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(57)【要約】
　微粒子（例えば、カーボンナノチューブ、カーボンブラック、金属、金属酸化物及び導
電性ポリマー）と、有機的に修飾した層状無機種（例えば、有機粘土及び層状複水酸化物
）と、液体有機媒体（例えば、溶媒及びポリマーの液体反応性前駆体）との安定な分散体
を記載する。そのような分散体から作られるフィルムのような構造体もまた開示する。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　分散体の少なくとも５０質量％を構成する有機溶媒と、該分散体の２０質量％以下を構
成する固形成分とを含む非水系分散体であって、該固形成分は、微粒子と、該溶媒によっ
て分散可能な有機的に修飾した層状無機種と、必要に応じて、該溶媒に溶解性の有機ポリ
マー種及び／又は有機ポリマー種の反応性前駆体とを含み、該ポリマー種及び／又はポリ
マー種の反応性前駆体が存在する場合、該固形分含量の５０質量％未満を構成することを
特徴とする、分散体。
【請求項２】
　前記溶媒が前記分散体の少なくとも７０質量％を構成する、請求項１に記載の分散体。
【請求項３】
　前記固形成分が、前記分散体の１５質量％以下、より特別には前記分散体の１０質量％
以下を構成する、請求項１又は２のいずれかに記載の分散体。
【請求項４】
　前記固形成分が、前記分散体の５質量％以下を構成する、請求項１～３のいずれか１つ
に記載の分散体。
【請求項５】
　前記固形成分が、前記分散体の少なくとも０．１質量％、より好ましくは少なくとも０
．５質量％を構成する、請求項１～４のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項６】
　前記ポリマー種及び／又はポリマー種の反応性前駆体が存在する場合、前記固形分含量
の３５質量％未満、より特別には前記固形分含量の２５質量％未満を構成する、請求項１
～５のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項７】
　前記ポリマー種及び／又はポリマー種の反応性前駆体が存在する場合、前記固形分含量
の少なくとも１質量％、より好ましくは前記固形分含量の少なくとも５質量％、特に前記
固形分含量の少なくとも１０質量％を構成する、請求項１～６のいずれか１つに記載の分
散体。
【請求項８】
　微粒子の、前記種に対する質量比が、９９：１～１：９９である、請求項１～７のいず
れか１つに記載の分散体。
【請求項９】
　微粒子の、前記種に対する質量比が、９０：１０以下であり、より特別には７０：３０
以下である、請求項８に記載の分散体。
【請求項１０】
　微粒子の、前記種に対する質量比が、１０：９０以上であり、より特別には２０：８０
以上である、請求項８又は９のいずれかに記載の分散体。
【請求項１１】
　前記微粒子が、金属及び金属酸化物粒子、炭素粒子、伝導性ポリマー粒子；機能性及び
非機能性のフィラー及び添加剤、着色剤、顔料、硬化剤、触媒、並びにカプセル化システ
ムから選択される、請求項１～１０のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項１２】
　前記微粒子が導電性粒子から選択される、請求項１～１１のいずれか１つに記載の分散
体。
【請求項１３】
　前記微粒子が、金属及び金属酸化物粒子、並びに／又は炭素粒子から選択される、請求
項１～１２のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項１４】
　前記微粒子が炭素粒子である、請求項１～１３のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項１５】
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　前記微粒子がカーボンナノチューブ又はカーボンブラックである、請求項１～１４のい
ずれか１つに記載の分散体。
【請求項１６】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、有機粘土又は有機的に修飾した層状複水酸化物を
含む、請求項１～１５のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項１７】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、天然又は合成の有機粘土である、請求項１～１６
のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項１８】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、有機アニオンで層間領域内部の無機アニオンが置
換されている、合成及び天然の層状複水酸化物を含む、請求項１～１６のいずれか１つに
記載の分散体。
【請求項１９】
　前記有機的に修飾した層状無機種及び前記溶媒の組み合わせを、沈降体積が少なくとも
５０％又はそれ以上であるように選択し、該沈降体積は本出願明細書に記載するように測
定される、請求項１～１８のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項２０】
　前記溶媒が、置換された炭化水素を含む、芳香族炭化水素及び環状脂肪族を含む脂肪族
炭化水素、アルコール、環状エーテルを含むエーテル、芳香族及び芳香族－脂肪族エーテ
ル、脂肪族、環状脂肪族、芳香族又は複素環のカルボニル化合物（特にケトン）、脂肪族
及び芳香族のエステル及びアルコキシエステル（特にＣ1～Ｃ6アルコキシエステル）、並
びにこれらの混合物を含む群の有機溶媒から選択される、請求項１～１９のいずれか１つ
に記載の分散体。
【請求項２１】
　前記溶媒が、ハロゲン置換炭化水素を含む脂肪族及び芳香族炭化水素、環状エーテルを
含むエーテル、芳香族及び芳香族－脂肪族エーテル、脂肪族又は複素環ケトン、脂肪族及
び芳香族のエステル及びアルコキシエステル（特にＣ1～Ｃ6アルコキシエステル）、並び
にこれらの混合物から選択される、請求項２０に記載の分散体。
【請求項２２】
　前記溶媒が、イソヘキサン、トルエン、キシレン、クロロホルム、アセトン、メチルエ
チルケトン、Ｎ－メチル－２－ピロリドン、テトラヒドロフラン、アニソール、安息香酸
メチル、２－ブトキシエチルアセテート、２－エトキシエチルアセテート、及びこれらの
混合物からなる群から選択される、請求項２０又は２１のいずれかに記載の分散体。
【請求項２３】
　前記ポリマー種及び／又はポリマー種の反応性前駆体が、熱硬化性ポリマー、熱可塑性
ポリマー、エラストマー及びこれらの混合物に由来するポリマー種を含み、前記反応性前
駆体が、付加重合樹脂、エポキシ樹脂、シアン酸エステル樹脂、イソシアネート樹脂（ポ
リウレタン）、もしくはホルムアルデヒド縮合樹脂、又はこれらの混合物の前駆体から選
択される、請求項１～２２のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項２４】
　分散体の少なくとも５０質量％を構成する有機ポリマー種の液体反応性前駆体と、該分
散体の２０質量％以下を構成する固形成分とを含む非水系分散体であって、該固形成分は
、微粒子と、該反応性前駆体によって分散可能な有機的に修飾した層状無機種とを含むこ
とを特徴とする、分散体。
【請求項２５】
　前記固形成分が、前記分散体の１５質量％以下、より特別には前記分散体の１０質量％
以下を構成する、請求項２４に記載の分散体。
【請求項２６】
　前記固形成分が、前記分散体の５質量％以下を構成する、請求項２４又は２５のいずれ
かに記載の分散体。
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【請求項２７】
　前記固形成分が、前記分散体の少なくとも０．１質量％、より好ましくは少なくとも０
．５質量％を構成する、請求項２４～２６のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項２８】
　微粒子の、前記種に対する質量比が、９９：１～１：９９である、請求項２４～２７の
いずれか１つに記載の分散体。
【請求項２９】
　微粒子の、前記種に対する質量比が、９０：１０以下であり、より特別には７０：３０
以下である、請求項２８に記載の分散体。
【請求項３０】
　微粒子の、前記種に対する質量比が、１０：９０以上であり、より特別には２０：８０
以上である、請求項２８又は２９のいずれかに記載の分散体。
【請求項３１】
　前記微粒子が、金属及び金属酸化物粒子、炭素粒子、伝導性ポリマー粒子；機能性及び
非機能性のフィラー及び添加剤、着色剤、顔料、硬化剤、触媒、並びにカプセル化システ
ムから選択される、請求項２４～３０のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項３２】
　前記微粒子が導電性粒子から選択される、請求項２４～３１のいずれか１つに記載の分
散体。
【請求項３３】
　前記微粒子が、金属及び金属酸化物粒子、並びに／又は炭素粒子から選択される、請求
項２４～３２のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項３４】
　前記微粒子が炭素粒子である、請求項２４～３３のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項３５】
　前記微粒子がカーボンナノチューブ又はカーボンブラックである、請求項２４～３４の
いずれか１つに記載の分散体。
【請求項３６】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、有機粘土又は有機的に修飾した層状複水酸化物を
含む、請求項２４～３５のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項３７】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、天然又は合成の有機粘土である、請求項２４～３
６のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項３８】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、有機アニオンで層間領域内部の無機アニオンが置
換されている、合成及び天然の層状複水酸化物を含む、請求項２４～３７のいずれか１つ
に記載の分散体。
【請求項３９】
　光学顕微鏡及び／又は本出願明細書に記載する沈降体積を用いて評価した場合に、前記
無機種が前記前駆体によってインターカレートされている及び／又は膨張しているように
、前記有機的に修飾した層状無機種及び前記前駆体の組み合わせが選択される、請求項２
４～３８のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項４０】
　前記反応性前駆体が、付加重合樹脂、エポキシ樹脂、シアン酸エステル樹脂、イソシア
ネート樹脂（ポリウレタン）、もしくはホルムアルデヒド縮合樹脂、又はこれらの混合物
の前駆体から選択される、請求項２４～３９のいずれか１つに記載の分散体。
【請求項４１】
　微粒子と、有機的に修飾した層状無機種と、必要に応じて有機ポリマー成分とを含み、
有機ポリマー成分が存在する場合、該粒子及び該種を合わせた合計質量の５０質量％未満
で含まれることを特徴とする、構造体。
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【請求項４２】
　前記微粒子が、金属及び金属酸化物粒子、炭素粒子、伝導性ポリマー粒子；機能性及び
非機能性のフィラー及び添加剤、着色剤、顔料、硬化剤、触媒、並びにカプセル化システ
ムから選択される、請求項４１に記載の構造体。
【請求項４３】
　前記微粒子が導電性粒子から選択される、請求項４１又は４２のいずれかに記載の構造
体。
【請求項４４】
　前記微粒子が、金属及び金属酸化物粒子、並びに／又は炭素粒子から選択される、請求
項４１～４３のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項４５】
　前記微粒子が炭素粒子である、請求項４１～４４のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項４６】
　前記微粒子がカーボンナノチューブ又はカーボンブラックである、請求項４１～４５の
いずれか１つに記載の構造体。
【請求項４７】
　高アスペクト比粒子である微粒子と、有機的に修飾した層状無機種と、必要に応じて有
機ポリマー成分とを含み、該有機ポリマー成分が存在する場合、該粒子及び該種を合わせ
た合計質量の５０質量％未満で含まれ、該微粒子が少なくとも部分的に配向していること
を特徴とする、構造体。
【請求項４８】
　前記微粒子が、金属及び金属酸化物粒子、炭素粒子、並びに伝導性ポリマー粒子から選
択される、請求項４７に記載の構造体。
【請求項４９】
　前記微粒子が導電性微粒子から選択される、請求項４７又は４８のいずれかに記載の構
造体。
【請求項５０】
　前記微粒子が、金属及び金属酸化物粒子、並びに／又は炭素粒子から選択される、請求
項４７～４９のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項５１】
　前記微粒子が炭素粒子である、請求項４７～５０のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項５２】
　前記微粒子がカーボンナノチューブである、請求項４７～５１のいずれか１つに記載の
構造体。
【請求項５３】
　前記微粒子及び前記種から本質的になる、請求項４１～５２のいずれか１つに記載の構
造体。
【請求項５４】
　前記ポリマー種が、前記構造体の３５質量％未満を構成し、より特別には前記構造体の
２５質量％未満を構成する、請求項４１～５２のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項５５】
　前記ポリマー種が、前記構造体の少なくとも１質量％を構成し、より好ましくは前記構
造体の少なくとも５質量％、特別には前記構造体の少なくとも１０質量％を構成する、請
求項４１～５２又は請求項５４のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項５６】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、有機粘土又は有機的に修飾した層状複水酸化物を
含む、請求項４１～５５のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項５７】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、天然又は合成の有機粘土である、請求項４１～５
６のいずれか１つに記載の構造体。
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【請求項５８】
　前記有機粘土が、バーミキュライト及びスメクタイトから選択され、特にモンモリロナ
イトである、請求項５７に記載の構造体。
【請求項５９】
　前記有機粘土が、層間金属カチオンを、水素化した有機アンモニウムカチオン又は有機
ホスホニウムカチオン、特に有機アンモニウムカチオンで交換した、有機的に修飾した粘
土である、請求項５７又は５８のいずれかに記載の構造体。
【請求項６０】
　前記有機アンモニウムが、アルキル基、ヒドロキシアルキル基、アルケニル基及びアリ
ール基の混合から選択される、請求項５９に記載の構造体。
【請求項６１】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、合成及び天然の層状複水酸化物を含み、その層状
複水酸化物において、有機アニオンで層間領域内部の無機アニオンが置換されている、請
求項４１～５６のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項６２】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、式：
【化１】

（式中、Ｍ2+はＭｇ2+のような二価カチオン、Ｍ3+はＡｌ3+のような三価カチオン、Ａm-

は層間アニオン、ｘの値は０．２～０．３３）
の合成及び天然の層状複水酸化物を含む、請求項６１に記載の構造体。
【請求項６３】
　前記ポリマー成分が、熱硬化性ポリマー、熱可塑性ポリマー、エラストマー及びこれら
の混合物から選択される、請求項４１～６２のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項６４】
　前記ポリマーが、付加重合樹脂、エポキシ樹脂、シアン酸エステル樹脂、イソシアネー
ト樹脂（ポリウレタン）、もしくはホルムアルデヒド縮合樹脂、又はこれらの混合物の前
駆体に由来する、請求項４１～６３のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項６５】
　微粒子の、有機的に修飾した層状無機種に対する質量比が、９９：１～１：９９である
、請求項４１～６４のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項６６】
　微粒子の、有機的に修飾した層状無機種に対する質量比が、９０：１０以下であり、よ
り特別には８０：２０以下である、請求項６５に記載の構造体。
【請求項６７】
　微粒子の、有機的に修飾した層状無機種に対する質量比が、１０：９０以上であり、よ
り特別には２０：８０以上である、請求項６５又は６６のいずれかに記載の構造体。
【請求項６８】
　フィルムを含む、請求項４１～６７のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項６９】
　導電率が少なくとも１Ｓｃｍ-1である、請求項４１～６８のいずれか１つに記載の構造
体。
【請求項７０】
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　導電率が少なくとも１０Ｓｃｍ-1である、請求項４１～６９のいずれか１つに記載の構
造体。
【請求項７１】
　導電率が少なくとも５０Ｓｃｍ-1である、請求項４１～７０のいずれか１つに記載の構
造体。
【請求項７２】
　導電性微粒子と、有機的に修飾した層状無機種と、構造体の合計質量の少なくとも５０
質量％を構成する有機ポリマー成分とを含む構造体であって、該構造体の電気的浸透限界
（electrical percolation threshold）が該有機的に修飾した層状無機種が存在しない等
価構造体よりも低く、及び／又は、該構造体の透過率が有機的に修飾した層状無機種が存
在しない等価構造体よりも高いことを特徴とする、構造体。
【請求項７３】
　ポリマー成分を８０質量％以上、より好ましくはポリマー成分を８５質量％以上、より
特別にはポリマー成分を９０質量％以上含む、請求項７２に記載の構造体。
【請求項７４】
　ポリマー成分を９５質量％以上含む、請求項７２又は７３のいずれかに記載の構造体。
【請求項７５】
　前記微粒子が、金属及び金属酸化物粒子、炭素粒子、並びに伝導性ポリマー粒子から選
択される、請求項７２～７４のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項７６】
　前記微粒子が、金属及び金属酸化物粒子、並びに／又は炭素粒子から選択される、請求
項７２～７４のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項７７】
　前記微粒子が炭素粒子である、請求項７２～７６のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項７８】
　前記微粒子がカーボンナノチューブ又はカーボンブラックである、請求項７２～７７の
いずれか１つに記載の構造体。
【請求項７９】
　前記微粒子がカーボンナノチューブである、請求項７８に記載の構造体。
【請求項８０】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、有機粘土又は有機的に修飾した層状複水酸化物を
含む、請求項７２～７９のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項８１】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、天然又は合成の有機粘土である、請求項７２～８
０のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項８２】
　前記有機粘土が、バーミキュライト及びスメクタイトから選択され、特にモンモリロナ
イトである、請求項８１に記載の構造体。
【請求項８３】
　前記有機粘土が、層間金属カチオンを、水素化した有機アンモニウムカチオン又は有機
ホスホニウムカチオン、特に有機アンモニウムカチオンで交換した、有機的に修飾した粘
土である、請求項８１又は８２のいずれかに記載の構造体。
【請求項８４】
　前記有機アンモニウムが、アルキル基、ヒドロキシアルキル基、アルケニル基及びアリ
ール基の混合から選択される、請求項８４に記載の構造体。
【請求項８５】
　前記有機的に修飾した層状無機種が、合成及び天然の層状複水酸化物を含み、その層状
複水酸化物において、有機アニオンで層間領域内部の無機アニオンが置換されている、請
求項７２～８０のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項８６】
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　前記有機的に修飾した層状無機種が、式：
【化２】

（式中、Ｍ2+はＭｇ2+のような二価カチオン、Ｍ3+はＡｌ3+のような三価カチオン、Ａm-

は層間アニオン、ｘの値は０．２～０．３３）
の合成及び天然の層状複水酸化物を含む、請求項８５に記載の構造体。
【請求項８７】
　前記ポリマー成分が、熱硬化性ポリマー、熱可塑性ポリマー、エラストマー及びこれら
の混合物から選択される、請求項７２～８６のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項８８】
　前記ポリマーが、付加重合樹脂、エポキシ樹脂、シアン酸エステル樹脂、イソシアネー
ト樹脂（ポリウレタン）、もしくはホルムアルデヒド縮合樹脂、又はこれらの混合物の前
駆体に由来する、請求項７２～８７のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項８９】
　前記ポリマーがエポキシ樹脂の前駆体に由来する、請求項７２～８８のいずれか１つに
記載の構造体。
【請求項９０】
　微粒子の、有機的に修飾した層状無機種に対する質量比が、９９：１～１：１である、
請求項７２～８９のいずれか１つに記載の構造体。
【請求項９１】
　微粒子の、有機的に修飾した層状無機種に対する質量比が、９０：１０以下であり、よ
り特別には８０：２０以下である、請求項９０に記載の構造体。
【請求項９２】
　微粒子の、有機的に修飾した層状無機種に対する質量比が、３：１以上であり、より特
別には５：１以上である、請求項９０又は９１のいずれかに記載の構造体。
【請求項９３】
　フィルムを含む、請求項７２～９２のいずれか１つに記載の構造体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、分散体、フィルム、コーティング及び複合体に関する。詳細には、本発明は
微粒子分散体に関し、また微粒子を含有する、フィルム、コーティング及び複合体に関す
る。より特別には、本発明は伝導性微粒子分散体に関し、また伝導性微粒子を含有する、
フィルム、コーティング及び複合体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　本明細書で、「微粒子」とはミクロン及びサブミクロン径の粒子を意味し、より特別に
はナノスケール粒径の粒子を意味する。詳細には、「微粒子」とは、大きさが１００μｍ
以下、好ましくは１０μｍ以下、特別には約１μｍ以下の粒子を意味する。そのような粒
子の形状は規則的でも不規則でもよく、顕著なアスペクト比を有する粒子、例えばフレー
ク、小板状、繊維状、及びチューブ状の種類の粒子が挙げられる。
【０００３】
　微粒子の分散体を作ることを必要とする用途、及び分散体を用いてそのように作られた
粒子を含有するフィルム又はコーティングの用途は数多い。そのような用途として、塗料
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及びインク組成物用顔料；伝導性塗料組成物；伝熱性又は導電性のコーティング又はフィ
ルムを形成するため、あるいは複合体に組み合わせるための、伝導性粒子；バッテリコー
ティング；フィルム又は複合体に強度、又は他の特性を強化する効果、例えば難燃性を付
与するための粒子、などが挙げられる。
【０００４】
　伝熱性及び／又は導電性微粒子を用いることに特別の関心が持たれており、そのような
粒子は多くの用途、例えば静電気散逸（ＥＳＤ）コーティング、電磁気及び／又は高周波
干渉シールド（ＥＭＩ／ＲＦＩ）、フラットパネルディスプレイ、電子放出ディスプレイ
、タッチスクリーン用途、伝導性インク、並びに分子エレクトロニクス及びナノテクノロ
ジー用途で使用される。そのような用途に有用な伝導性微粒子は幅広く多様であり、金属
及び金属酸化物粒子、例えば金、銀、インジウムスズ酸化物；炭素粒子、例えばカーボン
ブラック、グラファイト、カーボンナノチューブ、カーボンナノウィスカ、及びフラーレ
ン；伝導性ポリマー、例えばポリアニリン、などが挙げられる。（単独で又は伝導性粒子
と組み合わせて）複合材料の熱機械特性を制御するために、他の用途には、非伝導性粒子
、例えばシリカを使用することが含まれる。
【０００５】
　多くのそのような微粒子は、コーティング及びフィルムを作るため、並びに複合材料に
包含させるために、水系分散体又は有機溶媒系分散体にされる。しかしながら、多くのそ
のような分散体では分散体を使用する前に粒子が沈降してしまうため、適用時の再分散性
又は使用時の分散体の性能不足といった問題が生じていた。
【０００６】
　そのような問題を解決する試みには、沈降防止剤の添加、粒子充填量の増大などが含ま
れる。これらの解決法は部分的に成功したのみであって、例えば、インクジェットプリン
ター用インクやスプレーコーティングなどのいくつかの用途で分散体が利用不可となる可
能性のある、顕著な粘度増加を招く場合があった。
【０００７】
　１９９０年代に発見されて以来、質量比に対して高強度であり、熱伝導率が高く、固有
の導電性が良好なために、カーボンナノチューブはそのような多くの用途において非常に
関心を持たれている。カーボンナノチューブを利用した伝導性コーティング及び伝導性ポ
リマーは潜在的に幅広い用途を有するため、最も関心を引いているのは恐らくカーボンナ
ノチューブの後者の特性である。典型的な熱的用途は、エレクトロニクス部品の冷却機構
に使用される熱界面材料であり、例えば国際公開第０３／０５４９５８号又は米国特許出
願第２００３／０１１１３３３号に記載されている。
【０００８】
　カーボンナノチューブは、文献に色々と報告されているように、アーク放電、化学気相
堆積、又はレーザーアブレーションのような様々な手法によって作ることができる。ナノ
チューブは、単層ナノチューブ（ＳＷＮＴ）、又は多層ナノチューブ（ＭＷＮＴ）すなわ
ち２つ以上のほぼ同心円状の壁を有するチューブであってよい。ＳＷＮＴは通常直径が約
１～２ｎｍであり、ＭＷＮＴは通常直径が約５～５０ｎｍである。カーボンナノチューブ
のアスペクト比は通常最大で約１００～１０００００、すなわちその長さは約１～１００
μｍである。またカーボンナノチューブは直径が１００～２００ｎｍのオーダーで長さが
２０～１００μｍのものも作られており、その大きさ及び特性に応じてカーボンナノファ
イバーとも呼ばれている。カーボンナノチューブの形状は様々であってよく、すなわち直
線状、曲線状又は屈曲状であってよく、一般にそのような形状の混合物として得られる。
一部の形状のカーボンナノチューブは、絡まった又は束になった形状、すなわち依然とし
てナノスケールサイズであるが、一緒に絡まってより大きい構造体になっており、形状が
研磨パッド又はスチールウールによく似ている。この場合、より大きい構造体は大量の不
定形炭素を含有することが多い。他の製造手法によると整列したカーボンナノチューブが
得られる。
【０００９】
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　カーボンナノチューブの他の用途として難燃性用途が挙げられ、ナノチューブが燃焼す
る物質表面に生成する炭化物のコヒーレンス（coherency）を改善することによって、そ
の物質のさらなる燃焼を低減又は防止する。そのような用途の例は国際公開第０３／０７
８３１５号に記載されている。
【００１０】
　上述したように、多くの微粒子について適当に安定な分散体を形成することには問題が
あり、カーボンナノチューブの安定な分散体を得るのは難しい。このような問題は、カー
ボンナノチューブ間に存在する強い引力という周知の現象のために、生じるものと考えら
れる。強い引力が存在する結果、ナノチューブは分離及び分散が困難なナノチューブの凝
集体として存在する傾向がある。
【００１１】
　カーボンナノチューブの分散に少なくとも部分的に関連する問題とは、数多くの用途で
高度の光透過性を有する分散体含有フィルム、コーティング又は複合体が必要とされるこ
と、すなわちそのフィルム、コーティング又は複合体が可視波長域（およそ７００～４０
０ｎｍ）で比較的透明でなければならないことも必要とされることである。存在するナノ
チューブの量と、チューブのより大きい塊及び凝集体と比べて、個々のチューブ又はチュ
ーブのロープとしてこれらのナノチューブが分散していることとが、得られる材料の透明
性及び透過率に影響する。これらの問題を解決するために数多くの方法が試みられている
。
【００１２】
　例えば国際公開第０２／０７６８８８号は、水中で水溶性ポリマーを用いてコートする
ことにより、カーボンナノチューブ、特にＳＷＮＴが膨張する（exfoliating）ことを開
示している。国際公開第０２／０７６７２４号及び第０３／０２４７９８号は、ポリマー
フィルムに分散したカーボンナノチューブを使用することを開示している。これら２つの
文献における開示内容はＳＷＮＴへの使用に限定されていないが、チューブのロープを容
易に形成するＳＷＮＴに特に有用であることが開示されている。特に、国際公開第０２／
０７６７２４号では、外径が３．５ｎｍ未満のカーボンナノチューブを使用することが必
要である。
【００１３】
　表題が“Ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎ　ａｎｄ　ｆｉｌｍ　ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　ｃ
ａｒｂｏｎ　ｎａｎｏｆｉｂｒｅ　ｐｉｇｍｅｎｔｅｄ　ｃｏｎｄｕｃｔｉｖｅ　ｃｏａ
ｔｉｎｇｓ”，　Ｊ　Ａ　Ｊｏｈｎｓｏｎ　ｅｔ　ａｌ，　Ｐｒｏｇｒｅｓｓ　ｉｎ　Ｏ
ｒｇａｎｉｃ　Ｃｏａｔｉｎｇｓ　４７　（２００３），　１９８－２０６の記事では、
ナノチューブの束の存在下、混合キシレン溶媒中で超音波処理して、積み重なったテトラ
アルキルアンモニウムヘクトライト粘土小板を膨張することによる、カーボンナノファイ
バーの分散体の調製が開示されている。報告されているナノファイバーと粘土との最適な
質量比は１：１である。得られるのは高粘度のゲル網目構造体であり、適当な分散剤／界
面活性剤を添加して低粘度流体に変換される。
【００１４】
　国際公開第０３／０７８３１５号では、粘土の補助により均一に分散していると考えら
れているナノチューブ含有ポリマー複合体が記載されている。しかしながら、押出技術を
用いて作られた例示的な複合体に関する結果では、粘土非含有複合体においてナノチュー
ブが明らかに良好に分散しており、特に難燃性に関する特性が改善している。
【００１５】
　表題が“Ｕｌｔｒａ－ｌｏｗ　ｅｌｅｃｔｒｉｃａｌ　ｐｅｒｃｏｌａｔｉｏｎ　ｔｈ
ｒｅｓｈｏｌｄ　ｉｎ　ｃａｒｂｏｎ－ｎａｎｏｔｕｂｅ－ｅｐｏｘｙ　ｃｏｍｐｏｓｉ
ｔｅｓ”，　Ｊ　Ｋ　Ｗ　Ｓａｎｄｌｅｒ　ｅｔ　ａｌ，　Ｐｏｌｙｍｅｒ　４４　（２
００３）　５８９３－５８９９の記事では、強いせん断混合によるエポキシ樹脂中のカー
ボンナノチューブ分散体の調製が開示されている。表題が“Ｏｒｇａｎｉｃ　ｄｅｒｉｖ
ａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｓｉｎｇｌｅ－ｗａｌｌｅｄ　ｃａｒｂｏｎ　ｎａｎｏｔｕｂｅｓ　
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ｂｙ　ｃｌａｙｓ　ａｎｄ　ｉｎｔｅｒｃａｌａｔｅｄ　ｄｅｒｉｖａｔｉｖｅｓ”，　
Ｖ　Ｇｅｏｒｇａｋｉｌａｓ　ｅｔ　ａｌ，　Ｃａｒｂｏｎ　４２　（２００４）　８６
５－８７０の記事では、スメクタイト粘土、特に天然のワイオミングモンモリロナイトを
用いて単層カーボンナノチューブを官能基化して反応を触媒することが開示されている。
【００１６】
　国際公開第９７／３１８７３号、米国特許第４５５８０７５号及び世界特許インデクス
（ＷＰＩ）要約取得番号第２００３－３８２６２７号（ＣＮ１３８４１６３）には、塗料
及びコーティング組成物に粘土を使用することが開示されている。
【発明の開示】
【課題を解決するための手段】
【００１７】
　出願人は驚くべきことに、粘土を使用することにより、カーボンブラック及びカーボン
ナノチューブの微粒子を含む、安定なフィルム形成性の微粒子分散体、及びそのような粒
子を含有するコヒーレントフィルム、コーティング及び複合体が開発可能であることを見
い出した。
【００１８】
　従って、本発明の目的は、安定な微粒子分散体、及びそれらから作られるフィルム、コ
ーティング及び複合体を提供することである。
【００１９】
　本発明の他の目的は、分散した伝導性微粒子を含有する導電性フィルム、コーティング
及び複合体を提供することである。
【００２０】
　本発明のさらに別の目的は、分散した熱伝導性微粒子を含有する熱伝導性フィルム及び
複合体を提供することである。
【００２１】
　本発明の第１の実施態様によれば、非水系分散体は、その分散体の少なくとも５０質量
％を構成する有機溶媒と、その分散体の２０質量％以下を構成する固形成分とを含み、そ
の固形成分は、微粒子と、その溶媒によって分散可能な有機的に修飾した層状無機種と、
必要に応じて、その溶媒に溶解性の有機ポリマー種及び／又は有機ポリマー種の反応性前
駆体とを含み、そのポリマー種及び／又はポリマー種の反応性前駆体が存在する場合、固
形分含量の５０質量％未満を構成する。
【００２２】
　好ましくは、本発明の第１の実施態様による分散体において、溶媒はその分散体の少な
くとも７０質量％を構成する。
【００２３】
　好ましくは、本発明の第１の実施態様による分散体において、固形成分はその分散体の
１５質量％以下、より特別にはその分散体の１０質量％以下を構成する。特に、固形成分
はその分散体の５質量％以下を構成する。好ましくは、固形成分はその分散体の少なくと
も０．１質量％、より好ましくは少なくとも０．５質量％を構成する。
【００２４】
　好ましくは、本発明の第１の実施態様による分散体において、そのポリマー種及び／又
はポリマー種の反応性前駆体が存在する場合、それらはその固形分含量の３５質量％未満
、より特別にはその固形分含量の２５質量％未満を構成する。好ましくは、ポリマー種及
び／又はポリマー種の反応性前駆体が存在する場合、それらはその固形分含量の少なくと
も１質量％、より好ましくはその固形分含量の少なくとも５質量％、特にその固形分含量
の少なくとも１０質量％を構成する。
【００２５】
　本発明の第２の実施態様によれば、非水系分散体は、その分散体の少なくとも５０質量
％を構成する有機ポリマー種の液体反応性前駆体と、その分散体の２０質量％以下を構成
する固形成分とを含み、その固形成分は、微粒子と、その反応性前駆体によって分散可能
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な有機的に修飾した層状無機種とを含む。
【００２６】
　好ましくは、本発明の第２の実施態様の分散体において、固形成分はその分散体の１５
質量％以下、より特別にはその分散体の１０質量％以下を構成する。特に、固形成分はそ
の分散体の５質量％以下を構成する。好ましくは、固形成分はその分散体の少なくとも０
．１質量％、より好ましくは少なくとも０．５質量％を構成する。
【００２７】
　本発明に使用する微粒子は、合金及び層状金属を含む金属、並びに金属酸化物粒子、例
えば金、銀、銅、銀でコートした銅、インジウムスズ酸化物、二酸化チタン；炭素粒子、
例えばカーボンブラック、グラファイト、カーボンナノチューブ、カーボンナノウィスカ
、フラーレン；伝導性ポリマー；並びに他の機能性フィラー及び非機能性のフィラー及び
添加剤、例えば窒化ホウ素、シリカ及びガラス；着色剤、顔料、硬化剤、触媒及びカプセ
ル化システムであってよい。
【００２８】
　使用する粒子の種類に応じて、分散体及び／又は最終製品の特性は影響されて、そのよ
うな微粒子がない場合に得られる特性から変化する場合がある。例えば材料の電気的、磁
気的及び熱的特性は変化しうる。さらに、又はその代わりに、機械的特性、例えば弾性率
、靭性、熱膨張係数なども変化する場合がある。また、粒子は、硬化剤もしくは触媒、又
は（放出システムの起動又は遅延のため）そのような粒子がカプセル化された種類のもの
、抗酸化剤、難燃剤などであってよく、分散体の分散性又は安定性が増すために、そのよ
うな粒子の化学的及び／又は物理的効果が改善される。同様に、着色剤、顔料、不透明化
剤及び乳白剤のような微粒子の効果も、そのような粒子の分散体の分散性又は安定性が増
すために向上する。
【００２９】
　本発明の第１及び第２の実施態様の好ましい形態では、微粒子は導電性粒子から選択さ
れ、より特別には微粒子は金属及び金属酸化物粒子並びに／又は炭素粒子から選択される
。本発明の第１及び第２の実施態様の特に好ましい形態では、微粒子は炭素粒子であり、
より特別にはカーボンナノチューブ又はカーボンブラックであり、特にカーボンナノチュ
ーブである。
【００３０】
　本発明に使用するカーボンナノチューブは、ＳＷＮＴ、ＭＷＮＴ又はカーボンナノファ
イバーであってよい。しかしながら好ましくは、ＭＷＮＴが本発明で使用される。ＳＷＮ
Ｔは通常直径が約１～２ｎｍであり、長さが０．５μｍ～１００μｍである。ＭＷＮＴは
通常直径が約５～５０ｎｍであり、長さが０．５μｍ～２００μｍであってよい。カーボ
ンナノチューブのアスペクト比は通常最大で約１００～１０００００である。カーボンナ
ノファイバーの直径は通常１００～２００ｎｍのオーダーであり、長さが２０～１００μ
ｍである。本発明に使用するカーボンナノチューブの形状は様々であってよく、すなわち
直線状、曲線状又は屈曲状であってよく、一般にそのような形状の混合物として得られる
。一部の形状のカーボンナノチューブは、絡まった又は束になった形状、すなわち依然と
してナノスケールサイズであるが、一緒に絡まってより大きい構造体になっており、形状
が研磨パッド又はスチールウールによく似ている。この場合、より大きい構造体は大量の
不定形炭素を含有することが多い。整列したカーボンナノチューブも本発明に使用できる
。
【００３１】
　有機的に修飾した層状無機種は天然又は合成の種であってよく、詳しくは、有機粘土、
特に２：１のフィロケイ酸塩粘土、層状複水酸化物、２：１層状遷移金属酸化物、例えば
チタン酸塩、ニオブ酸塩及び硫化物、層状ケイ酸、例えばカネマイト、マガディアイト、
層状金属リン酸塩、ホスホン酸塩及びヒ酸塩、並びにペロブスカイト型金属塩化物が挙げ
られる。
【００３２】
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　本発明の好ましい実施態様では、有機的に修飾した層状無機種は有機粘土である。好ま
しくは、有機粘土は有機的に修飾された２：１層状フィロケイ酸、特に四面体シリカシー
トの間に挟まれた八面体シートが複八面体の性質を有する２：１層状フィロケイ酸を含み
、特に有機粘土は有機的に修飾されたモンモリロナイトである。
【００３３】
　又は、有機的に修飾した層状無機種は修飾した層状複水酸化物である。層状複水酸化物
は、修飾剤が層間領域に組み込まれていてもよい、合成及び天然のラメラ状水酸化物であ
ってよい。ＬＤＨの一般式の例は：
【化１】

であって、Ｍ2+はＭｇ2+のような二価カチオン、Ｍ3+はＡｌ3+のような三価カチオン、Ａ
m-はＮＯ3

-のような層間アニオンである。有機的に修飾されたＬＤＨにおいて、ＮＯ3
-の

ようなアニオンは適当な有機アニオンで置換される。ｘの値は通常０．２～０．３３であ
る。ＬＤＨは液体有機媒体と相溶するように選択しなければならない。
【００３４】
　式中、
　Ｍ2+は、好ましくはＭｇ2+、Ｃｕ2+、Ｚｎ2+、Ｍｎ2+、Ｆｅ2+、Ｃｏ2+、Ｎｉ2+から選
択される。
　Ｍ3+は、好ましくはＡｌ3+、Ｆｅ3+、Ｃｒ3+、Ｃｏ3+、Ｉｎ3+から選択される。
　Ａm-は、好ましくは一般式：Ｒ－Ｂm-（Ｂm-は硫酸塩、スルホン酸塩、カルボン酸塩又
はトルイル酸塩のようなアニオンを表し、Ｒは通常４個より多い炭素原子を有する有機脂
肪族又は芳香族構造を表す。）である。
【００３５】
　有機的に修飾した層状無機種は、層間金属カチオン又は層間無機アニオンが、有機カチ
オン及び有機アニオンでそれぞれ交換されて、無機種を有機親和性に、特に有機媒体と相
溶するように修飾される。
【００３６】
　適した有機カチオン種は、水素化した有機アンモニウムカチオン又は有機ホスホニウム
カチオンであり、特に有機アンモニウムカチオンである。
【００３７】
　適した有機アニオン種は上述のような式：Ａm-のものである。
【００３８】
　層状無機種が有機粘土の場合、その粘土を、粘土の小板の表面に化学的にグラフトする
有機修飾剤によって、有機的に修飾してもよい。
【００３９】
　好ましくは、無機種が有機粘土の場合、本発明で使用する有機粘土はケイ酸粘土であり
、より特別には天然又は合成の平面状含水層状フィロケイ酸であるケイ酸粘土である。詳
しくは、ケイ酸粘土は水和した交換可能なカチオンを有する２：１層状フィロケイ酸であ
り、これらの例はバーミキュライト及びスメクタイトであって、後者の例はモンモリロナ
イト、バイデライト、ノントロナイト、ヴォルコンスコイト（ｖｏｌｋｏｎｓｋｏｉｔｅ
）、サポナイト、ヘクトライト、フルオロヘクトライト、ソーコナイト、ステベンサイト
及びスワインフォルダイト（ｓｗｉｎｅｆｏｒｄｉｔｅ）である。より特別には、本発明
で有用な２：１層状フィロケイ酸は複八面体特性を有し、モンモリロナイト、バイデライ
ト、ノントロナイト及びヴォルコンスコイト、並びに複八面体バーミキュライトが挙げら
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れる。もっとも好ましいのはモンモリロナイトである。いくつかの粘土について通常報告
されているアスペクト比は、ヘクトライト（５０）、サポナイト（１５０）、モンモリロ
ナイト（２００）及び合成フルオロヘクトライト（１５００～２０００）である。
【００４０】
　この実施態様では、好ましくは有機粘土が有機アンモニウム又は有機ホスホニウムカチ
オンで修飾される。好ましくは、有機アンモニウム又は有機ホスホニウムカチオンの有機
基は、アルキル基、ヒドロキシアルキル基、アルケニル基及びアリール基の混合から選択
される。アルキル基はＣ1～Ｃ20アルキル鎖から選択してもよく、これらの混合物であっ
てもよい。詳しくは、アルキル基は短鎖及び長鎖アルキル基の混合であってよい。好まし
くは、短鎖アルキル基はＣ1～Ｃ6であって、長鎖アルキル基はＣ7～Ｃ20である。好まし
くは、ヒドロキシアルキル基はＣ1～Ｃ6ヒドロキシアルキル基から選択され、より特別に
はＣ1～Ｃ3ヒドロキシアルキル基から選択される。好ましくは、アルケニル基はＣ10～Ｃ

20アルケニル基から選択され、より特別にはＣ14～Ｃ18アルケニル基から選択される。好
ましくは、アリール基はフェニルである。有機基の少なくともある割合が、獣脂及び／又
は水素化した獣脂に由来することが好ましい。獣脂は、Ｃ18（６５％）、Ｃ16（３０％）
及びＣ14（５％）のアルケニル鎖から主に構成される天然物である。水素化された獣脂で
は、アルケニル鎖の二重結合の過半数が水素化されている。有機基は、反応性末端基、例
えばＵＶ照射のような入射光に対応して反応する基を含む、ヒドロキシ、アミン、エポキ
シなどで、有機基自体が末端化されていてもよい。
【００４１】
　好ましくは、（ｄ001の特性ブラッグ反射ピークに由来する）粘土の層間距離は１．２
ｎｍより大きく、より特別には少なくとも１．５ｎｍである。
【００４２】
　無機種が有機的に修飾されたＬＤＨである場合、アニオンが、脂肪酸、及びアルキル、
アリールもしくはアルカリール（alkaryl）の硫酸塩もしくはスルホン酸塩、又はこれら
の混合物から選択されることが好ましい。特に適当なアニオンの例は、ドデシル硫酸塩、
ドデシルベンゼンスルホン酸塩、又はスチレンスルホン酸塩である。
【００４３】
　本発明で使用する液体有機媒体は、有機的に修飾した層状無機種を少なくとも分散する
能力がある。より好ましくは、有機的に修飾した層状無機種は、その液体有機媒体によっ
て、少なくともある程度、インターカレートされている及び／又は膨張している。
【００４４】
　上述のように、本発明の第１及び第２の実施態様の分散体は、有機溶媒又はポリマーの
液体反応性前駆体を利用する（便宜上、文脈で使用される場合に本明細書でこれ以降「液
体有機媒体」とする）。
【００４５】
　有機的に修飾した層状無機種が、液体有機媒体によってインターカレートされている及
び／又は膨張している場合に得られた、有機的に修飾した層状無機種の分散体は、光学顕
微鏡下で本質的に光学的に透明である。
【００４６】
　当然のことながら比較的高粘度システムの場合、液体有機媒体の粘度は、有機的に修飾
した層状無機種及び当然ながら微粒子の目立った沈降を防止するために十分である。
【００４７】
　しかしながら比較的低粘度システムの場合、有機的に修飾した層状無機種のインターカ
レーション及び／又は膨張の程度によって、沈降がいくらか生じる場合がある。この現象
により、液体有機媒体が有機的に修飾した層状無機種にインターカレートする及び／又は
その層状無機種を膨張させる効果の簡単な尺度が提供される。
【００４８】
　本発明の好ましい分散体では、以下説明する簡易試験による沈降体積が、以下に詳述す
るように少なくとも５０％又はそれより多くなるように、有機的に修飾した層状無機種、
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好ましくは有機粘土又は修飾ＬＤＨと液体有機媒体との組み合わせを選択する。
【００４９】
　液体有機媒体による、有機的に修飾した層状無機種のインターカレーション及び／又は
膨張の程度によっては、いくらか沈降が生じる場合がある。この現象により、有機的に修
飾した層状無機種にインターカレートする及び／又はその層状無機種を膨張させる、有機
媒体の効果の簡易スクリーニングが提供される。このスクリーニングが有機的に修飾した
層状無機種／有機媒体の組み合わせについての有効な指標であるという事実は、Ｘ線回折
を用いていくつかの有機的に修飾した層状無機種／有機媒体の分散体を調べることにより
確認された。
【００５０】
　従って、以下詳細を記載するように、一定質量、適切には２％の有機的に修飾した層状
無機種を液体有機媒体と混合し、得られた混合物を沈降時間、適切には４日間（９６時間
）静置した後に、沈降体積を測定できる。測定を簡単にするために、混合物を標準バイア
ル中に入れ、沈降体積の高さを測定し、混合物の全高さのパーセントとして表す。
【００５１】
　この簡易試験によれば、適当な低粘度液体有機媒体は、得られる沈降体積が、混合物の
全高さの少なくとも５０％、より好ましくは少なくとも６０％、より特別には少なくとも
７０％である程度に、有機的に修飾した層状無機種にインターカレートする及び／又はそ
の無機種を膨張させる媒体である。本発明の特に好ましい実施態様では、適当な低粘度液
体有機媒体は、得られる沈降体積が、混合物の全高さの少なくとも７５％、より好ましく
は少なくとも８０％、より特別に少なくとも９０％、及び特別には１００％である程度に
、有機的に修飾した層状無機種にインターカレートする及び／又はその無機種を膨張させ
る媒体である。
【００５２】
　第１の実施態様に関して、有機溶媒は、置換された炭化水素を含む、芳香族炭化水素及
び環状脂肪族を含む脂肪族炭化水素のような幅広い種類の有機溶媒から選択でき、例えば
、ハロゲン置換炭化水素、アルコール、環状エーテルを含むエーテル、芳香族及び芳香族
－脂肪族エーテル、脂肪族、環状脂肪族、芳香族又は複素環のカルボニル化合物（特にケ
トン）、脂肪族及び芳香族のエステル及びアルコキシエステル（特にＣ1～Ｃ6アルコキシ
エステル）（例えばプロピルアセテート）、並びにこれらの混合物から選択できる。より
好ましくは、有機溶媒は、ハロゲン置換炭化水素を含む脂肪族及び芳香族炭化水素、環状
エーテルを含むエーテル、芳香族及び芳香族－脂肪族エーテル、脂肪族又は複素環ケトン
、脂肪族及び芳香族のエステル及びアルコキシエステル（特にＣ1～Ｃ6アルコキシエステ
ル）、並びにこれらの混合物から選択される。本発明に使用する特に好ましい有機溶媒は
、イソヘキサン、メチルシクロヘキサン、メチルシクロヘキサン、トルエン、キシレン、
クロロホルム、アセトン、メチルエチルケトン、Ｎ－メチル－２－ピロリドン、テトラヒ
ドロフラン、アニソール、安息香酸メチル、２－ブトキシエチルアセテート、２－エトキ
シエチルアセテート、及びこれらの混合物からなる群から選択される。
【００５３】
　本発明の第１の実施態様のある形態では、有機的に修飾された層状無機種がアリール基
を含有する有機粘土の場合、溶媒もアリール基を含有することが好ましい。
【００５４】
　本発明の第２の実施態様に関して、ポリマーの液体反応性前駆体は、モノマー及び／又
はオリゴマー前駆体から選択してもよい。反応性前駆体には、適当な開始剤、触媒などが
含まれてもよく、あるいはその代わりにそのような成分を後段階で添加してもよい。適当
な反応開始成分と合わせて熱又は光照射を用いることによって、反応性前駆体が重合可能
であってよく、適当な反応開始成分を添加することによって、反応性前駆体が重合可能で
あってもよい。
【００５５】
　反応性前駆体は好ましくは熱硬化性樹脂であり、エポキシ樹脂、付加重合樹脂、特にビ
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スマレイミド樹脂、ホルムアルデヒド縮合樹脂、フェノール樹脂、及びこれら２種以上の
混合物からなる群から選択してもよく、より特別には、芳香族ジアミン、芳香族モノ１級
アミン、アミノフェノール、多価フェノール、多価アルコール、ポリカルボン酸など、又
はこれらの混合物からなる１つもしくは複数の化合物群の、モノ－もしくはポリ－グリシ
ジル誘導体に由来するエポキシ樹脂、シアン酸エステル樹脂、又はフェノール樹脂である
ことが好ましい。付加重合樹脂の例として、アクリル樹脂、ビニル樹脂、ビスマレイミド
樹脂及び不飽和ポリエステル樹脂が挙げられる。ホルムアルデヒド縮合樹脂の例として、
尿素樹脂、メラミン樹脂及びフェノール樹脂が挙げられる。
【００５６】
　本発明の第２の実施態様のある形態において、反応性前駆体は、好ましくはエポキシ、
シアン酸エステル又はフェノール樹脂の前駆体を少なくとも１つ含み、その前駆体は周囲
温度で液体であって、例えばＥＰ－Ａ－０３１１３４９、ＥＰ－Ａ－０３６５１６８、Ｅ
Ｐ－Ａ－９１３１０１６７．１又はＰＣＴ／ＧＢ９５／０１３０３に開示されている。反
応性前駆体はエポキシ樹脂前駆体であることが好ましい。
【００５７】
　適当なエポキシ樹脂前駆体は、５０℃で粘度が１０～２０Ｐａ・ｓのＮ，Ｎ，Ｎ’，Ｎ
’－テトラグリシジルジアミノジフェニルメタン（例えばＣｉｂａ　Ｇｅｉｇｙが販売す
る「ＭＹ９６６３」、「ＭＹ７２０」又は「ＭＹ７２１」）（ＭＹ７２１はＭＹ７２０の
低粘度型であり、より高い使用温度向けに設計されている）；１１０℃で粘度が１８～２
２ポイズのＮ，Ｎ，Ｎ’，Ｎ’－テトラグリシジル－ビス（４－アミノフェニル）－１，
４－ジイソプロピルベンゼン（例えばＳｈｅｌｌ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏ．が販売する
Ｅｐｏｎ１０７１）；１１０℃で粘度が３０～４０ポイズのＮ，Ｎ，Ｎ’，Ｎ’－テトラ
グリシジル－ビス（４－アミノ－３，５－ジメチルフェニル）－１，４－ジイソプロピル
ベンゼン（例えばＳｈｅｌｌ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏ．が販売するＥｐｏｎ１０７２）
；２５℃で粘度が０．５５～０．８５Ｐａ・ｓ、好ましくは２５℃で粘度が８～２０Ｐａ
・ｓである、ｐ－アミノフェノールのトリグリシジルエーテル（例えばＣｉｂａ　Ｇｅｉ
ｇｙが販売する「ＭＹ０５１０」）、これが使用するエポキシ成分の少なくとも２５％を
構成することが好ましい；好ましくは２５℃で粘度が８～２０Ｐａ・ｓの、ビスフェノー
ルＡ系材料、例えば２，２－ビス（４，４’－ジヒドロキシフェニル）プロパン（例えば
Ｄｏｗが販売する「ＤＥＲ６６１」、又はＳｈｅｌｌが販売する「Ｅｐｉｋｏｔｅ８２８
」）のジグリシジルエーテル及びノボラック樹脂のジグリシジルエーテル；フェノールノ
ボラック樹脂のグリシジルエーテル（例えばＤｏｗが販売する「ＤＥＮ４３１」又は「Ｄ
ＥＮ４３８」）であって本発明の組成物を製造するために好ましい低粘度型の品種；ジグ
リシジル１，２－フタレート、例えばＧＬＹ　ＣＥＬ　Ａ－１００；低粘度型のジヒドロ
キシジフェニルメタン（ビスフェノールＦ）のジグリシジル誘導体（例えばＣｉｂａ　Ｇ
ｅｉｇｙが販売する「ＰＹ３０６」）から選択してもよい。他のエポキシ樹脂前駆体には
、環状脂肪族化合物、例えば３’，３’－エポキシシクロヘキシル－３，４－エポキシシ
クロヘキサンカルボキシレート（例えばＣｉｂａ　Ｇｅｉｇｙが販売する「ＣＹ１７９」
）及びＵｎｉｏｎ　Ｃａｒｂｉｄｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎの「Ｂａｋｅｌｉｔｅ」に
属するものが含まれる。
【００５８】
　比較的高粘度のエポキシ樹脂前駆体を、系の粘度を低下させるが硬化時に樹脂マトリク
ス内に組み込まれる適当な希釈剤、例えばオキセタンと組み合わせて使用してもよい。
【００５９】
　適当なシアン酸エステル樹脂前駆体は、一般式：ＮＣＯＡｒ（ＺyＡｒx）nＯＣＮの１
種以上の化合物及びオリゴマー、並びに／又はポリシアン酸エステル、並びにこれらの組
み合わせから選択してもよい。式中、Ａｒは単環のもしくは縮合した芳香族化合物又は置
換芳香族化合物及びこれらの組み合わせであり、それらはオルト、メタ及び／又はパラ位
で連結する核間にあり、ｙは０～２、ｘ及びｎはそれぞれ０～５である。Ｚは、酸素、カ
ルボニル、硫黄、硫黄酸化物、化学結合、オルト、メタ及び／もしくはパラ位で連結する
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芳香族基、並びに／又はＣＲ2（式中、Ｒ1及びＲ2は、水素、フッ素化アルカンのような
ハロゲン化アルカン、及び／又は置換芳香族、及び／又は炭化水素単位（その炭化水素単
位には単結合又は多重結合があり、Ｒ1及び／又はＲ2のそれぞれについて最大２０個の炭
素原子からなる））、並びにＰ（Ｒ3Ｒ4Ｒ’4Ｒ5）（式中、Ｒ3は、アルキル、アリール
、アルコキシ又はヒドロキシ、Ｒ’4はＲ4と同じであってよく単結合酸素又は化学結合で
あって、Ｒ5は２重結合酸素又は化学結合である）、又はＳｉ（Ｒ3Ｒ4Ｒ’4Ｒ5）（式中
、Ｒ3、及びＲ4とＲ’4は上記Ｐ（Ｒ3Ｒ4Ｒ’4Ｒ5）に定義したものであり、Ｒ5は上記Ｒ

3と同様に定義される）からなる群から選択される連結単位である。それらの例として、
Ｃｉｂａ　Ｇｅｉｇｙの販売するＡｒｏｃｙに属するシアン酸エステル類が挙げられるだ
ろう。必要に応じて、熱硬化性樹脂は、フェノール／ホルムアルデヒド誘導体ノボラック
又はそれらのジシクロペンタジエン誘導体のシアン酸エステルから本質的になっていても
よい。それらの例は、Ｄｏｗ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍｐａｎｙの販売するＸＵ７１７
８７である。
【００６０】
　本発明の第２の実施態様の他の形態において、反応性誘導体は、付加重合樹脂前駆体を
好ましくは含む。
【００６１】
　より詳細には、反応性前駆体は、アクリル酸もしくはメタクリル酸のアルキルエステル
、又はそれらの混合物から好ましくは選択される、少なくとも１種の（メタ）アクリレー
ト前駆体を含む。好ましくは、エステルのアルキル基は、環状アルキル基を含むＣ1～Ｃ1

8アルキル、より特別にはＣ1～Ｃ14アルキル、とりわけＣ1～Ｃ10アルキルから選択され
る。反応性前駆体は、単一の（メタ）アクリル酸エステル、又は（メタ）アクリル酸エス
テルの混合物であってよい。さらに、本発明の分散体を用いて調製した最終反応混合物は
、必要とする最終ポリマー特性に応じて他の反応性種を少量含有してもよい。そのような
他の反応性種の例として、アクリル酸及びメタクリル酸、他の（メタ）アクリル酸エステ
ル、スチレンを含むビニル化合物、並びにこれらの誘導体が挙げられる。（メタ）アクリ
レート前駆体の重合の引き金となるフリーラジカル開始剤には、アゾ化合物及び過酸化化
合物が含まれる。（メタ）アクリレートからなり、他の反応性種は任意で含まれうるが、
開始剤が含まれている本発明の分散体を、キャストするか又は他の方法でフィルムに形成
して、例えば加熱又は照射によって次に重合してもよい。その代わりに、（メタ）アクリ
レートからなり、他の反応性種は任意で含まれうるが、開始剤が含まれている本発明の分
散体を、乳化重合又は懸濁重合して、得られたポリマーのビーズ及び／又は粒子を射出成
形又はフィルムに形成してもよい。
【００６２】
　適当なビスマレイミド樹脂前駆体は、マレイミド基を反応性官能基として含有する熱硬
化性前駆体である。本明細書で使用する「マレイミド」には、他に記載のない限り、モノ
－、ビス－、トリス－、テトラキス－及びそれ以上の官能性マレイミドが含まれ、これら
の混合物も含まれる。平均官能基数が約２のビスマレイミド樹脂が好ましい。このように
定義したビスマレイミド樹脂は、マレイン酸無水物又は芳香族もしくは脂肪族のジアミン
又はポリアミンの反応によって調製される。合成例は、例えば米国特許第３０１８２９０
号、第３０１８２９２号、第３６２７７８０号、第３７７０６９１号及び第３８３９３５
８号に見出すことができる。
【００６３】
　好ましいジアミン又はポリアミン前駆体には、脂肪族及び芳香族のジアミンが含まれる
。脂肪族ジアミンは、直鎖、分岐又は環状であってよく、ヘテロ原子を含有してもよい。
そのような脂肪族ジアミンの例として、ヘキサンジアミン、オクタンジアミン、デカンジ
アミン、ドデカンジアミン、及びトリメチルヘキサンジアミンが挙げられる。
【００６４】
　芳香族ジアミンは単核又は多核であってよく、縮合環系を含有してもよい。好ましい芳
香族ジアミンは、フェニレンジアミン類；トルエンジアミン類；様々なメチレンジアミン
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類、特に４，４’－メチレンジアニリン；ナフタレンジアミン類；式：Ｈ2Ｎ－Ａｒ［Ｘ
－Ａｒ］nＮＨ2に対応する又は類似する様々なアミノ末端化ポリアリーレンオリゴマー（
式中、Ａｒはそれぞれ単核又は多核アリーレン基であってよく、Ｘはそれぞれ－Ｏ－、－
Ｓ－、ＣＯ2－、－ＳＯ2－、－Ｏ－ＣＯ－、Ｃ1～Ｃ10低級アルキル、Ｃ1～Ｃ10ハロゲン
化アルキル、Ｃ2～Ｃ10低級アルキレンオキシ、アリーレンオキシ、ポリアルキレン又は
ポリオキシアリーレンであり、ｎは１～１０の整数）；並びに１級アミノアルキル末端化
ジ－及びポリ－シロキサン類である。それらの例として、Ｃｉｂａ　Ｇｅｉｇｙの販売す
るＭａｔｒｉｍｉｄに属するビスマレイミド類、及びＨｏｓ－ｔｅｃｈｎｉｋの販売する
Ｈｏｍｉｄｅに属するものが挙げられるだろう。
【００６５】
　特に有用なのは、数種のビスマレイミドを含有するビスマレイミド「共融」樹脂前駆体
混合物である。そのような混合物は、個々のビスマレイミドよりもかなり低い融点を一般
に有している。そのような混合物の例は、米国特許第４４１３１０７号及び第４３７７６
５７号に見出すことができる。いくつかのそのような共融混合物は市販されており、Ｍｉ
ｔｓｕｂｉｓｈｉの販売するＢＴ樹脂が挙げられる。
【００６６】
　ポリウレタン前駆体は、多官能（すなわち少なくとも２官能）イソシアネート、及びポ
リオール又はイソシアネート基と反応する基を２つ以上含有する他の反応性種である。イ
ソシアネート反応性前駆体は、脂肪族、環状脂肪族、芳香族又は多環化合物であってよい
。ポリエステルポリオール及びポリエーテルを含む、ポリオール及び／又は他の反応性種
は、適当な触媒の存在下、イソシアネート前駆体と反応可能であって、ポリウレタンを形
成する。
【００６７】
　上述したように、本発明の分散体は、好ましくは固形成分を２０質量％以下、より好ま
しくは固形成分を１５質量％以下、より特別には固形成分を１０質量％以下含有する。本
発明の好ましい形態では、分散体は固形成分を５質量％以下含有する。分散体は、好まし
くは固形成分を少なくとも０．１質量％、より好ましくは少なくとも０．５質量％含有す
る。通常分散体は固形成分を１～３質量％含有する。
【００６８】
　本発明の分散体における、微粒子と有機的に修飾した層状無機種との質量比は、分散体
の目的とする用途に応じて変化する。そのような分散体における微粒子の、有機的に修飾
した層状無機種に対する質量比は、９９：１～１：９９の範囲であってよい。微粒子の、
有機的に修飾した層状無機種に対する比率は、より好ましくは９０：１０以下であり、よ
り特別には８０：２０以下であり、５０：５０又はそれ以下であってよい。反対に、その
比率は好ましくは１０：９０以上であり、より特別には２０：８０以上である。
【００６９】
　本発明の分散体は、用途に応じて他の成分を含有してもよい。例えば、分散体は、微粒
子、酸化防止剤、フィラー、可塑剤、強化材料、強化剤、及び本技術分野で周知の同様の
添加剤を含有してもよい。組成物がそのような他の成分を含有するように調節する場合、
上述の固形成分の範囲は、添加した固体の全量に適用される。
【００７０】
　本発明の分散体、特に本発明の第１の実施態様の分散体は、ポリマー種及び／又はポリ
マー種の反応性前駆体をさらに含有してもよい。ポリマー種及び／又はポリマー種の反応
性前駆体は、液体有機媒体に溶解性であってよく、ポリマー種の反応性前駆体の場合は液
体であってもよい。
【００７１】
　ポリマー種は、液体有機媒体に溶解性の、熱硬化性ポリマー、熱可塑性ポリマー、エラ
ストマー及びこれらの混合物に由来するものであってよい。ポリマーは、ポリアルキレン
、ポリビニルポリマー、ポリウレタン、ポリアミド、ポリエーテル、ポリイミド、ポリエ
ステル、ポリ（メタ）アクリレート、ビスマレイミド樹脂、シアン酸エステル樹脂、フェ
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ノール－ホルムアルデヒド樹脂及びポリオキサゾリンから選択してもよい。一部の用途で
は、本発明のこの実施態様に有用なポリマーを、熱可塑性の、アクリル樹脂、ビニル樹脂
、ウレタン樹脂、アルキド樹脂、ポリエステル樹脂、炭化水素樹脂、フルオロエラストマ
ー樹脂及びセルロース樹脂；並びに熱硬化性の、アクリル樹脂、ポリエステル樹脂、エポ
キシ樹脂、ウレタン樹脂、及びアルキド樹脂からなる群の、少なくとも１種から選択して
もよい。ポリマー種は、微粒子と、有機的に修飾した層状無機種とを溶媒に分散した分散
体を、分散体中にポリマーを溶解するかあるいはポリマーの別の溶液をその分散体と混合
することのいずれかによって、ポリマーと混合して作ってもよい。分散した微粒子を含有
する得られたポリマー溶液を、溶剤キャスト、スピンコーティング、ドクターブレードな
どのような任意の適当な処理によって、その後フィルムに形成してもよい。溶媒除去は、
任意の従来の手段、例えば熱、減圧などの適用によって促進することができる。
【００７２】
　ポリマー種の反応性前駆体は、液体有機媒体と相溶性の反応性前駆体に由来してもよい
。液体有機媒体自体が反応性前駆体である場合、ポリマー種の反応性前駆体が、その反応
性前駆体と共重合可能であってもよく、あるいは別のポリマー種を形成してもよい。ポリ
マー種の反応性前駆体は上述したようなものであってよく、これらの反応性前駆体は、付
加重合樹脂（例えば（メタ）アクリレート、ビスマレイミド及び不飽和ポリエステル）、
エポキシ樹脂、シアン酸エステル樹脂、イソシアネート樹脂（ポリウレタン）、もしくは
ホルムアルデヒド縮合樹脂（例えば尿素、メラミン又はフェノール樹脂）、又はこれらの
混合物の前駆体から選択してもよい。
【００７３】
　分散体が溶媒を含む本発明の第１の実施態様では、ポリマー種及び／又はポリマー種の
反応性前駆体は、分散体から溶媒を除去した後に、フィルム及び他の構造体において微粒
子のバインダーとして機能する。
【００７４】
　本発明の分散体は、特にインク、塗料、形成フィルム及びコーティングのような用途に
特に有用である。
【００７５】
　本発明の分散体には特別な実用性がある。そのような分散体は低粘度であって、特定の
用途に「調整（tuned）」した粘度を有することが可能である。例えば、単に微粒子／有
機粘土の含量を増加すると分散体の粘度が増加する。従って、低粘度分散体は、インクジ
ェット及びスプレーコーティング用途に利用することができ、中粘度分散体はディップコ
ーティング用途に利用することができ、高粘度分散体はカレンダー、スクリーン印刷及び
ドクターブレードフィルム形成用途に利用することができる。
【００７６】
　従って、本発明の第３の実施態様において、構造体は、微粒子と、有機的に修飾した層
状無機種と、必要に応じて有機ポリマー成分とを含み、有機ポリマー成分が存在する場合
、その粒子及びその種を合わせた合計質量の５０質量％未満で含まれる。
【００７７】
　また、本発明の第４の実施態様において、構造体は、高アスペクト比の粒子である微粒
子と、有機的に修飾した層状無機種と、必要に応じて有機ポリマー成分とを含み、有機ポ
リマー成分が存在する場合、その粒子及びその種を合わせた合計質量の５０質量％未満で
含まれ、微粒子は少なくとも部分的に配向している。
【００７８】
　本発明の第３及び第４の実施態様によるそのような構造体では、微粒子は、金属及び金
属酸化物粒子、炭素粒子、伝導性ポリマー粒子；機能性及び非機能性のフィラー及び添加
剤、着色剤、顔料、硬化剤、触媒、並びにカプセル化システムから選択される。
【００７９】
　より詳細には、そのような構造体において、微粒子は導電性粒子から選択され、好まし
くは金属及び金属酸化物粒子、並びに／又は炭素粒子から選択される。本発明の特に好ま
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しい構造体では、微粒子は炭素粒子であり、特に炭素粒子はカーボンナノチューブ又はカ
ーボンブラックから選択される。
【００８０】
　本発明の第３及び第４の実施態様の好ましい形態では、微粒子はカーボンナノチューブ
である。
【００８１】
　本発明の第３及び第４の実施態様における好ましい構造体は、上述の微粒子及び上述の
種から本質的になる。
【００８２】
　本発明の第３及び第４の実施態様の代替形態では、ポリマー種が存在する場合、そのポ
リマー種は構造体の３５質量％未満を構成し、より特別には構造体の２５質量％未満を構
成する。好ましくは、ポリマー種は構造体の少なくとも１質量％を構成し、より好ましく
は構造体の少なくとも５質量％、特別には構造体の少なくとも１０質量％を構成する。
【００８３】
　本発明の第５の実施態様において、構造体は、導電性微粒子と、有機的に修飾した層状
無機種と、構造体の合計質量の少なくとも５０質量％を構成する有機ポリマー成分とを含
み、その構造体の電気的浸透限界（electrical percolation threshold）は有機的に修飾
した層状無機種が存在しない等価構造体よりも低く、その構造体の透過率は有機的に修飾
した層状無機種が存在しない等価構造体よりも高い。
【００８４】
　本発明の第５の実施態様による構造体の好ましい形態では、ポリマー成分は、構造体の
８０質量％以上、より好ましくは８５質量％以上、より特別には９０質量％以上を構成す
る。より特別には、ポリマー成分は構造体の９５質量％以上を構成する。通常ポリマーマ
トリクスは構造体の９７～９９質量％である。
【００８５】
　本発明の第５の実施態様による構造体の好ましい形態では、微粒子は、金属及び金属酸
化物微粒子、並びに／又は炭素粒子から好ましくは選択される。本発明の第５の実施態様
による特に好ましい構造体では、微粒子は炭素粒子であり、特に炭素粒子はカーボンナノ
チューブ又はカーボンブラックから選択され、より特別には微粒子はカーボンナノチュー
ブである。
【００８６】
　当然のことながら、本発明の構造体中の有機的に修飾した層状無機種は、本発明の分散
体に関して本明細書で上述したものである。
【００８７】
　本発明の構造体はフィルムであってよい。フィルムは連続、すなわち深さに対して非常
に大きい幅及び長さを有していてよく、あるいは不連続、すなわち長さ及び／又は深さに
対してさほどではない幅を有していてもよい。後者の形態では、フィルムを電気又は電子
回路と同じように並べてもよく、そのような回路の部品間の接続を形成してもよい。フィ
ルムの厚さは１～４０μｍ程度であってよいが、より厚いフィルムを作ってもよい。その
ようなフィルムの導電率は、１０-7～１００Ｓｃｍ-1の範囲であってよく、より特別には
フィルムの導電率は少なくとも１Ｓｃｍ-1、より好ましくは少なくとも１０Ｓｃｍ-1、特
に少なくとも５０Ｓｃｍ-1であってよい。
【００８８】
　本発明の構造体は、好ましくは耐摩耗性である。
【００８９】
　本発明の構造体が伝導性微粒子を含む場合、微粒子の、有機的に修飾した層状無機種に
対する質量比は、好ましくは９９：１～１０：９０の範囲である。好ましくは、その質量
比は９０：１０以下であり、より好ましくは８０：２０以下であり、より特別には７０：
１０以下である。好ましくは範囲の反対側において、その質量比は少なくとも１０：９０
であり、より好ましくは少なくとも２０：８０、より特別には３０：７０である。従って
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：１０～１０：９０、より好ましくは７０：３０～２０：８０、より特別には７０：３０
～３０：７０である。特に好ましい範囲は７０：３０～６０：４０である。
【００９０】
　本発明の構造体は、自立しているか、あるいは適当な基材に支持されていてもよい。基
材自体は伝導性又は非伝導性であってよく、ポリマー、有機物及び無機物の両方、無機材
料、並びに金属で作られた基材が挙げられる。本発明の構造体は他の構造体の表面上に形
成してもよく、他の構造体と一体化してもよく、ここで本発明の分散体は、そのような他
の構造体、例えば布帛を含浸してプリプレグを形成するために使用されている。本発明の
構造体は多層構造体、例えば２層以上からなる積層体の一部を形成してもよい。他の層は
絶縁性又は伝導性であってよく、後者の場合、他の伝導性物質を含有してもよく、あるい
は他の伝導性物質からなっていてもよい。
【００９１】
　詳述することのみを目的として、以下の例及び添付図を参照し本発明をこれから説明す
る。
【実施例】
【００９２】
　以下の例では、次の粒子状物質を使用した。
【００９３】
　カーボンナノチューブ：例で使用したカーボンナノチューブは表１に詳細を示すもので
あった。ＭＷＮＴは全て化学気相堆積（ＣＶＤ）プロセス経路によって得た。ＳＷＮＴは
触媒経路によって得た。
【００９４】
　カーボンブラック：例で使用したカーボンブラックをＤｅｇｕｓｓａから入手した。そ
の平均粒径は約２０ｎｍである。
【００９５】
　フラーレン：例１３で使用したフレライト（fullerite）（バックミンスターフラーレ
ン（Ｃ６０）及び（６，６）－フラーレン（Ｃ７０）のＣ６０：Ｃ７０（９：１）混合前
駆体）をＡｌｄｒｉｃｈから入手し、その粒径は１ｎｍ未満であった。
【００９６】
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【表１】

【００９７】
　インジウムスズ酸化物：例７で使用したインジウムスズ酸化物は、ＩＴＯ粒子を製造す
るための極低温プロセスを用いて出願人が製造した。ＩＴＯ粒子の粒径は約３０ｎｍであ
ったが、これら粒子は凝集する傾向があって、大きさが数μｍの凝集体を生成した。
【００９８】
　ポリアニリン：例１４で使用した伝導性ポリアニリンＰＡＮＩをＡｌｄｒｉｃｈから入
手した（エメラルド色の塩、平均分子量＞１５０００、粒径が３～１００μｍの不溶融性
粉末）。
【００９９】
　金及び銀：例１５で使用した金及び銀の粒子及びフレークをＡｌｄｒｉｃｈから入手し
た。金粒子の粒径は１．５～３．０μｍ、銀粉末の粒径は２～３．５ｎｍ、銀フレークの
粒径は１０μｍ未満、ナノサイズの銀の粒径は約１００ｎｍであったが、約１～２μｍに
凝集する傾向があった。
【０１００】
　例では、以下の粘土を有機的に修飾した層状無機種として使用した。
【０１０１】
　粘土：Ｓｏｕｔｈｅｒｎ　Ｃｌａｙ　Ｐｒｏｄｕｃｔｓ，　Ｉｎｃ．　（Ｇｏｎｚａｌ
ｅｓ，　Ｔｅｘａｓ，　ＵＳＡ）から入手した、商品名Ｃｌｏｉｓｉｔｅ（登録商標）の
有機親和性に修飾したモンモリロナイト及びそれらの改質物、改質剤濃度、並びに供給元
から提供されたｄ001基底間隔を表２に示す。比較する目的で、Ｓｏｕｔｈｅｒｎ　Ｃｌ
ａｙ　Ｐｒｏｄｕｃｔｓ，　Ｉｎｃ．から、商品名Ｃｌｏｉｓｉｔｅ（登録商標）で同じ
く販売されている、親水性で非修飾のモンモリロナイトナトリウムも用いた。粘土は微粉
末として入手し、平均粒径は８μｍであった。入手した状態の粉末状粘土を、使用する直
前に、真空下、１００℃で２日間乾燥した。
【０１０２】
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　疎水性を増大する目的で、粘土を１５Ａ、２０Ａ、２５Ａ、１０Ａ、３０Ｂ、ＮａＭＭ
Ｔとする。
【０１０３】
【表２】

【０１０４】
　溶媒：例１の表３に列記した溶媒は、全て工業グレード又は高純度グレードのいずれか
であって、入手した状態で使用した。
【０１０５】
　エポキシシステム：例８で使用したエポキシ樹脂は、ＥＰＯＮ（商品名）８２８（Ｒｅ
ｓｏｌｕｔｉｏｎ　Ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ　Ｐｒｏｄｕｃｔｓ）として入手可能なビス
フェノールＡのジグリシジルエーテルであり、エポキシ当量は１８４～１９０、比重は２
５℃で１．１６ｇｍＬ-1、分子量は約３７７ｇｍｏｌ-1であった。使用した硬化剤は、Ｓ
ｉｇｍａ－Ａｌｄｒｉｃｈ　Ｃｏ．　（Ｇｉｌｌｉｎｇｈａｍ，　Ｄｏｒｓｅｔ，　Ｕｎ
ｉｔｅｄ　Ｋｉｎｇｄｏｍ）から購入した４，４’－メチレンビス（２，６－ジエチルア
ニリン）であった。
【０１０６】
　メタクリレートシステム：例１０の表９に列記したメタクリレートモノマーは、全てＳ
ｉｇｍａ－Ａｌｄｒｉｃｈ　Ｃｏ．　（Ｇｉｌｌｉｎｇｈａｍ，　Ｄｏｒｓｅｔ，　Ｕｎ
ｉｔｅｄ　Ｋｉｎｇｄｏｍ）から購入した。熱硬化開始剤は、１，１－ジ（ｔｅｒｔ－ブ
チルペルオキシ）－３，３，５－トリメチルシクロヘキサン（Ｔｒｉｇｏｎｏｘ　２９－
Ｂ９０（登録商標）、９０％ジブチルフタレート溶液）であって、Ａｋｚｏ　Ｎｏｂｅｌ
　Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ　ＢＶから入手した。
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【０１０７】
　粘土又は微粒子と液体有機媒体との分散体の調製：溶媒系、エポキシ系、及びメタクリ
レート系の粘土又は微粒子の分散体サンプルは、所定量の粘土又は微粒子を一定量の液体
有機媒体に添加し、それを手で１分混合して、粘土又は微粒子を液体全体に粗く分布させ
て作る。次にサンプルを、３０００回転／分で運転する二重非対称遠心混合機（Ｆｌａｃ
ｋＴｅｋ　ＳｐｅｅｄＭｉｘｅｒ（商品名）　ＤＡＣ　１５０　ＦＶＺ、Ｈａｕｓｃｈｉ
ｌｄ　Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ，　Ｇｅｒｍａｎｙ）で、セラミックビーズ（イットリウ
ムで安定化したジルコニアビーズ（直径２ｍｍ）、商品名Ｚｉｒｍｉｌで販売されており
、Ｓａｉｎｔ－Ｇｏｂａｉｎ　ＺｉｒＰｒｏ　（Ｚｉｒｃｏｎｉｕｍ　Ｐｒｏｄｕｃｔｓ
）、Ｓａｉｎｔ－Ｇｏｂａｉｎ　Ｇｒａｉｎｓ　ａｎｄ　Ｐｏｗｄｅｒ　Ｄｉｖｉｓｉｏ
ｎの一部門から入手可能）を２０質量％用いて、２×５分間混合する。各サンプルの全質
量は２０ｇであった（セラミックビーズを除く）。
【０１０８】
　粘土／液体有機媒体のサンプルを上述のように調製した。次に、所定量の微粒子を各サ
ンプルに添加して、サンプルの中に手で混合した。次に、遠心混合機を用いてサンプルを
さらに２×５分間混合して、微粒子を分散した。各サンプルの全質量は２０ｇであった（
セラミックビーズを除く）。
【０１０９】
　硬化したエポキシ系カーボンナノチューブ／有機粘土バルクサンプルの調製：上述の方
法によるエポキシ前駆体分散体サンプルからセラミックビーズを取り除いた後に、熱硬化
剤を、エポキシドモノマー１に対して硬化剤を０．７７とするモル比で添加した。遠心混
合機を用いて３０００回転／分でさらに２×５分間混合することによって、硬化剤を混合
物中に分散した。エポキシ系サンプルは、メタクリレート開始剤（～１質量％）（下記参
照）と比べて、エポキシ硬化剤（～２４質量％）は固体の性質を持つため、追加の混合が
必要であった。しかしながら、エポキシ前駆体は非常に高い初期粘度を有するものの、全
ての混合物の流動性は高いままであり、硬化するためにステンレススチールパンに注いだ
。混合物の熱硬化を１８０℃のオーブンで２時間、一定温度で行った。
【０１１０】
　メタクリレート系カーボンナノチューブ／有機粘土フィルムの調製：上述の方法による
メタクリレート分散体サンプルからセラミックビーズを取り除いた後に、熱硬化開始剤を
１質量％添加し、その後遠心混合機を用いて３０００回転／分で２分間さらに混合した。
全ての混合物は引き続き低い粘度を示し、流動性が高いままであった。サンプルを硬化す
るためにステンレススチールパンに注いだ。混合物の熱硬化は、３つの連続する段階：１
２０℃で０．５時間、１４０℃で０．５時間、１５０℃で１時間行った。
【０１１１】
　サンプルの導電率測定
　１．導電率が１０-3Ｓｃｍ-1までのサンプルから作られたフィルムの４探針導電率測定
：サンプルをヤスリがけして研磨し、銀の導電性ペーストを含む４つの電極を適用した。
サンプルの導電率を、Ｊａｎｄｅｌユニバーサルプローブと接続したＫｅｉｔｈｌｅｙ　
Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ　６１０Ｃ　ソリッドステート電位計を用いて、４探針導電率測
定法により測定した。
　２．導電率が１０-3～１０-6Ｓｃｍ-1の範囲のサンプルから作られたフィルムの２探針
導電率測定：サンプルをヤスリがけして研磨し、銀の導電性ペーストを含む２つの電極を
適用した。サンプルの導電率を、Ｐｈｉｌｉｐｓ　Ｐｍ　２５１８　ＲＭＳ　マルチメー
ターを用いて２探針導電率測定法により測定した。
　３．導電率が１０-7～１０-15Ｓｃｍ-1の範囲の硬化したサンプルの２探針導電率測定
：サンプルをヤスリがけして研磨し、銀の導電性ペーストを含む２つの電極を適用した。
サンプルの導電率を、Ｋｅｉｔｈｌｅｙ　Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ　６１０Ｃ　ソリッド
ステート電位計を用いて２探針導電率測定法により測定した。
【０１１２】
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　サンプルの表面抵抗率は、導電率から計算した。
【０１１３】
　サンプルの透過率測定：（必要に応じて所望の厚さになるようテープを重ねた）厚さ２
５ミクロン以上の接着テープを、標準的な顕微鏡用ガラススライドの各長辺に適用して、
各スライド上のそのテープ間に流路を画定した。試験する未硬化のサンプルを、別の顕微
鏡用ガラススライドを用いてテープ間の流路に引き込んで、流路を画定するテープの厚さ
に応じて２５ミクロン以上の厚さのフィルムを作製した。Ｖａｒｉａｎ　Ｃａｒｙ　１Ｃ
　紫外・可視分光光度計及び、Ｌａｂｓｐｈｅｒｅの積分球（ＤＲＡ－ＣＡ－３０１）を
用いて、５５０ｎｍで透過率を速やかに記録した。
【０１１４】
　例１：上述の方法により粘土／溶媒のサンプルを作製した。使用した溶媒を以下表３に
列記する。サンプルは粘土を０．４ｇ、すなわち２質量％、及び溶媒を１９．６ｇ含有し
ていた。サンプルからセラミックビーズを除去した後、ある量の各サンプルをガラスバイ
アルに入れた（その量はバイアルの体積の約８０％～９０％を占めるのに十分であった）
。サンプルを収容したバイアルを動かさずに４日間（９６時間）放置し、その後バイアル
中のサンプルの高さを、バイアル中の目に見える沈殿物の高さと一緒に測定した。目に見
える粘土の沈殿物がない場合、沈殿物の高さはサンプルの高さと等しいものとした。そし
て、沈殿した体積すなわち堆積物の高さを、サンプルの全高のパーセントとして表した。
結果を表３に示す。
【０１１５】
　少なくともいくつかのバイアルを６０日後に再測定し、その結果を表３の括弧内に示す
。
【０１１６】
　各サンプルを少量取って、Ｎｉｋｏｎ　Ｏｐｔｉｐｈｏｔ－Ｐｏｌ　光学顕微鏡で観察
した。交差偏光を用いた場合であってもサンプルが光学的に透明であるならば、有機粘土
が高度にインターカレートされている及び／又は膨張していることを示唆しうる。約１０
０％及び若干低い程度のサンプルがそのような挙動を示す傾向があった。
【０１１７】
　粘土が高度にインターカレートされている及び／又は膨張している場合、粘土がバイア
ル中の分散体の有効体積を視覚的に満たす、すなわち１００％という数値を与えたために
、粘土サンプルを使用するのに都合のいい量は２質量％であった。反対に、粘土をより少
ない質量パーセントとすると、サンプル体積を満たすのに十分な粘土が存在せず、粘土が
高度にインターカレートされている及び／又は膨張しているにも拘わらず、バイアル中の
沈殿物の上に溶媒の視覚的に透明な部分が生じた、すなわちサンプル体積を満たすのに十
分な粘土が存在していなかった。さらに、トルエンのサンプルを収容した１組のバイアル
（４日間の沈降後）を図１に示す。
【０１１８】
　パーセントの数字は、分散体の量、並びに溶媒中の粘土のインターカレーション及び／
又は膨張の量を示している。注目すべきは、溶媒単体と比較して、多くの例で粘土は分散
体の粘度をわずかに増加させたものの、全ての分散体が低粘度であって流動性が高かった
ことである。１０Ａ有機粘土と、トルエン、クロロホルム及びｏ－キシレン溶媒との分散
体のみが、顕著な程度のゲル化を示したものの、それでもこれらの有機粘土／溶媒分散体
を注ぐことは可能であった。カーボンナノチューブをそのような分散体に添加しても、分
散体の粘度に明らかな違いは生じなかった。
【０１１９】
　この結果は、上記参照した文献に記載されている、Ｊ　Ａ　Ｊｏｈｎｓｏｎによって得
られた高粘度ゲルネットワークとは対照的である。文献に記載されているように、分散し
たカーボンナノチューブ、粘土及び溶媒は、粘ちょうなゲルネットワークを形成するため
、適当な分散剤／界面活性剤を添加して破壊し、低粘度流体に変換する必要がある。
【０１２０】
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【表３】

【０１２１】
　例２：サンプルＳｏｌ－１（ＣＮＴ－Ａ　１質量％）、Ｓｏｌ－２（ＣＮＴ－Ａ　１質
量％＋有機粘土１０Ａ　０．１質量％）及びＳｏｌ－３（ＣＮＴ－Ａ　１．０質量％＋有
機粘土１０Ａ　１．０質量％）を、トルエン中で上述のように作製した。１ｇ及び２ｇの
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一定分量をそれぞれステンレススチール皿に加えて、真空下、４０℃でトルエンを蒸発除
去した。
【０１２２】
　サンプルを収容する皿の写真を図２に示す。上段は溶媒を蒸発させる前に分散体を１ｇ
入れた皿であり、下段は溶媒を蒸発させる前に分散体を２ｇ入れた皿である。見て分かる
ように、皿に加えたサンプル量はカーボンナノチューブの乾燥フィルムの外観に影響を与
えることが明らかである。しかしながら、Ｓｏｌ－１（有機粘土が存在しない）は顕著な
「泥割れ」、すなわち乾燥したときに泥に見られる割れと同様の割れを、皿に入れた両方
のサンプル量で示すことは極めて明らかである。Ｓｏｌ－２及びＳｏｌ－３ではＳｏｌ－
１と比べて顕著に改善され、特にのＳｏｌ－２　２ｇ、及びＳｏｌ－３　１ｇ及び２ｇの
両方は、カーボンナノチューブのコヒーレントフィルムを示す。
【０１２３】
　例３：分散体のサンプルを表４に示すようにトルエン中で作製した。各サンプルのカー
ボンナノチューブ及び／又は有機粘土の全質量は１質量％であり、残りはトルエンであっ
た。例えば、５０：５０のサンプルはカーボンナノチューブ０．５質量％及び有機粘土０
．５質量％、ならびにトルエン９９質量％を有していた。サンプルの一定分量をＰＥＴフ
ィルム（前のＤｕ　Ｐｏｎｔ　Ｔｅｉｊｉｎ，Ｍｅｌｉｎｅｘ　５０６，２１０×２９７
ｍｍ，１７５μｍ厚）に置き、１ミル（２５μｍ）の引っ張り棒を用いてフィルムを形成
するように広げて、分散体の薄層を形成した。周囲条件下で排気付の棚の中でトルエンを
蒸発除去した。得られたカーボンナノチューブ／有機粘土フィルムの導電率を測定した結
果を表４に示す。
【０１２４】
　フィルム１、２及び４の写真を図３及び４に示す。図４に示すように、フィルムをピン
セットで引っかいた。フィルム２及び４から見て分かるように、有機粘土は、良好で薄い
フィルムを形成可能にすることに加えて、フィルムにかなりの量の引っかき抵抗性を付与
する。有機粘土を含有するフィルムは実質的に均質で粉状に非常になりにくいことも観察
された。
【０１２５】
　フィルム４を破壊してその端部を走査型電子顕微鏡で調べた。ＳＥＭ顕微鏡写真（図５
参照）は、カーボンナノチューブがフィルム内部である程度の配向を有している様子を示
しており、ナノチューブは粘土小板層の間に配向していた。
【０１２６】
【表４】

【０１２７】
　例４：ポリスチレン（前Ａｌｄｒｉｃｈ）０．２０質量％でトルエン０．２０質量％を
置き換えて（フィルム２Ａ及び４Ａ）、最終フィルムのポリマー含量を２０質量％とした
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以外は、例３をフィルム２及び４について繰り返した。得られたカーボンナノチューブ／
有機粘土／ポリスチレンフィルムの導電率を測定した結果を表５に示す。ここには、フィ
ルムについてポリマーバインダーの有無を比較するために、フィルム２及び４の結果も含
まれている。
【０１２８】
【表５】

【０１２９】
　例５：カーボンナノチューブＣＮＴ－Ｃ、ＣＮＴ－Ｄ及びカーボンブラック（「ＣＢ」
）（前Ｄｅｇｕｓｓａ）を用いた以外は、表６に示す比率について例３を繰り返した。得
られたカーボンナノチューブ／有機粘土フィルムの導電率を測定した結果を表６に示す。
【０１３０】

【表６】

【０１３１】
　例６：サンプル中のカーボンナノチューブ及び／又は有機粘土の全質量を３質量％、残
りをトルエンとした以外は、例３を繰り返した。ＣＮＴ－Ａ／１０Ａは５０：５０であっ
た。プラスチックプローブを得られた分散体中に浸し、取り除いてから排気付の棚の中で
周囲条件下一晩トルエンを蒸発すると、プローブの端部に薄いコーティングが残った（図
６を参照）。
【０１３２】
　例７：表７に示すように、有機粘土１０Ａあり及びなしのＩＴＯを両方用いて例３を繰
り返した。有機粘土なしの場合、ＩＴＯはトルエン中に分散しにくく、速やかに沈降した
。有機粘土ありの場合、ＩＴＯはトルエン中に良好に分散し、分散体は安定であった。
【０１３３】
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【０１３４】
　例８：上述の方法によって、表８に詳細を示すようにエポキシ前駆体分散体サンプルを
作製した。全ての例において、エポキシ前駆体の粘度は、分散体中の粘土及び／又はＣＮ
Ｔの目に見える沈降を防ぐのに十分高かった。
【０１３５】
　各サンプルを数滴、顕微鏡用のガラススライドの間に閉じ込めて、通常光及び交差偏光
の両方の下、Ｎｉｋｏｎ　Ｏｐｔｉｐｈｏｔ－Ｐｏｌ　光学顕微鏡で観察した。サンプル
は、混合した時点と時間が経過した後に観察した。いくつかのサンプルは、上述のように
硬化も行った。顕微鏡観察結果のいくつかの写真を図７～１４に示す。
【０１３６】
　サンプルＥｐｏｘｙ－１～Ｅｐｏｘｙ－４（図７参照）は、粘土の様々なインターカレ
ーション／膨張量を示す。目で見える粘土の積層物／凝集物、及び偏光を用いて撮影した
顕微鏡写真に示される結晶度から見て分かるように、サンプルＥｐｏｘｙ－１、すなわち
未修飾粘土は、実質的に結晶の状態であって有意なインターカレーションは起こっていな
かった。対照的に、サンプルＥｐｏｘｙ－２～４は様々な量のインターカレーション／膨
張を示し、インターカレーション／膨張量の順序は、Ｅｐｏｘｙ－３＜Ｅｐｏｘｙ－４＜
Ｅｐｏｘｙ－２であった。これらのサンプルのインターカレーション／膨張はＸ線回折を
用いることによっても確認した。
【０１３７】
　カーボンナノチューブを含有するサンプルＥｐｏｘｙ－５～８でも同様の傾向が観察さ
れ、カーボンナノチューブがサンプル全体に分散されている（図８を参照）。
【０１３８】
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【表８】

【０１３９】
　サンプルＥｐｏｘｙ－６及びＥｐｏｘｙ－７を、６０分間放置してから再度観察した。
サンプルＥｐｏｘｙ－６及びＥｐｏｘｙ－７の両方とも良好に分散したままであり（図９
参照）、サンプルＥｐｏｘｙ－７の場合、粘土のインターカレーション量が非常に低いた
めカーボンナノチューブの再凝集がいくらか起こるであろうと予想されるにも拘わらず、
カーボンナノチューブの再凝集の兆候は見られなかった。
【０１４０】
　対照的に、サンプルＥｐｏｘｙ－９及びＥｐｏｘｙ－１０（それぞれ図１０及び１１を
参照）では、有機粘土成分のないエポキシ前駆体中のカーボンナノチューブは、経時で明
らかに再凝集することが示されている。
【０１４１】
　当然のことながら、これらのサンプルの粘土量は５質量％と比較的高く、伝導性の存在
及び良好な光学的可視性を必要とする多くの用途の場合、そのような量の粘土は除外され
る。
【０１４２】
　しかしながら、インターカレートしている／膨張している有機粘土の場合、非常に少量
の有機粘土でも、カーボンナノチューブの再凝集に大きな影響を与えうることが分かって
いる。従って、有機粘土とカーボンナノチューブとの質量比が１：１０であるサンプルＥ
ｐｏｘｙ－１２（図１３を参照）では、目に見えるカーボンナノチューブの再凝集は経時
で見られなかった。対照的に、少量の未修飾粘土を使用した場合、すなわちサンプルＥｐ
ｏｘｙ－１１（図１２を参照）の場合、カーボンナノチューブの再凝集が起こった。
【０１４３】
　エポキシ前駆体分散体の硬化を、成分を混合して分散体を形成した直後に開始した場合
であっても、粘土がないとカーボンナノチューブの再凝集は起こる。これは、上述のサン
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プルＥｐｏｘｙ－１０及びＥｐｏｘｙ－１２の一部を硬化することによって示された。図
１４を参照すると、硬化中にサンプルＥｐｏｘｙ－１０においてカーボンナノチューブの
再凝集が起こった一方で、サンプルＥｐｏｘｙ－１２の硬化したサンプルにおいてカーボ
ンナノチューブは分散したままであったことがはっきりと示されている。硬化したフィル
ムの厚さは１００～２００μｍ程度であった。
【０１４４】
　サンプルＥｐｏｘｙ－１３はサンプルＥｐｏｘｙ－１２と同様に試験した。
【０１４５】
　サンプルＥｐｏｘｙ－１４及びＥｐｏｘｙ－１７は、分散体及び硬化形態の両方におい
て、経時でカーボンナノチューブの再凝集を示した。
【０１４６】
　サンプルＥｐｏｘｙ－１５及びＥｐｏｘｙ－１６は、分散体及び硬化形態の両方におい
て、カーボンナノチューブは分散したままであった。
【０１４７】
　例９：エポキシ系分散体サンプルを作製し、その一部を、上述の方法によって表９に詳
述するように硬化した。
【０１４８】
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【表９】

【０１４９】
　表９を参照すると、カーボンナノチューブＣＮＴ－Ａのみを含有する、硬化したエポキ
シ樹脂の浸透限界はカーボンナノチューブの約０．５質量％であるのに対し（サンプルＥ
ｐｏｘｙ－１８～Ｅｐｏｘｙ－２２）、有機粘土１０Ａ　５質量％の場合、硬化した樹脂
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は本質的に非導電性である（サンプルＥｐｏｘｙ－２３～Ｅｐｏｘｙ－２７）。有機粘土
量を減らすと（サンプルＥｐｏｘｙ－２８～Ｅｐｏｘｙ－３２）、有機粘土１０Ａを最大
で約１質量％含有するサンプルについて浸透限界が回復することが示される。有機粘土１
０Ａ　０．５質量％では、浸透限界を回復するために必要なカーボンナノチューブＣＮＴ
－Ａは０．５質量％より多い（サンプルＥｐｏｘｙ－３３～Ｅｐｏｘｙ－３７）。ごく少
量の粘土を含有する硬化したエポキシ樹脂は、カーボンナノチューブのみを含有する硬化
したエポキシ樹脂と比較して、浸透限界が低いことが示される。さらに、ごく少量の有機
粘土１０Ａを含有する前駆体分散体は、カーボンナノチューブのみ（それぞれ、サンプル
Ｅｐｏｘｙ－３８～Ｅｐｏｘｙ－４２、及びサンプルＥｐｏｘｙ－１８～Ｅｐｏｘｙ－２
２）又はより大量の粘土を含有するエポキシ前駆体分散体と比較して、透過率が改善して
いることが示される。
【０１５０】
　カーボンナノチューブＣＮＴ－Ｂを含有するエポキシ前駆体分散体の硬化したサンプル
は、カーボンナノチューブのみを含有する硬化したエポキシ樹脂と比較して、若干低い浸
透限界を同様に示す。さらに、ごく少量の有機粘土１０Ａを含有する前駆体分散体は、カ
ーボンナノチューブのみを含有するエポキシ前駆体分散体と比較して、透過率が改善して
いることが示される(それぞれ、サンプルＥｐｏｘｙ－４８～Ｅｐｏｘｙ－５２、及びサ
ンプルＥｐｏｘｙ－４３～Ｅｐｏｘｙ－４７）。
【０１５１】
　サンプルＥｐｏｘｙ－４５／Ｅｐｏｘｙ－４５Ａ及びＥｐｏｘｙ－５０／Ｅｐｏｘｙ－
５０Ａが示すように、硬化剤で分散体を希釈すると、上述の透過率はより一層改善する。
【０１５２】
　サンプルＥｐｏｘｙ－５３及びＥｐｏｘｙ－５４は比較のために示す。
【０１５３】
　このように本発明の分散体は、特に硬化剤を添加した希釈の影響が効果を発揮する場合
に、透過率の改善と組み合わせて浸透限界の減少をもたらすことが分かる。
【０１５４】
　例１０：上述の方法によりメタクリレート分散体サンプルを作製した。使用したメタク
リレートを以下表１０に列記する。サンプルは粘土を０．４ｇ、すなわち２質量％、及び
メタクリレートモノマーを１９．６ｇ含有していた。サンプルからセラミックビーズを除
去した後に、ある量の各サンプルをガラスバイアルに入れた（その量はバイアルの体積の
約８０％～９０％を占めるのに十分であった）。サンプルを収容したバイアルを動かさず
に４日間（９６時間）放置し、その後バイアル中のサンプルの高さを、バイアル中の目に
見える沈殿物の高さと一緒に測定した。目に見える粘土の沈殿物がない場合、沈殿物の高
さはサンプルの高さと等しいものとした。そして、沈殿した体積すなわち堆積物の高さを
、サンプルの全高のパーセントとして表した。結果を表１０に示す。加えて、イソボルニ
ルメタクリレートのサンプルを収容した一組のバイアルを図１５に示す。いくつかのサン
プルは沈殿物及び浮遊部分の両方を含んでおり、沈殿物及び浮遊部分を足した高さのパー
セントを表１０の括弧内に示す。
【０１５５】
　各サンプルを少量取って、Ｎｉｋｏｎ　Ｏｐｔｉｐｈｏｔ－Ｐｏｌ　光学顕微鏡で観察
した。交差偏光を用いた場合であってもサンプルが光学的に透明であることは、その場合
粘土が高度にインターカレートされている及び／又は膨張していることを示唆した。約１
００％及び若干低い程度のサンプルがそのような挙動を示す傾向があった。
【０１５６】
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【０１５７】
　例１１：表１１に示すように、イソボルニルメタクリレート（ｉＢＭＡ）及びエチルメ
タクリレート（ＥＭＡ）を用いてサンプルを作製した。
【０１５８】
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【表１１】

【０１５９】
　有機粘土を含まないサンプルＭｅｔｈ－１～Ｍｅｔｈ－４及びＭｅｔｈ－１１～Ｍｅｔ
ｈ－１４は、カーボンナノチューブの分散性が非常に低かったが、カーボンナノチューブ
のさらなる再凝集の発生は観察されなかった。カーボンナノチューブの分散性は、有機粘
土の添加により改善され、その改善は有機粘土の添加量に比例した（サンプルＭｅｔｈ－
５～Ｍｅｔｈ－１０及びＭｅｔｈ－１５～Ｍｅｔｈ－１８）。
【０１６０】
　サンプルＭｅｔｈ－１にｐｏｌｙ－ｉＢＭＡ　５質量％を追加しても、カーボンナノチ
ューブの分散性は改善されず、ｐｏｌｙ－ｉＢＭＡ　１０質量％ではさらにカーボンナノ
チューブの再凝集を生じさせた。
【０１６１】
　例１２：表１２に示すように、溶媒及びカーボンブラックを用いてサンプルを作製した
。
【０１６２】
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【表１２】

　（顕微鏡写真を混合直後に撮影した）図１６及び１７から見て分かるように、有機粘土
がない場合（サンプルＣＢ－１及びＣＢ－３）、カーボンブラックは溶媒中にあまり分散
せず速やかに沈降したのに対し、有機粘土がある場合（サンプルＣＢ－２及びＣＢ－４）
、カーボンブラックは良好に分散し、分散体は少なくとも１週間安定であった。
【０１６３】
　特に、ポリマーバインダーの反応性前駆体、例えばエポキシ樹脂前駆体及び硬化剤を組
み合わせた場合、本発明のそのような分散体は、サーマルインクジェットプリンター用途
に有用性が見出される場合がある。そのような用途では、通常、インク粘度は２０ｃＰ以
下でなければならず、粒径は５μｍ以下でなければならない。溶媒／反応性前駆体の溶液
を用いると、カーボンブラックは良好に分散せず、ほとんど即座に沈降する。沈降防止剤
を添加した場合であっても沈降速度は減少するものの、そのような分散体の可使寿命、例
えば最低８時間シフト、好ましくは２４時間を通してカーボンブラックの沈降はなくなら
ない。
【０１６４】
　本発明の分散体は、明らかにそのような問題を克服する。
【０１６５】
　例１３：フレライト　０．２質量％を用い、メチルエチルケトン及びトルエンを溶媒と
して用いて、粘土なし及び粘土１０Ａ　２質量％の両方についてサンプルを作製した。い
ずれの場合も、フレライトサンプルの分散体は、有機粘土の添加により改善された。
【０１６６】
　メチルエチルケトンを溶媒として用いた場合、１週間後のバイアル観察によると、有機
粘土がない場合、分散体はバイアルの底に沈殿物を伴って曇っていたが、有機粘土がある
場合、分散体は若干沈降していた、すなわち液体の全体積の８７％を占めていたものの、
明らかな沈殿物は生じておらず色は均一であった。
【０１６７】
　トルエンはフラーレン用の既知の溶媒である。従って両方のサンプルは、一週間後であ
っても透明で、暗赤色の溶液であった。しかしながら混合後に溶液を観察すると、有機粘
土のないサンプルは、有機粘土のあるサンプルと比較して、大量の分散していないフレラ
イトの凝集体が明らかにあった（図１８を参照）。
【０１６８】
　例１４：伝導性ポリアニリン粒子　０．２質量％を用い、トルエンを溶媒として用いて
、粘土なし及び粘土１０Ａ　２質量％の両方についてサンプルを作製した。有機粘土がな
い場合、ポリアニリンは溶媒中にあまり分散せず速やかに沈降したのに対し、有機粘土が
ある場合、ポリアニリンは良好に分散し、分散体は少なくとも１週間安定であった（図１
９を参照、一週間後に撮影）。
【０１６９】
　例１５：表１３に示すように、金及び銀粒子（表１３中それぞれＡｕ及びＡｇ）を用い
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、トルエンを溶媒として用いて、粘土なし及び有機粘土１０Ａ　２質量％の両方について
サンプルを作製した。
【０１７０】
【表１３】

【０１７１】
　粘土がない場合、全ての例においてサンプルＡｕ－１、Ａｇ－１、Ａｇ－３及びＡｇ－
５は、混合後に顕微鏡で観察したところ粒子が大量に凝集してあまり分散していなかった
。これはサンプルＡｕ－１に特に顕著であった。これらのサンプルでは、粒子は速やかに
沈降した。
【０１７２】
　対照的に有機粘土がある場合、サンプルＡｕ－２、Ａｇ－２、Ａｇ－４及びＡｇ－６は
、混合後に顕微鏡で観察したところ全て良好に分散していた。これらのサンプルは、混合
後少なくとも４日間は安定な分散体のままであった。
【０１７３】
　これらの例から、本発明での使用に適当な液体有機媒体は、合計のハンセン溶解度パラ
メータが１４～２４、より好ましくは１６～２３、より特別には１６～２３にあることが
分かる。
【図面の簡単な説明】
【０１７４】
【図１】例１に説明した分散体サンプルを収容する１組のバイアルの写真である。
【図２】例２に説明したカーボンナノチューブフィルムの１組の写真である。
【図３】例３に説明したカーボンナノチューブフィルムの写真である。
【図４】例３に説明したカーボンナノチューブフィルムの写真である。
【図５】例３に説明したフィルムのうち１つの、走査型電子顕微鏡写真である。
【図６】例６に説明した、一端をディップコートしたフィルムを有するプローブの写真で
ある。
【図７】例８に内容を説明した、サンプルＥｐｏｘｙ－１～Ｅｐｏｘｙ－４の顕微鏡写真
であり、各写真は非偏光下（左側）及び偏光下（右側）でのサンプルを示す。
【図８】例８に内容を説明した、サンプルＥｐｏｘｙ－５～Ｅｐｏｘｙ－７の顕微鏡写真
であり、各写真は非偏光下（左側）及び偏光下（右側）でのサンプルを示す。
【図９】例８に内容を説明した、サンプルＥｐｏｘｙ－７の顕微鏡写真であり、各写真は
非偏光下（左側）及び偏光下（右側）でのサンプルを示す。
【図１０】例８に内容を説明した、サンプルＥｐｏｘｙ－９の顕微鏡写真であり、各写真
は非偏光下でのサンプルを示す。
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【図１１】例８に内容を説明した、サンプルＥｐｏｘｙ－１０の顕微鏡写真であり、各写
真は非偏光下でのサンプルを示す。
【図１２】例８に内容を説明した、サンプルＥｐｏｘｙ－１１の顕微鏡写真であり、各写
真は非偏光下でのサンプルを示す。
【図１３】例８に内容を説明した、サンプルＥｐｏｘｙ－１２の顕微鏡写真であり、各写
真は非偏光下でのサンプルを示す。
【図１４】例８に内容を説明した、サンプルＥｐｏｘｙ－１０及び１２の硬化したフィル
ムの顕微鏡写真であり、各写真は非偏光下でのサンプルを示す。
【図１５】例１０に説明した分散体サンプルを収容する１組のバイアルの写真である。
【図１６】例１２に内容を説明したサンプルの顕微鏡写真である。
【図１７】例１２に内容を説明したサンプルの顕微鏡写真である。
【図１８】例１３に内容を説明したサンプルの顕微鏡写真である。
【図１９】例１４に説明した分散体サンプルを収容する１組のバイアルの写真である。

【図１】

【図２】

【図３】

【図４】
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