対する自転速度の比ｗ
２／ｗ１が臨界角速度の比ｒｃの３０％未満の場合、ボールミルのボール自らの回転速度
が低くて黒鉛材料に印加される機械的せん断力があまりに小さくなり、その結果、アルミ
ニウム粉に結合された炭素材料を一定な方向に配向できなくなるか、アルミニウム粉を一
定な板状に変形させなくなる問題が発生する恐れがある。ボールミルのボールによりアル
ミニウム‐炭素の混合粉に印加される機械的せん断力はボールミルのボール自らの回転速
度に影響を受けるが、ボールミルのボール自らの回転速度は、ボールミル容器の自転速度
により決定される。即ち、ボールミル容器の自転速度が増加するほどボールミルのボール
自らの回転速度が増加する。
【００９０】
　ボールミルのボールによりアルミニウム‐炭素の混合粉に印加される機械的せん断力は
、またボールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混合粉を加圧する圧力にも影響を受け
るが、ボールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混合粉を加圧する圧力は、ボールミル
容器１３０の公転速度に影響を受ける。即ち、ボールミル容器１３０の公転速度が増加す
るほどボールミルのボールが黒鉛材料を加圧する圧力が増加する。本発明においては、ボ
ールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混合粉に適当なサイズの機械的せん断力を印加
するようにするために、ディスクの回転速度が略１５０～５００ｒｐｍになるように調節
され得る。
【００９１】
　アルミニウム‐炭素の混合粉が酸化されることを防ぐために、ボールミル容器１１０の
内部は、ボールミル工程中に非活性気体雰囲気に維持されることが好ましい。ボールミル
工程は、略５分～６時間行える。上述したように、アルミニウム‐炭素の混合粉に機械的
せん断力が印加される場合、アルミニウム‐炭素の混合粉はその形状が板状に近く変形さ
れ得るし、アルミニウム粉表面に結合された炭素材料は一方向に延長されるように整列さ
れ得る。
【００９２】
　さらに図１１を参照すると、アルミニウム‐炭素の混合粉に機械的せん断力を印加した
後、変形アルミニウム‐炭素の混合粉を焼結成型することができる。
【００９３】
　変形アルミニウム‐炭素の混合粉を焼結成型するために、先ず変形アルミニウム‐炭素
の混合粉を金型に充填することができる。続いて、真空雰囲気下で上下から略１０ＭＰａ
～１００ＭＰａの圧力を印加した状態から金型に充填された変形アルミニウム‐炭素の混
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合粉を略１分～略１時間に略５００～７００℃の温度に焼結して金型に充填された変形ア
ルミニウム‐炭素の混合粉を焼成変形させることができる。その後、最終的にアルミニウ
ム‐炭素の複合材料を金型から分離することができる。図１４は変形アルミニウム‐炭素
の混合粉を焼結成型するための焼結成型器の模式図である。
【００９４】
　〔実施例３、４及び５〕
　ヘキサン（Ｈｅｘａｎｅ）溶媒２０ｍｌにアルミニウム粉と炭素材料を添加してホーン
型（ｈｏｒｎ－ｔｙｐｅ）の超音波処理機で超音波処理してアルミニウム‐炭素の混合粉
を製造した。アルミニウム粉は２ｇ添加し、炭素材料はアルミニウム粉の重量に対して０
．０５ｗｔ．％（実施例３）、０．１ｗｔ．％（実施例４）及び０．３ｗｔ．％（実施例
５）分に各々添加した。アルミニウム粉としては高純度化学研究所で購買したサイズ３μ
ｍのアルミニウム粉製品を使用した。炭素材料としては自ら製造した１００～５００ｎｍ
サイズを有するナノ黒鉛板を使用した。
【００９５】
　続いて、前記製造されたアルミニウム‐炭素の混合粉２ｇとボールミルのボール３００
ｇを炭素鋼で製造されたボールミル容器（ＪＥ　ＰＯＷＤＥＲ．社）に入れてアルミニウ
ム‐炭素の混合粉を製造した。ボールミルの工程に使用されたボールミル装備は下記の表
２のスペックを有する装置を使用した。ボールミル工程はアルミニウムの酸化を防ぐため
に真空（１０－２Ｔｏｒｒ）で維持した後、アルゴン（Ａｒ）をパージングして略２時間
で遂行した。ボールミルのボールとしては、略５ｍｍの直径のジルコニアのボールを使用
した。
【００９６】
【表２】

【００９７】
　式６、表２及びボールミルのボールの直径などを利用して計算すると、表２に示したボ
ールミル装備における臨界角速度の比ｒｃは「１．４」であることがわかる。すなわち、
実施例３、４及び５におけるボールミル容器の公転速度に対する自転速度に比は「２００
／３００」であって、臨界角速度の比ｒｃの略４７．６％である条件でボールミル工程が
遂行された。
【００９８】
　続いて、変形アルミニウム‐炭素の混合粉をモールドに入れて上下部パンチを固定させ
た後に油圧プレスを利用して５０ＭＰａの圧力に圧縮した後、６００℃の温度で略３０分
間焼結してアルミニウム‐炭素の複合材料を製造した。このとき、成型焼結器のチャーン
バ内部の雰囲気は１０－２Ｔｏｒｒの真空状態で遂行された。図１４は成型焼結器の模式
図である。
【００９９】
　〔実験例１：実施例３の特性評価〕
　図１５は超音波処理されたアルミニウム試料の電子顕微鏡写真である。具体的に、図１
５の左側上端の写真はアルミニウムのみで構成された粉の電子顕微鏡写真で、図５の右側
上端、左側下端及び右側下端の写真はナノ黒鉛板の濃度が各々０．０５ｗｔ．％（実施例
３）、０．１ｗｔ．％（実施例４）及び０．３ｗｔ．％（実施例５）のアルミニウム‐炭
素の混合粉の電子顕微鏡写真である。図１５の右側上端、左側下端及び右側下端の写真を
参照すると、アルミニウム粉の表面にナノ黒鉛板が均一に分散されて結合されたことがわ
かる。
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【０１００】
　図１６は、ボールミル工程の後に変形アルミニウム‐炭素の混合粉の電子顕微鏡写真（
１，００倍）である。図１６はナノ黒鉛板の濃度が０．１ｗｔ．％（実施例４）に当る変
形アルミニウム‐炭素の混合粉の電子顕微鏡写真であって、図１６を参照すると、変形ア
ルミニウム‐炭素の混合粉をボールミルのボールによる機械的せん断力の印加によってそ
の形状が板状に変形されたことがわかる。
【０１０１】
　図１７は炭素材料が添加されなかったアルミニウム材料及び炭素材料が０．０５ｗｔ．
％（実施例３）含まれたアルミニウム‐炭素の複合材料の微細構造を説明する写真である
。具体的に、図１７の左側写真は炭素材料が添加されなかったアルミニウム材料の微細構
造写真（Ｏｌｙｍｐｕｓ、ＧＣ５１Ｆ）で、図１７の右側写真は炭素材料が０．０５ｗｔ
．％含まれたアルミニウム‐炭素の複合材料の微細構造の写真である。図１７を参照する
と、本発明の実施例３により製造されたアルミニウム‐炭素の複合材料ではアルミニウム
と炭素材料が積層構造を形成することがわかる。
【０１０２】
　図１８の（ａ）は、ボールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混合粉に主に衝撃する
ようにする条件のボールミル工程を遂行して製造されたアルミニウム‐炭素の複合材料の
共焦点ラマン（Ｗｉｔｅｃ社、ＣＲＭ２００）の測定結果で、図１８の（ｂ）は本発明の
実施例３によってボールミルのボールがアルミニウム‐炭素の混合粉に主に機械的せん断
力を印加する条件のボールミル工程を遂行して製造されたアルミニウム‐炭素の複合材料
の共焦点ラマン（Ｗｉｔｅｃ社、ＣＲＭ２００）測定結果である。共焦点ラマン測定の際
Ｇ－ｍｏｄｅは炭素材料固有のピークを（Ｇ　ｍｏｄｅ）黄色点に示す。図１８の（ｂ）
のアルミニウム‐炭素の複合材料は図１８の（ａ）のアルミニウム‐炭素の複合材料に対
して炭素材料が均一に分散されているのみならず、アルミニウムと炭素材料の積層構造を
形成していることがわかる。
【０１０３】
　表３は、アルミニウム材料のサンプル（ＲＡＷ）、炭素材料の含量が０．１ｗｔ．％の
アルミニウム‐炭素の複合材料サンプル（Ａｌ－０．１ｗｔ％Ｃ、実施例４）及び炭素材
料の含量が０．３ｗｔ．％のアルミニウム‐炭素の複合材料サンプル（Ａｌ－０．３ｗｔ
％Ｃ、実施例５）の引張強度を測定した結果を示し、図１９はアルミニウム材料のサンプ
ル（ＲＡＷ）、炭素材料の含量が０．１ｗｔ．％のアルミニウム‐炭素の複合材料サンプ
ル（Ａｌ－０．１ｗｔ％Ｃ、実施例４）及び炭素材料の含量が０．３ｗｔ．％のアルミニ
ウム‐炭素の複合材料サンプル（Ａｌ－０．３ｗｔ％Ｃ、実施例５）の引張強度を測定し
た結果を示すグラフである。サンプルの機械的特性を測定するために試片をΦ２ｍｍに圧
出して票点距離２０ｍｍ、直径１．３ｍｍ試験片に加工して万能引張試験器（ＬＬＯＹＤ
　ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔ社、ＬＲ３０Ｋ）を利用して０．１ｍｍ／ｍｉｎの速度で引っ張
った結果を測定した。
【０１０４】
【表３】
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【０１０５】
　表３及び図１９を参照すると、６００℃で３０分間成型焼結してアルミニウムと炭素の
積層構造を有して炭素材料の含量が０．１ｗｔ％のアルミニウム‐炭素の複合材料（実施
例４）の場合、アルミニウム材料（Ｒａｗ　１）に対して引張強度１５％及び延伸率４５
％が増加されることが確認できた。また６００℃で３時間成型焼結してアルミニウムと炭
素の積層構造を有して炭素材料の含量が０．３ｗｔ％のアルミニウム‐炭素の複合材料（
実施例５）の場合、アルミニウム材料（Ｒａｗ　２）に対して引張強度３５％及び延伸率
３％が増加されることが確認できた。
【０１０６】
　〔比較例４及び５〕
　比較例４では、臨界角速度の比（ｒｃ＝１．４）になるようにボールミル容器の公転速
度に対する自転速度の比（ｒａｔｉｏ）を調節してボールミル工程を遂行したことを除い
ては実施例４と同じ方法でアルミニウム‐炭素の複合材料を製造した。
【０１０７】
　比較例５では、臨界角速度の比（ｒｃ＝１．４）になるようにボールミル容器の公転速
度に対する自転速度の比（ｒａｔｉｏ）を調節してボールミル工程を遂行したことを除い
ては実施例５と同じ方法にアルミニウム‐炭素の複合材料を製造した。
【０１０８】
　下記の「表４」は、比較例４、実施例４、比較例５及び実施例５によって製造されたア
ルミニウム‐炭素の複合材料の引張強度を測定した結果を示し、図２０は比較例４、実施
例４、比較例５及び実施例５によって製造されたアルミニウム‐炭素の複合材料の引張強
度を測定した結果を示すグラフである。
【０１０９】
【表４】

【０１１０】
　表４及び図２０を参照すると、実施例４によるアルミニウム‐炭素の複合材料は、比較
例４によるアルミニウム‐炭素の複合材料より引張強度は１１．５５％増加して、延伸率
は２８．１７％増加した。また、実施例５によるアルミニウム‐炭素の複合材料は比較例
５によるアルミニウム‐炭素の複合材料より引張強度は５２．７３％増加して、延伸率は
３３．９２％増加した。よって、本発明の実施理によるアルミニウム‐炭素の複合材料は
比較例によるアルミニウム‐炭素の複合材料より著しく向上された機械的特性を有するこ
とがわかる。
【産業上の利用可能性】
【０１１１】
　上述した板型炭素ナノ粒子の製造方法によると、比較的単純な工程を通じて短時間で大
量的に板型炭素ナノ粒子を製造することができる。また、板型炭素ナノ粒子を製造するた
めに高温が必要でないことから大量のエネルギーの節約をもたらすことができる。
【０１１２】
　上述したアルミニウム‐炭素の複合材料の製造方法によると、比較的単純な工程を通じ
て大量的にアルミニウム‐炭素の複合材料を製造することができる。また、上記の製造法
穂によって製造されたアルミニウム‐炭素の複合材料は均一に分散されてアルミニウムと
積層構造を構成する炭素材料によって強化された引張強度を有する。よって、前記アルミ
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ニウム‐炭素の複合材料を構造素材用として採用する場合、軽量化された構造物を製造す
ることができる。
【０１１３】
　上記では本発明の好ましい実施例を参照して説明したが、該当技術分野の熟練された当
業者は下記の特許請求の範囲に記載された本発明の思想及び領域から外れない範囲内で本
発明を多様に修正及び変形させることが理解され得る。
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【図２０】
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