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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　エチレン性不飽和二重結合を含有する基を有する加水分解性シリコン化合物を必須とし
て含むシリコン化合物群を加水分解および縮合して重合性オルガノポリシロキサン粒子（
Ｓ１）を得る工程（Ｉ）と、
　該重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を重合して有機無機複合体粒子（Ｐ１）
を得る工程（ＩＩ）と、
　該有機無機複合体粒子（Ｐ１）にエチレン性不飽和二重結合を含有するモノマー（Ｍ１
）を添加して有機無機複合体粒子（Ｐ２）を得る工程（ＩＩＩ）と、
　該有機無機複合体粒子（Ｐ２）を重合してコアシェル型有機無機複合体粒子（Ｐ３）を
得る工程（ＩＶ）と、
　を含む、コアシェル型有機無機複合体粒子の製造方法。
【請求項２】
　前記工程（ＩＩ）の前に、エチレン性不飽和二重結合を含有するモノマー（Ｍ２）を乳
化分散させたエマルションを前記工程（Ｉ）で得られる重合性オルガノポリシロキサン粒
子（Ｓ１）と混合する、請求項１に記載のコアシェル型有機無機複合体粒子の製造方法。
【請求項３】
　前記工程（ＩＶ）の前に、エチレン性不飽和二重結合を含有するモノマー（Ｍ２）を乳
化分散させたエマルションを前記工程（ＩＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（Ｐ２）
と混合する、請求項１または２に記載のコアシェル型有機無機複合体粒子の製造方法。
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【請求項４】
　請求項１から３までのいずれかに記載の製造方法によって得られるコアシェル型有機無
機複合体粒子と金属層を含む、導電性微粒子。
【請求項５】
　前記金属層が、無電解めっき法により形成された層である、請求項４に記載の導電性微
粒子。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、コアシェル型有機無機複合体粒子の製造方法、コアシェル型有機無機複合体
粒子、および導電性微粒子に関する。
【背景技術】
【０００２】
　コアシェル構造を有するコアシェル型複合体粒子は、コア部とシェル部の２種の組成で
構成されている。このため、コアシェル型複合体粒子は、コア部とシェル部のそれぞれの
特性に応じて、単一粒子では得られない種々の機能を発現できる。
【０００３】
　他方、粒子形状が略均一であることや柔軟で弾力性に優れるという特性を発現できるこ
とから、有機無機複合体粒子が提案されている。
【０００４】
　さらに、コアシェル型複合体粒子が発現し得る機能と有機無機複合体粒子が発現し得る
特性とを併せて有するものとして、コアシェル型有機無機複合体粒子が提案されている（
例えば、特許文献１～３参照）。
【０００５】
　しかし、これまでに提案されているコアシェル型有機無機複合体粒子は、その原料や製
造方法に起因して、コア部とシェル部のそれぞれの堅さを独立して幅広く制御することが
困難であった。
【０００６】
　特許文献１には、球状コア粒子と該粒子表面に設けられた弾性被覆層と該層表面に設け
られた導電性薄膜層とからなる導電性微粒子が開示されている。しかし、特許文献１に開
示されている弾性被覆層は、アルコキシシラン化合物を加水分解・縮合して形成されるポ
リオルガノシロキサンからなるものであり、その堅さの制御はアルコキシシラン化合物の
選択のみによる制御であるため、限界がある。
【０００７】
　特許文献２には、コアシェル構造を有する有機無機複合粒子であって、コア部とシェル
部が共に同じ有機成分と無機成分を含み、シェル部よりもコア部に無機成分が多く含まれ
ている接着性粒子が開示されている。しかし、特許文献２に開示されている有機無機複合
粒子は、液晶表示装置用固着型面内スペーサーとして用いた場合の配向膜への接着性を向
上させるために、コア部とシェル部の材料およびその組合せパターンが特定されたもので
あり、その堅さの制御には限界がある。
【０００８】
　特許文献３には、コア部がシリカ微粒子であり、シェル部がポリオルガノシロキサンお
よび疎水性重合性モノマーの重合物を含む、コアシェル型微粒子が開示されている。しか
し、特許文献３に開示されているコアシェル型微粒子は、液晶表示装置用固着型面内スペ
ーサーとして用いた場合の基板への接着性、セルギャップの精度向上、耐久性を向上させ
るために、コア部をシリカ微粒子とし、シェル部を特定成分が含まれる層としたものであ
り、コア部とシェル部の材料およびその組合せパターンが特定されたものであり、その堅
さの制御には限界がある。特に、コア部は、通常のシリカ微粒子であるため、堅い。
【０００９】
　コアシェル型有機無機複合体粒子において、コア部とシェル部のそれぞれの堅さを独立
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して幅広く制御できれば、該粒子を幅広い用途に適用することが可能となる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１０】
【特許文献１】特開２００１－１１５０３号公報
【特許文献２】特開２００２－１２１５３６号公報
【特許文献３】特開２００２－３２７０３０号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１１】
　本発明の課題は、コアシェル型の有機無機複合体粒子であって、コア部とシェル部のそ
れぞれの堅さを独立して幅広く制御できるので幅広い用途に適用可能であるコアシェル型
有機無機複合体粒子の製造方法を提供することにある。また、その製造方法により得られ
るコアシェル型有機無機複合体粒子を提供することにある。さらに、そのような重合体微
粒子を用いた導電性微粒子を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子の製造方法は、
　エチレン性不飽和二重結合を含有する基を有する加水分解性シリコン化合物を必須とし
て含むシリコン化合物群を加水分解および縮合して重合性オルガノポリシロキサン粒子（
Ｓ１）を得る工程（Ｉ）と、
　該重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を重合して有機無機複合体粒子（Ｐ１）
を得る工程（ＩＩ）と、
　該有機無機複合体粒子（Ｐ１）にエチレン性不飽和二重結合を含有するモノマー（Ｍ１
）を添加して有機無機複合体粒子（Ｐ２）を得る工程（ＩＩＩ）と、
　該有機無機複合体粒子（Ｐ２）を重合してコアシェル型有機無機複合体粒子（Ｐ３）を
得る工程（ＩＶ）と、
　を含む。
【００１３】
　好ましい実施形態においては、上記工程（ＩＩ）の前に、エチレン性不飽和二重結合を
含有するモノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルションを上記工程（Ｉ）で得られる重
合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）と混合する。
【００１４】
　好ましい実施形態においては、上記工程（ＩＶ）の前に、エチレン性不飽和二重結合を
含有するモノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルションを上記工程（ＩＩＩ）で得られ
る有機無機複合体粒子（Ｐ２）と混合する。
【００１５】
　本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子は、本発明の製造方法によって得られるコア
シェル型有機無機複合体粒子である。
【００１６】
　本発明の導電性微粒子は、本発明の製造方法によって得られるコアシェル型有機無機複
合体粒子と金属層を含む。
【００１７】
　好ましい実施形態においては、上記金属層が、無電解めっき法により形成された層であ
る。
【発明の効果】
【００１８】
　本発明によれば、コアシェル型の有機無機複合体粒子であって、コア部とシェル部のそ
れぞれの堅さを独立して幅広く制御できるので幅広い用途に適用可能であるコアシェル型
有機無機複合体粒子の製造方法を提供することができる。また、その製造方法により得ら
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れるコアシェル型有機無機複合体粒子を提供することができる。さらに、そのような重合
体微粒子を用いた導電性微粒子を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１９】
【図１】コアシェル型有機無機複合体粒子（１）の電界放射型電子顕微鏡による断面の透
過電子像である。
【発明を実施するための形態】
【００２０】
　本明細書において、「重合性有機基」と記載されている場合はエチレン性不飽和二重結
合を含有する基を意味し、「重合性モノマー（Ｍ１）」と記載されている場合はエチレン
性不飽和二重結合を含有するモノマー（Ｍ１）を意味し、「重合性モノマー（Ｍ２）」と
記載されている場合はエチレン性不飽和二重結合を含有するモノマー（Ｍ２）を意味する
。
〔Ａ．コアシェル型有機無機複合体粒子の製造方法〕
　本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子の製造方法は、
　重合性有機基を有する加水分解性シリコン化合物を必須として含むシリコン化合物群を
加水分解および縮合して重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を得る工程（Ｉ）と
、
　該重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を重合して有機無機複合体粒子（Ｐ１）
を得る工程（ＩＩ）と、
　該有機無機複合体粒子（Ｐ１）に重合性モノマー（Ｍ１）を添加して有機無機複合体粒
子（Ｐ２）を得る工程（ＩＩＩ）と、
　該有機無機複合体粒子（Ｐ２）を重合してコアシェル型有機無機複合体粒子（Ｐ３）を
得る工程（ＩＶ）と、
　を含む。
 
【００２１】
≪Ａ－１．重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を得る工程（Ｉ）≫
　本発明における重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）とは、無機質部分としての
ポリシロキサン骨格と、重合性有機基としての有機質部分とを含んでなる重合体粒子であ
り、有機質部分中の少なくとも１個の炭素原子が、ポリシロキサン骨格中のケイ素原子と
直接化学結合した有機ケイ素原子を分子内に有している。上記ポリシロキサン骨格は、シ
ロキサン単位（Ｓｉ－Ｏ）が連続的に化学結合して網目構造のネットワークを有するもの
である。
【００２２】
　重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を得る工程では、重合性有機基を有する加
水分解性シリコン化合物を必須として含むシリコン化合物群を加水分解および縮合して重
合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を得る。
【００２３】
　上記シリコン化合物群は、上記重合性有機基を有する加水分解性シリコン化合物を必須
として含み、その含有割合は、５０～１００重量％が好ましく、６０～１００重量％がよ
り好ましく、７０～１００重量％がさらに好ましく、８０～１００重量％が特に好ましく
、９０～１００重量％が最も好ましい。上記含有割合が５０重量％未満の場合、加水分解
および縮合による重合性オルガノポリシロキサン粒子の形成がうまく進行しないおそれが
ある。
【００２４】
　上記重合性有機基を有する加水分解性シリコン化合物としては、具体的には、例えば、
一般式（１）で表される化合物およびその誘導体が挙げられる。
 
　（Ｒａ）ｍＳｉＸ４－ｍ　・・・（１）
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【００２５】
　一般式（１）中、Ｒaは、アルキル基、アリール基、アラルキル基、および不飽和脂肪
族基から選ばれる少なくとも１種の基であり、重合性有機基を有しており、その他の置換
基を有していてもよい。一般式（１）中、Ｘは、水酸基、アルコキシ基、アシロキシ基か
ら選ばれる少なくとも１種の基である。一般式（１）中、ｍは１から３までの整数である
。
【００２６】
　上記重合性有機基としては、例えば、一般式（２）、（３）、（４）で表される重合性
有機基が挙げられる。
【００２７】
 
　ＣＨ２＝Ｃ（－Ｒｂ）－ＣＯＯＲc－　・・・（２）
 
　ＣＨ２＝Ｃ（－Ｒd）－　・・・（３）
 
　ＣＨ２＝Ｃ（－Ｒe）－Ｒf－　・・・（４）
 
【００２８】
　一般式（２）中、Ｒbは水素原子またはメチル基を表し、Ｒcは置換基を有していてもよ
い炭素数１～２０の２価の有機基を表す。
【００２９】
　一般式（３）中、Ｒdは水素原子またはメチル基を表す。
【００３０】
　一般式（４）中、Ｒeは水素原子またはメチル基を表し、Ｒfは置換基を有していてもよ
い炭素数１～２０の２価の有機基を表す。
【００３１】
　上記一般式（２）で表される重合性有機基としては、例えば、アクリロキシ基、メタク
リロキシ基が挙げられる。上記一般式（２）で表される重合性有機基を有する上記一般式
（１）の加水分解性シリコン化合物としては、例えば、γ－メタクリロキシプロピルトリ
メトキシシラン、γ－メタクリロキシプロピルトリエトキシシラン、γ－アクリロキシプ
ロピルトリメトキシシラン、γ－アクリロキシプロピルトリエトキシシラン、γ－メタク
リロキシプロピルトリアセトキシシラン、γ－メタクリロキシエトキシプロピルトリメト
キシシラン（または、γ－トリメトキシシリルプロピル－β－メタクリロキシエチルエー
テルともいう）、１１－メタクリロキシウンデカメチレントリメトキシシラン、γ－メタ
クリロキシプロピルメチルジメトキシシラン、γ－メタクリロキシプロピルメチルジエト
キシシラン、γ－アクリロキシプロピルメチルジメトキシシランが挙げられる。これらは
１種のみで用いても良いし、２種以上を併用してもよい。
【００３２】
　上記一般式（３）で表される重合性有機基としては、例えば、ビニル基、イソプロペニ
ル基が挙げられる。上記一般式（３）で表される重合性有機基を有する上記一般式（１）
の加水分解性シリコン化合物としては、例えば、ビニルトリメトキシシラン、ビニルトリ
エトキシシラン、ビニルトリアセトキシシラン、４－ビニルテトラメチレントリメトキシ
シラン、８－ビニルオクタメチレントリメトキシシラン、３－トリメトキシシリルプロピ
ルビニルエーテル、ビニルメチルジメトキシシラン、ビニルメチルジエトキシシラン、ビ
ニルメチルジアセトキシシランが挙げられる。これらは１種のみで用いても良いし、２種
以上を併用してもよい。
【００３３】
　上記一般式（４）で表される重合性有機基としては、例えば、１－アルケニル基、ビニ
ルフェニル基、イソアルケニル基、イソプロペニルフェニル基が挙げられる。上記一般式
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（４）で表される重合性有機基を有する上記一般式（１）の加水分解性シリコン化合物と
しては、例えば、１－ヘキセニルトリメトキシシラン、１－ヘキセニルトリエトキシシラ
ン、１－オクテニルトリメトキシシラン、１－デセニルトリメトキシシラン、γ－トリメ
トキシシリルプロピルビニルエーテル、ω－トリメトキシシリルウンデカン酸ビニルエス
テル、ｐ－トリメトキシシリルスチレン、ｐ－トリエトキシシリルスチレン、ｐ－トリメ
トキシシリル－α－メチルスチレン、ｐ－トリエトキシシリル－α－メチルスチレン、Ｎ
－β－（Ｎ－ビニルベンジルアミノエチル－γ－アミノプロピル）トリメトキシシラン・
塩酸塩、１－ヘキセニルメチルジメトキシシラン、１－ヘキセニルメチルジエトキシシラ
ンが挙げられる。これらは１種のみで用いても良いし、２種以上を併用してもよい。
【００３４】
　上記シリコン化合物群は、上記重合性有機基を有する加水分解性シリコン化合物以外の
シリコン化合物（他のシリコン化合物と称する）を含んでいても良い。
【００３５】
　他のシリコン化合物としては、具体的には、例えば、上記一般式（１）で表される化合
物およびその誘導体が挙げられる。ここで、他のシリコン化合物が一般式（１）で表され
る場合は、一般式（１）中、Ｒaは、アルキル基、アリール基、アラルキル基、および不
飽和脂肪族基から選ばれる少なくとも１種の基であり、重合性有機基を有しておらず、そ
の他の置換基を有していてもよい。一般式（１）中、Ｘは、水酸基、アルコキシ基、アシ
ロキシ基から選ばれる少なくとも１種の基である。一般式（１）中、ｍは０から３までの
整数である。
【００３６】
　他のシリコン化合物としては、具体的には、例えば、一般式（１）におけるｍ＝０のも
のとして、テトラメトキシシラン、テトラエトキシシラン、テトライソプロポキシシラン
、テトラブトキシシランなどの４官能性シラン；一般式（１）におけるｍ＝１のものとし
て、メチルトリメトキシシラン、メチルトリエトキシシラン、エチルトリメトキシシラン
、エチルトリエトキシシラン、ヘキシルトリエトキシシラン、デシルトリメトキシシラン
、フェニルトリメトキシシラン、ベンジルトリメトキシシラン、ナフチルトリメトキシシ
ラン、メチルトリアセトキシシラン、β－（３，４－エポキシシクロヘキシル）エチルト
リメトキシシラン、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン、ビニルトリメトキシ
シラン、３－（メタ）アクリロキシプロピルトリメトキシシラン、３，３，３－トリフル
オロプロピルトリメトキシシランなどの３官能性シラン；一般式（１）におけるｍ＝２の
ものとして、ジメチルシラン、ジメチルジエトキシシラン、ジアセトキシジメチルシラン
、ジメトキシジフェニルシランジオールなどの２官能性シラン；一般式（１）におけるｍ
＝３のものとして、トリメチル、トリメチルエトキシシラン、トリメチルシラノールなど
の１官能性シラン；などが挙げられる。これらは１種のみで用いても良いし、２種以上を
併用してもよい。
【００３７】
　上記一般式（１）で表されるシリコン化合物の誘導体としては、具体的には、例えば、
該シリコン化合物が有するアルコキシ基の少なくとも１つがβ－ジカルボニル基および／
または他のキレート化合物を形成し得る基で置換された化合物、上記一般式（１）で表さ
れるシリコン化合物および／またはそのキレート化合物を部分的に加水分解・縮合して得
られた低縮合物が挙げられる。
【００３８】
　本発明における重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）は、重合性有機基を有する
加水分解性シリコン化合物を必須として含む上記シリコン化合物群を加水分解および縮合
して得られる。上記加水分解および縮合は、好ましくは、水を含む溶媒中で行う。
【００３９】
　上記加水分解および縮合については、一括、分割、連続等、任意の適切な方法を採用し
得る。加水分解および縮合をさせるにあたり、アンモニア、尿素、エタノールアミン、テ
トラメチルアンモニウムハイドロオキサイド、アルカリ金属水酸化物、アルカリ土類金属
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水酸化物等の触媒を用いてもよい。また、溶媒中には、水や触媒以外に有機溶剤が存在し
ていても良い。
【００４０】
　上記有機溶剤としては、具体的には、例えば、メタノール、エタノール、イソプロパノ
ール、ｎ－ブタノール、イソブタノール、ｓｅｃ－ブタノール、ｔ－ブタノール、ペンタ
ノール、エチレングリコール、プロピレングリコール、１，４－ブタンジオール等のアル
コール類；アセトン、メチルエチルケトン等のケトン類；酢酸エチル等のエステル類；イ
ソオクタン、シクロヘキサン等の（シクロ）パラフィン類；ジオキサン、ジエチルエーテ
ル等のエーテル類；ベンゼン、トルエン等の芳香族炭化水素類；などが挙げられる。これ
らは、１種のみ用いても良いし、２種以上を併用しても良い。
【００４１】
　上記加水分解および縮合は、例えば、上記シリコン化合物群および有機溶剤等を、水を
含む溶媒に添加し、好ましくは０～１００℃、より好ましくは０～７０℃の温度範囲で、
好ましくは３０分～１００時間攪拌することによって行う。
【００４２】
　本発明において重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を得るにあたり、上記のよ
うにして得られた粒子を１次粒子として、これを種粒子として予め合成系に仕込んでおき
、そこに上記シリコン化合物群をさらに添加して上記種粒子を成長させることにより、２
次粒子として得ることもできる。同様に繰り返して、３次粒子以上とすることもできる。
【００４３】
　上記のようにして、上記シリコン化合物群を、溶媒中で、任意の適切な条件下で、加水
分解および縮合させることにより、粒子が析出しスラリーが生成する。
【００４４】
　上記加水分解および縮合を行うにあたっての任意の適切な条件は、例えば、得られたス
ラリーにおいて、上記一般式（１）で表されるシリコン化合物の濃度が２０重量％以下、
水濃度が５０％以上、触媒濃度が１０重量％以下となるような条件が好ましい。
【００４５】
　上記加水分解および縮合を行うにあたっての任意の適切な条件は、より好ましくは、水
濃度が５０～９９．９９重量％、触媒濃度が０．０１～１０重量％、有機溶剤濃度が０～
９０重量％、上記シリコン化合物群の濃度が０．１～３０重量％、上記シリコン化合物群
の添加時間が０．００１～５００時間、反応温度が０～１００℃である。
【００４６】
　本発明において重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を得るにあたり、上記のよ
うに２次粒子以上の粒子を得る場合には、上記種粒子の濃度は１５重量％以下が好ましい
。
【００４７】
≪Ａ－２．重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を重合して有機無機複合体粒子（
Ｐ１）を得る工程（ＩＩ）≫
　本発明において、有機無機複合体粒子（Ｐ１）は、重合性オルガノポリシロキサン粒子
（Ｓ１）を重合して得られる。
【００４８】
　上記重合の方法は、任意の適切な重合方法を採用し得る。好ましくは、ラジカル重合に
よる重合方法である。ラジカル重合としては、例えば、ラジカル重合開始剤を用いたラジ
カル重合、紫外線や放射線を照射することによるラジカル重合、熱を加えることによるラ
ジカル重合が挙げられる。
【００４９】
　上記ラジカル重合開始剤としては、具体的には、例えば、過硫酸カリウム等の過硫酸塩
、過酸化水素、過酢酸、過酸化ベンゾイル、過酸化ラウロイル、オルソクロロ過酸化ベン
ゾイル、オルソメトキシ過酸化ベンゾイル、３，５，５－トリメチルヘキサノイルパーオ
キサイド、ｔ－ブチルパーオキシ－２－エチルヘキサノエート、ジ－ｔ－ブチルパーオキ
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サイド、ベンゾイルパーオキサイド、１，１－ビス（ｔ－ブチルパーオキシ）－３，３，
５－トリメチルシクロヘキサン、ｔ－ブチルハイドロパーオキサイド等の過酸化物系開始
剤類；アゾビスイソブチロニトリル、アゾビスシクロヘキサカルボニトリル、アゾビス（
２，４－ジメチルバレロニトリル）、２'－アゾビスイソブチロニトリル、２，２'－アゾ
ビス（２－アミジノプロパン）・二塩酸塩、４，４'－アゾビス（４－シアノペンタン酸
）、２，２'－アゾビス－（２－メチルブチロニトリル）、２，２'－アゾビスイソブチロ
ニトリル、２，２'－アゾビス（２，４－ジメチルバレロニトリル）等のアゾ系化合物類
；などが挙げられる。これらは１種のみで用いても良いし、２種以上を併用してもよい。
【００５０】
　上記ラジカル重合開始剤の使用量は、任意の適切な使用量を採用し得る。例えば、重合
性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）の総重量に対して、０．００１重量％～２０重量
％であることが好ましく、０．０１重量％～１０重量％であることがより好ましく、０．
１重量％～５重量％であることがさらに好ましい。上記ラジカル重合開始剤の使用量が、
０．００１重量％未満の場合は、重合度が上がらないおそれがある。
【００５１】
　上記ラジカル重合を行う際の反応温度は、任意の適切な反応温度を採用し得る。例えば
、４０～１００℃であることが好ましく、５０～８０℃であることがより好ましい。反応
温度が低すぎる場合には、重合度が十分に上がらないおそれがある。反応温度が高すぎる
場合には、重合中に重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）間の凝集が起こりやすく
なるおそれがある。
【００５２】
　上記ラジカル重合を行う際の反応時間は、任意の適切な反応時間を採用し得る。例えば
、５～６００分であることが好ましく、１０～３００分であることがより好ましい。反応
時間が短すぎる場合には、重合度が十分に上がらないおそれがある。反応時間が長すぎる
場合には、重合中に重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）間の凝集が起こりやすく
なるおそれがある。
【００５３】
≪Ａ－３．工程（ＩＩ）の前におけるエマルション混合≫
　上記工程（ＩＩ）の前において、重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルショ
ンを上記工程（Ｉ）で得られる重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）と混合しても
良い。混合の形態としては、任意の適切な形態を採用し得る。例えば、一括添加、分割添
加、連続添加が挙げられる。
【００５４】
　上記重合性モノマー（Ｍ２）としては、分子内に少なくとも１個以上のエチレン性不飽
和基を含有する化合物であれば、任意の適切な重合性モノマーを採用し得る。
【００５５】
　上記重合性モノマー（Ｍ２）としては、具体的には、例えば、２－ヒドロキシエチル（
メタ）アクリレート、２－ヒドロキプロピル（メタ）アクリレート、２－ヒドロキブチル
（メタ）アクリレート等の水酸基を有する単量体類；メトキシポリエチレングリコール（
メタ）アクリレート、等のポリエチレングリコール成分を有する単量体類；（メタ）アク
リル酸ブチル、（メタ）アクリル酸メチル、（メタ）アクリル酸エチル、アクリル酸イソ
アミル、（メタ）アクリル酸ラウリル、メタクリル酸ベンジル、メタクリル酸テトラヒド
ロフルフリル等のアルキル（メタ）アクリレート類；トリフルオロエチル（メタ）アクリ
レート、テトラフルオロプロピル（メタ）アクリレート、ペンタンフルオロプロピル（メ
タ）アクリレート、オクタフルオロアミル（メタ）アクリレート等のフッ素原子含有（メ
タ）アクリレート類；スチレン、α－メチルスチレン、ビニルトルエン、α－クロロスチ
レン、０－クロロスチレン、ｍ－クロロスチレン、ｐ－クロロスチレン、ｐ－エチルスチ
レン等の芳香族ビニル化合物；グリシジル（メタ）アクリレート；（メタ）アクリル酸；
（メタ）アクリルアミド；（メタ）アクリロニトリル；等が挙げられる。これらは１種の
みで用いても良いし、２種以上を併用してもよい。
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【００５６】
　上記重合性モノマー（Ｍ２）として、架橋性モノマーを用いても良い。架橋性モノマー
としては、例えば、ジビニルベンゼン、（ポリ）エチレングリコールジ（メタ）アクリレ
ート、１，６－ヘキサンジオールジ（メタ）アクリレート、ネオペンチルグリコールジ（
メタ）アクリレート、トリメチロールプロパントリ（メタ）アクリレート、テトラメチロ
ールメタントリ（メタ）アクリレート、テトラメチロールプロパンテトラ（メタ）アクリ
レート、ジペンタエリスリトールヘキサアクリレート、ジアリルフタレートおよびその異
性体、トリアリルイソシアヌレートおよびその誘導体、等が挙げられる。これらは１種の
みで用いても良いし、２種以上を併用してもよい。
【００５７】
　上記重合性モノマー（Ｍ２）を上記工程（Ｉ）で得られる重合性オルガノポリシロキサ
ン粒子（Ｓ１）と混合するに際しては、重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマル
ションを用いる。
【００５８】
　重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルションを調製する際には乳化剤を用い
ることが好ましい。乳化剤としては、例えば、アニオン性界面活性剤、カチオン性界面活
性剤、非イオン性界面活性剤、両性界面活性剤、高分子界面活性剤、分子中に１個以上の
重合可能な炭素－炭素不飽和結合を有する重合性界面活性剤等がある。これらの中でも、
アニオン性界面活性剤、非イオン性界面活性剤は、分散状態をより十分に安定化させるこ
とができるので好ましい。これら乳化剤は、１種のみで用いても良いし、２種以上を併用
してもよい。
【００５９】
　上記アニオン性界面活性剤としては、任意の適切なアニオン性界面活性剤を採用し得る
。具体的には、例えば、ナトリウムドデシルサルフェート、カリウムドデシルサルフェー
ト等のアルカリ金属アルキルサルフェート類；アンモニウムドデシルサルフェート等のア
ンモニウムアルキルサルフェート類；ナトリウムドデシルポリグリコールエーテルサルフ
ェート、ナトリウムスルホシノエート、スルホン化パラフィンのアルカリ金属塩類；スル
ホン化パラフィンのアンモニウム塩等のアルキルスルホネート類；ナトリウムラウリレー
ト、トリエタノールアミンオレエート、トリエタノールアミンアビエテート等の脂肪酸塩
類；ナトリウムドデシルベンゼンスルホネート、アルカリフェノールヒドロキシエチレン
のアルカリ金属サルフェート等のアルキルアリールスルホネート類；高級アルキルナフタ
レンスルホン酸塩；ナフタレンスルホン酸ホルマリン縮合物；ジアルキルスルホコハク酸
塩；ポリオキシエチレンアルキルサルフェート塩；ポリオキシエチレンアルキルアリール
サルフェート塩；等が挙げられる。
【００６０】
　上記カチオン性界面活性剤としては、任意の適切なカチオン性界面活性剤を採用し得る
。具体的には、例えば、ナトリウムドデシルベンゼンスルホネート、アルカリフェノール
ヒドロキシエチレンのアルカリ金属サルフェート等のアルキルアリールスルホネート類；
高級アルキルナフタレンスルホン酸塩；ナフタレンスルホン酸ホルマリン縮合物；ジアル
キルスルホコハク酸塩；ポリオキシエチレンアルキルサルフェート塩；ポリオキシエチレ
ンアルキルアリールサルフェート塩；等が挙げられる。
【００６１】
　上記非イオン界面活性剤としては、任意の適切な非イオン界面活性剤を採用し得る。具
体的には、例えば、ポリオキシエチレンアルキルエーテル、ポリオキシエチレンアルキル
アリールエーテル、ソルビタン脂肪酸エステル、ポリオキシエチレンソルビタン脂肪酸エ
ステル、グリセロールのモノラウレート等の脂肪酸モノグリセライド類；ポリオキシエチ
レンオキシプロピレン共重合体；エチレンオキサイドと脂肪酸アミン、アミドまたは酸と
の縮合生成物；等が挙げられる。
【００６２】
　上記両性界面活性剤としては、任意の適切な両性界面活性剤を採用し得る。具体的には
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、アミノ酸型両性界面活性剤、ベタイン型両性界面活性剤などが挙げられる。より具体的
には、例えば、アルキルジ（アミノエチル）グリシン、アルキルポリアミノエチルグリシ
ン塩酸塩、２－アルキル－Ｎ－カルボキシエチル－Ｎ－ヒドロキシエチルイミダゾリニウ
ムベタイン、Ｎ－テトラデシル－Ｎ，Ｎ－ベタイン型の両性界面活性剤（例えば、第一工
業製薬（株）製の「アモーゲンＫ」など）が挙げられる。
【００６３】
　上記高分子界面活性剤としては、任意の適切な高分子界面活性剤を採用し得る。具体的
には、例えば、ポリビニルアルコール、ポリ（メタ）アクリル酸ナトリウム、ポリ（メタ
）アクリル酸カリウム、ポリ（メタ）アクリル酸アンモニウム、ポリヒドロキシエチル（
メタ）アクリレート、ポリヒドロキシプロピル（メタ）アクリレート、ポリビニルピロリ
ドンおよびこれらの重合体の構成単位である重合性単量体の２種以上の共重合体または他
の単量体との共重合体、クラウンエーテル類の相関移動触媒等が挙げられる。
【００６４】
　上記重合性界面活性剤としては、任意の適切な重合性界面活性剤を採用し得る。具体的
には、例えば、プロペニル－２－エチルヘキシルベンゼンスルホコハク酸エステルナトリ
ウム、（メタ）アクリル酸ポリオキシエチレンの硫酸エステル、ポリオキシエチレンアル
キルプロペニルエーテル硫酸アンモニウム塩、（メタ）アクリル酸ポリオキシエチレンエ
ステルのリン酸エステル等のアニオン性重合性界面活性剤；ポリオキシエチレンアルキル
ベンゼンエーテル（メタ）アクリル酸エステル、ポリオキシエチレンアルキルエーテル（
メタ）アクリル酸エステル等のノニオン性の重合性界面活性剤；等が挙げられる。
【００６５】
　上記乳化剤の使用量としては、任意の適切な使用量を採用し得る。具体的には、重合性
モノマー（Ｍ２）の総重量に対して、０．０１～１０重量％であることが好ましく、０．
０５～８重量％であることがより好ましく、０．１～５重量％であることがさらに好まし
い。上記乳化剤の使用量が、０．０１重量％未満の場合は、安定な乳化分散物が得られな
いおそれがある。上記乳化剤の使用量が、１０重量％を超える場合は、乳化重合等が副反
応として併発してしまうおそれがある。
【００６６】
　上記乳化剤を用いて重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散する際には、ホモミキサーや超
音波ホモジナイザー等を用いて水中で乳濁状態とすることが好ましい。
【００６７】
　上記乳化剤を用いて重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散する際には、重合性モノマー（
Ｍ２）の総重量に対して０．３～１０倍の水や水溶性有機溶剤を使用することが好ましい
。上記水溶性有機溶剤としては、メタノール、エタノール、イソプロパノール、ｎ－ブタ
ノール、イソブタノール、ｓｅｃ－ブタノール、ｔ－ブタノール、ペンタノール、エチレ
ングリコール、プロピレングリコール、１，４－ブタンジオール等のアルコール類；アセ
トン、メチルエチルケトン等のケトン類；酢酸エチル等のエステル類；などが挙げられる
。
【００６８】
　上記エマルション中には、ラジカル重合開始剤を含有させておくことが好ましい。上記
エマルション中におけるラジカル重合開始剤の量は、重合性モノマー（Ｍ２）の総総量に
対して、０．０１～１０重量％であることが好ましい。ラジカル重合開始剤としては、前
述したラジカル重合開始剤と同様のものを使用すれば良い。
【００６９】
　上記エマルションを上記工程（Ｉ）で得られる重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ
１）と混合する際の温度は、任意の適切な温度を採用し得る。例えば、０～６０℃の温度
範囲が好ましい。
【００７０】
　上記エマルションを上記工程（Ｉ）で得られる重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ
１）と混合する際の添加時間は、任意の適切な時間を採用し得る。例えば、０．１～７２
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０分間の時間が好ましい。混合後、好ましくは５～７２０分間、より好ましくは２０～２
４０分間、撹拌する。
【００７１】
　上記エマルションを上記工程（Ｉ）で得られる重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ
１）と混合する際は、攪拌しながら行うことが好ましい。
【００７２】
　上記工程（ＩＩ）の前において、重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルショ
ンを上記工程（Ｉ）で得られる重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）と混合するこ
とにより、重合性モノマー（Ｍ２）が重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）に吸収
される。この場合、重合性モノマー（Ｍ２）が重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１
）に吸収されたかどうかの判断は、重合性モノマー（Ｍ２）を混合する前および混合した
後に、顕微鏡等により粒子を観察し、重合性モノマー（Ｍ２）の吸収により粒子径が大き
くなっていること等で容易に判断することができる。
【００７３】
　上記工程（ＩＩ）の前において、重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルショ
ンを上記工程（Ｉ）で得られる重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）と混合する場
合には、混合によって重合性モノマー（Ｍ２）が重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ
１）に吸収された後に、分散液中の粒子濃度が４０重量％以下となっていることが好まし
く、３０重量％以下となっていることがより好ましく、２０重量％以下となっていること
がさらに好ましい。上記分散液の粒子濃度が高すぎる場合には、続いて重合反応を行う場
合において、重合反応に伴う発熱により温度のコントロールが困難となるおそれがある。
上記分散液の粒子濃度が高すぎる場合には、水を添加して希釈することが好ましい。
【００７４】
≪Ａ－４．有機無機複合体粒子（Ｐ１）に重合性モノマー（Ｍ１）を添加して有機無機複
合体粒子（Ｐ２）を得る工程（ＩＩＩ）≫
　本発明において、有機無機複合体粒子（Ｐ２）は、工程（ＩＩ）で得られる有機無機複
合体粒子（Ｐ１）に重合性モノマー（Ｍ１）を添加して得られる。工程（ＩＩＩ）におい
ては、工程（ＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（Ｐ１）の表面に重合性モノマー（Ｍ
１）の層が形成される。
【００７５】
　上記重合性モノマー（Ｍ１）としては、上記Ａ－１項で説明した、重合性有機基を有す
る加水分解性シリコン化合物が好ましい。工程（ＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（
Ｐ１）の表面にはシラノール基が存在するため、上記重合性モノマー（Ｍ１）として重合
性有機基を有する加水分解性シリコン化合物を用いると、該有機無機複合体粒子（Ｐ１）
の表面に重合性モノマー（Ｍ１）の層が形成されやすくなる。
【００７６】
　上記重合性モノマー（Ｍ１）としては、より好ましくは、工程（Ｉ）で用いる重合性有
機基を有する加水分解性シリコン化合物と同じ種類の重合性有機基を有する加水分解性シ
リコン化合物を用いることが好ましい。該有機無機複合体粒子（Ｐ１）の表面に重合性モ
ノマー（Ｍ１）の層がより一層形成されやすくなるからである。
【００７７】
　工程（ＩＩＩ）において、工程（ＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（Ｐ１）に重合
性モノマー（Ｍ１）を添加する方法としては、任意の適切な添加方法が採用され得る。例
えば、重合性モノマー（Ｍ１）をそのまま添加しても良いし、任意の適切な溶媒に溶解ま
たは分散したものを添加しても良い。また、一括添加、分割添加、連続添加など、任意の
適切な添加形態を採用し得る。
【００７８】
　上記溶媒は、水を含む溶媒が好ましい。溶媒中には有機溶剤が存在していても良い。
【００７９】
　上記有機溶剤としては、具体的には、例えば、メタノール、エタノール、イソプロパノ
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ール、ｎ－ブタノール、イソブタノール、ｓｅｃ－ブタノール、ｔ－ブタノール、ペンタ
ノール、エチレングリコール、プロピレングリコール、１，４－ブタンジオール等のアル
コール類；アセトン、メチルエチルケトン等のケトン類；酢酸エチル等のエステル類；イ
ソオクタン、シクロヘキサン等の（シクロ）パラフィン類；ジオキサン、ジエチルエーテ
ル等のエーテル類；ベンゼン、トルエン等の芳香族炭化水素類；などが挙げられる。これ
らは、１種のみ用いても良いし、２種以上を併用しても良い。
【００８０】
　上記添加を行う際には、添加物中に、アンモニア、尿素、エタノールアミン、テトラメ
チルアンモニウムハイドロオキサイド、アルカリ金属水酸化物、アルカリ土類金属水酸化
物等の触媒が含まれていても良い。
【００８１】
　上記添加を行う際の添加温度は、任意の適切な添加温度を採用し得る。例えば、０～１
００℃が好ましく、０～７０℃がより好ましい。
【００８２】
　上記添加を行う際の添加時間は、任意の適切な添加時間を採用し得る。例えば、３０分
～１００時間が好ましい。
【００８３】
　上記添加を行う際には、添加物中に、ラジカル重合開始剤を含有させておいても良い。
上記添加物中におけるラジカル重合開始剤の量は、重合性モノマー（Ｍ１）の総総量に対
して、０．０１～１０重量％であることが好ましい。ラジカル重合開始剤としては、前述
したラジカル重合開始剤と同様のものを使用すれば良い。
【００８４】
≪Ａ－５．有機無機複合体粒子（Ｐ２）を重合してコアシェル型有機無機複合体粒子（Ｐ
３）を得る工程（ＩＶ）≫
　本発明において、コアシェル型有機無機複合体粒子（Ｐ３）は、有機無機複合体粒子（
Ｐ２）を重合して得られる。
【００８５】
　上記重合の方法は、任意の適切な重合方法を採用し得る。好ましくは、ラジカル重合に
よる重合方法である。ラジカル重合としては、例えば、ラジカル重合開始剤を用いたラジ
カル重合、紫外線や放射線を照射することによるラジカル重合、熱を加えることによるラ
ジカル重合が挙げられる。
【００８６】
　上記ラジカル重合開始剤としては、上記Ａ－２項で説明したラジカル重合開始剤が挙げ
られる。上記ラジカル重合開始剤は１種のみで用いても良いし、２種以上を併用してもよ
い。
【００８７】
　上記ラジカル重合開始剤の使用量は、任意の適切な使用量を採用し得る。例えば、有機
無機複合体粒子（Ｐ２）の総重量に対して、０．００１重量％～２０重量％であることが
好ましく、０．０１重量％～１０重量％であることがより好ましく、０．１重量％～５重
量％であることがさらに好ましい。上記ラジカル重合開始剤の使用量が、０．００１重量
％未満の場合は、重合度が上がらないおそれがある。
【００８８】
　上記ラジカル重合を行う際の反応温度は、任意の適切な反応温度を採用し得る。例えば
、４０～１００℃であることが好ましく、５０～８０℃であることがより好ましい。反応
温度が低すぎる場合には、重合度が十分に上がらないおそれがある。反応温度が高すぎる
場合には、重合中に有機無機複合体粒子（Ｐ２）間の凝集が起こりやすくなるおそれがあ
る。
【００８９】
　上記ラジカル重合を行う際の反応時間は、任意の適切な反応時間を採用し得る。例えば
、５～６００分であることが好ましく、１０～３００分であることがより好ましい。反応
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時間が短すぎる場合には、重合度が十分に上がらないおそれがある。反応時間が長すぎる
場合には、重合中に有機無機複合体粒子（Ｐ２）間の凝集が起こりやすくなるおそれがあ
る。
【００９０】
≪Ａ－６．工程（ＩＶ）の前におけるエマルション混合≫
　上記工程（ＩＶ）の前において、重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルショ
ンを上記工程（ＩＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（Ｐ２）と混合しても良い。混合
の形態としては、任意の適切な形態を採用し得る。例えば、一括添加、分割添加、連続添
加が挙げられる。
【００９１】
　上記重合性モノマー（Ｍ２）としては、具体的には、上記Ａ－３項で説明した重合性モ
ノマー（Ｍ２）から選択すれば良い。上記重合性モノマー（Ｍ２）は１種のみで用いても
良いし、２種以上を併用してもよい。
【００９２】
　上記重合性モノマー（Ｍ２）を選択するに際しては、上記Ａ－３項で説明した重合性モ
ノマー（Ｍ２）として選択する重合性モノマーと同じものであっても良いし、異なるもの
であっても良い。
【００９３】
　上記重合性モノマー（Ｍ２）を上記工程（ＩＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（Ｐ
２）と混合するに際しては、重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルションを用
いる。
【００９４】
　重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルションを調製する際には乳化剤を用い
ることが好ましい。乳化剤としては、上記Ａ－３項で説明した乳化剤を選択し得る。
【００９５】
　上記乳化剤の使用量としては、任意の適切な使用量を採用し得る。具体的には、重合性
モノマー（Ｍ２）の総重量に対して、０．０１～１０重量％であることが好ましく、０．
０５～８重量％であることがより好ましく、０．１～５重量％であることがさらに好まし
い。上記乳化剤の使用量が、０．０１重量％未満の場合は、安定な乳化分散物が得られな
いおそれがある。上記乳化剤の使用量が、１０重量％を超える場合は、乳化重合等が副反
応として併発してしまうおそれがある。
【００９６】
　上記乳化剤を用いて重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散する際には、ホモミキサーや超
音波ホモジナイザー等を用いて水中で乳濁状態とすることが好ましい。
【００９７】
　上記乳化剤を用いて重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散する際には、重合性モノマー（
Ｍ２）の総重量に対して０．３～１０倍の水や水溶性有機溶剤を使用することが好ましい
。上記水溶性有機溶剤としては、メタノール、エタノール、イソプロパノール、ｎ－ブタ
ノール、イソブタノール、ｓｅｃ－ブタノール、ｔ－ブタノール、ペンタノール、エチレ
ングリコール、プロピレングリコール、１，４－ブタンジオール等のアルコール類；アセ
トン、メチルエチルケトン等のケトン類；酢酸エチル等のエステル類；などが挙げられる
。
【００９８】
　上記エマルション中には、ラジカル重合開始剤を含有させておくことが好ましい。上記
エマルション中におけるラジカル重合開始剤の量は、重合性モノマー（Ｍ２）の総総量に
対して、０．０１～１０重量％であることが好ましい。ラジカル重合開始剤としては、前
述したラジカル重合開始剤と同様のものを使用すれば良い。
【００９９】
　上記エマルションを上記工程（ＩＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（Ｐ２）と混合
する際の温度は、任意の適切な温度を採用し得る。例えば、０～６０℃の温度範囲が好ま
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しい。
【０１００】
　上記エマルションを上記工程（ＩＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（Ｐ２）と混合
する際の添加時間は、任意の適切な時間を採用し得る。例えば、０．１～７２０分間の時
間が好ましい。混合後、好ましくは５～７２０分間、より好ましくは２０～２４０分間、
撹拌する。
【０１０１】
　上記エマルションを上記工程（ＩＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（Ｐ２）と混合
する際は、攪拌しながら行うことが好ましい。
【０１０２】
　上記工程（ＩＶ）の前において、重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルショ
ンを上記工程（ＩＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（Ｐ２）と混合することにより、
重合性モノマー（Ｍ２）が有機無機複合体粒子（Ｐ２）の表面に形成される重合性モノマ
ー（Ｍ１）の層に吸収される。この場合、重合性モノマー（Ｍ２）が有機無機複合体粒子
（Ｐ２）の表面に形成される重合性モノマー（Ｍ１）の層に吸収されたかどうかの判断は
、重合性モノマー（Ｍ２）を混合する前および混合した後に、顕微鏡等により粒子を観察
し、重合性モノマー（Ｍ２）の吸収により粒子径が大きくなっていること等で容易に判断
することができる。
【０１０３】
　上記工程（ＩＶ）の前において、重合性モノマー（Ｍ２）を乳化分散させたエマルショ
ンを上記工程（ＩＩＩ）で得られる有機無機複合体粒子（Ｐ２）と混合する場合には、混
合によって重合性モノマー（Ｍ２）が有機無機複合体粒子（Ｐ２）の表面に形成される重
合性モノマー（Ｍ１）の層に吸収された後に、分散液中の粒子濃度が４０重量％以下とな
っていることが好ましく、３０重量％以下となっていることがより好ましく、２０重量％
以下となっていることがさらに好ましい。上記分散液の粒子濃度が高すぎる場合には、続
いて重合反応を行う場合において、重合反応に伴う発熱により温度のコントロールが困難
となるおそれがある。上記分散液の粒子濃度が高すぎる場合には、水を添加して希釈する
ことが好ましい。
【０１０４】
〔Ｂ．コアシェル型有機無機複合体粒子〕
　上記製造方法により、本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子が得られる。本発明の
コアシェル型有機無機複合体粒子は、重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ１）を重合
して得られるコア部分と、重合性モノマー（Ｍ１）から形成される層を重合して得られる
シェル部分とを有する。
【０１０５】
　本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子のコア部分は、重合性オルガノポリシロキサ
ン粒子（Ｓ１）を重合して得られるものであり、場合によっては、上記Ａ－３項で説明し
たように、重合性モノマー（Ｍ２）が吸収された重合性オルガノポリシロキサン粒子（Ｓ
１）を重合して得られるものである。したがって、上記Ａ－１項で説明した重合性有機基
を有する加水分解性シリコン化合物を必須として含むシリコン化合物群として何を選択す
るか、上記Ａ－３項で説明した重合性モノマー（Ｍ２）として何を選択するか、上記Ｍ２
／上記シリコン化合物群の重量比、によって、様々な特性（特に、堅さ）を有するコア部
を設計できる。
【０１０６】
　本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子のシェル部分は、重合性モノマー（Ｍ１）か
ら形成される層を重合して得られるものであり、場合によっては、上記Ａ－６項で説明し
たように、重合性モノマー（Ｍ２）が吸収された重合性モノマー（Ｍ１）から形成される
層を重合して得られるものである。したがって、上記Ａ－４項で説明した重合性モノマー
（Ｍ１）として何を選択するか、上記Ａ－６項で説明した重合性モノマー（Ｍ２）として
何を選択するか、上記Ｍ２／上記Ｍ１の重量比、によって、様々な特性（特に、堅さ）を
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有するシェル部を設計できる。
【０１０７】
　本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子の平均粒子径は、好ましくは０．５～１００
μｍ、より好ましくは１～３０μｍ、さらに好ましくは１．５～２０μｍである。本発明
のコアシェル型有機無機複合体粒子の平均粒子径が上記範囲を外れると、本発明の効果が
十分に発現できないおそれがある。
【０１０８】
　本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子においては、粒子径の変動係数（ＣＶ値）が
、好ましくは２０％以下、より好ましくは１０％以下、さらに好ましくは７％以下である
。上記変動係数（ＣＶ値）が上記範囲内である場合は、例えば、導電性微粒子の原料とし
て用いた際に粒子径の均一な導電性微粒子が得られ、該導電性微粒子を用いた電極間の電
気的接続を行う場合には、接続信頼性が高くなるといった有利な効果を発揮することがで
きる。
【０１０９】
〔Ｃ．導電性微粒子〕
　本発明の導電性微粒子は、本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子と金属層を含む。
好ましくは、本発明の導電性微粒子は、本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子と金属
めっき層を含む。
【０１１０】
　従来の金属めっきされた導電性微粒子は、基材粒子と金属めっき層との間の密着性が悪
く、そのため、基材粒子を多孔質化させたり、エッチングにより基材粒子の表面に凹凸を
発生させたりして、アンカー効果をもたせる等の必要がある。しかし、基材粒子を多孔質
化させたり、エッチングにより基材粒子の表面に凹凸を発生させたりすると、基材粒子の
強度が著しく低下し、電極端子に圧着する際に、基材粒子が破壊したり、圧縮変形したま
ま回復しない等の問題があり、導通が不安定になることがある。また、電極端子に圧着す
る際に、金属めっき層が割れたり、剥離したりして、導通不良が発生し、接続信頼性が低
下するという問題がある。
【０１１１】
　本発明の導電性微粒子は、基材粒子として本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子を
採用するため、異方導電材料に好適な硬さ／軟らかさが制御され、金属層の密着性に優れ
る。このため、使用時に破壊され難い導電性微粒子となり得る。
【０１１２】
　上記金属層に用いる金属としては、任意の適切な金属を採用し得る。例えば、金、銀、
銅、白金、鉄、鉛、アルミニウム、クロム、パラジウム、ニッケル、ロジウム、ルテニウ
ム、アンチモン、ビスマス、ゲルマニウム、スズ、コバルト、インジウムなどの金属や、
ニッケル－リン、ニッケル－ホウ素などの合金が挙げられる。
【０１１３】
　上記金属層は、好ましくは、任意の適切なめっき法で形成することができる（例えば、
特開２００３－２０８８１３号公報、特開２００５－３２５３８２号公報、特開２００７
－１８４２７８号公報参照）。具体的には、例えば、無電解めっき法；置換めっき法；金
属微粉を単独またはバインダーに混ぜて得られるペーストを基材粒子（本発明の重合体微
粒子）にコーティングする方法；真空蒸着、イオンプレーティング、イオンスパッタリン
グ等の物理的蒸着法；などが挙げられる。
【０１１４】
　本発明においては、上記めっき法の中でも、無電解めっき法が好ましい。大掛かりな装
置を必要とせず、導電膜の厚みが制御された導電性金属膜を形成することができるからで
ある。
【０１１５】
　通常、無電解めっき法は、（１）親水化工程（エッチング）、（２）触媒化工程、（３
）無電解めっき工程、の３工程からなる。本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子は、
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表面の組成を制御することによって、親水化工程における方法や条件をマイルドな方法や
条件に変更することも可能となる。
【０１１６】
　上記親水化工程（エッチング）は、基材粒子の表面に微小な凹凸を形成して、金属めっ
き層の密着を良くするために行われる。上記親水化工程（エッチング）は、例えば、クロ
ム酸、硫酸－クロム酸混液、過マンガン酸溶液等の酸化剤；塩酸、硫酸等の強酸；水酸化
ナトリウム、水酸化カリウム等の強アルカリ溶液；などを用いて、基材粒子の表面に微小
な凹凸を形成する。
【０１１７】
　上記触媒化工程は、基材粒子の表面に無電解めっき工程の起点となり得る触媒層を形成
するために行われる。触媒層を形成する方法としては、任意の適切な方法を採用し得る。
例えば、無電解めっき用として市販されている触媒化試薬などを用いて行うことができる
。このような市販されている触媒化試薬としては、例えば、ピンクシューマー（日本カニ
ゼン株式会社製）、レッドシューマー（日本カニゼン株式会社製）などが挙げられる。触
媒層を形成する方法としては、具体的には、例えば、塩化パラジウムと塩化スズとからな
る溶液に基材粒子を浸漬した後、硫酸、塩酸等の強酸や水酸化ナトリウム等の強アルカリ
溶液で活性化してパラジウムを基材粒子表面に析出させる方法；硫酸パラジウム溶液に基
材粒子を浸漬した後、ジメチルアミンボラン等の還元剤を含む溶液で活性化してパラジウ
ムを基材粒子表面に析出させる方法；などが挙げられる。
【０１１８】
　上記無電解めっき工程においては、好ましくは、基材粒子を水性媒体に十分に分散させ
、水性スラリーを調製する。ここで、基材粒子は水性媒体に十分に分散させておくことが
好ましい。基材粒子が凝集した状態で金属めっき層が形成すると、未処理面が露出するお
それがある。基材粒子の分散は、任意の適切な分散方法を採用し得る。例えば、通常撹拌
、高速撹拌、コロイドミルやホモジナイザーのようなせん断分散装置を用いた分散、など
が挙げられる。分散の際に、超音波照射を併用しても良い。また、分散の際に、界面活性
剤などの分散剤を用いても良い。次いで、金属塩、還元剤、錯化剤などを含んだ無電解め
っき浴に、上記分散処理した基材粒子スラリーを添加し、無電解めっきを行う。
【０１１９】
　上記金属塩としては、例えば、ニッケル塩を用いる場合、塩化ニッケル、硫酸ニッケル
、酢酸ニッケル等が挙げられる。
【０１２０】
　上記還元剤としては、次亜燐酸ナトリウム、ジメチルアミンボラン、水素化ホウ素ナト
リウム、水素化ホウ素カリウム、ヒドラジンなどが挙げられる。
【０１２１】
　上記錯化剤としては、例えば、クエン酸、ヒドロキシ酢酸、酒石酸、リンゴ酸、乳酸、
グルコン酸、またはそれらのアルカリ金属塩やアンモニウム塩などのカルボン酸塩、グリ
シンなどのアミノ酸、エチレンジアミン、アルキルアミンなどのアミン酸、アンモニウム
化合物、ＥＤＴＡ、ピロリン酸（塩）などが挙げられる。上記錯化剤は、１種のみを用い
ても良いし、２種以上を併用しても良い。
【０１２２】
　上記無電解めっき法におけるめっき浴のｐＨは、好ましくは４～１４である。
【０１２３】
　無電解めっき法においては、基材粒子のスラリーを添加すると、速やかに反応が始まり
、水素ガスの発生を伴う。無電解めっき法における、無電解めっき工程の終了は、その水
素ガスの発生が完全に認められなくなった時点をもって終了とする。
【０１２４】
　本発明の導電性微粒子は、基材粒子として本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子を
有するため、圧縮強度や圧縮後の変形回復性能等の各種物性に優れ、圧着処理を行っても
導電性微粒子の破壊や永久変形を来すことなく導通性を維持することができる。
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【０１２５】
　本発明の導電性微粒子は、異方性導電材料の構成材料として好適である。上記異方性導
電材料とは、さまざまな形態により相対向する基板同士や電極端子同士を電気的に接続す
るものである。
【０１２６】
　上記異方性導電材料を用いて電極同士を電気的に接続する方法としては、任意の適切な
方法を採用し得る。例えば、絶縁性のバインダー樹脂中に本発明の導電性微粒子を分散さ
せて異方性導電接着剤を作製したうえで、この異方性導電接着剤により接続する方法；絶
縁性のバインダー樹脂と本発明の導電性微粒子とを別々に使用して接続する方法；等が挙
げられる。
【０１２７】
　上記バインダー樹脂としては、任意の適切なバインダー樹脂を採用し得る。例えば、ア
クリレート樹脂、エチレン－酢酸ビニル樹脂、スチレン－ブタジエンブロック共重合体等
の熱可塑性樹脂；グリシジル基を有するモノマーやオリゴマー及びイソシアネート等の硬
化剤との反応により得られる硬化性樹脂組成物等の光や熱による硬化性樹脂組成物；等が
挙げられる。
【０１２８】
　上記異方性導電接着剤としては、任意の適切な異方性導電接着剤を採用し得る。例えば
、異方性導電フィルム、異方性導電ペースト、異方性導電インク等が挙げられる。上記異
方性導電フィルムは、例えば、異方性導電接着剤に溶媒を加えて溶液状にし、この溶液を
離型フィルム上に流し込んだ後、溶媒を蒸発させて異方性導電接着剤を被膜状にすること
により得られる。得られた異方性導電フィルムは、例えば、接着すべき電極上に配置され
、配置された異方性導電膜上に対向電極を重ね合わせ、加熱圧縮することにより電極間の
接続に使用される。
【０１２９】
　上記異方性導電ペーストは、例えば、異方性導電接着剤をペースト状にすることにより
得られる。得られた異方性導電ペーストは、例えば、適当なディスペンサーに入れられ、
接続すべき電極上に所望の厚さに塗工され、塗工された異方性導電ペースト上に対向電極
を重ね合わせ、加熱するとともに加圧して樹脂を硬化させることにより、電極間の接続に
使用される。
【０１３０】
　上記異方性導電インクは、例えば、異方性導電接着剤に溶媒を加えて印刷に適した粘度
にすることにより得られる。得られた異方性導電インクは、例えば、接着すべき電極上に
スクリーン印刷し、その溶媒を蒸発させた後、印刷された異方性導電インクの上に対向電
極を重ね合わせ、加熱圧縮することにより電極間の接続に使用される。
【０１３１】
　上記異方性導電材料におけるフィルム膜厚、塗工膜厚及び印刷膜厚は、含有する導電性
微粒子の平均粒子径と接続すべき電極の仕様とから計算し、接続すべき電極間に導電性微
粒子が挟持され、接続すべき電極が形成された接合基板同士の空隙がバインダー樹脂層に
より充分に満たされるよう設定することが好ましい。
【０１３２】
　本発明の導電性微粒子を用いた異方性導電材料は、高い導電性を示すばかりでなく、加
重圧縮した際にも金属層が剥離、破壊されず、相対向する電極基板間の電気的な接続を確
保することができる。また、経時安定性にも優れるので、長期間の使用においてもメッキ
割れ等による導電性の低下を来すことなく、電極基板間の電気的な接続を堅持し信頼性の
向上を図ることができる。
【０１３３】
　本発明のコアシェル型有機無機複合体粒子は、導電性微粒子用の基材として有用である
。しかし、用途は限定されることなく、有機無機のコアシェル構造に基づき、例えば、光
拡散膜、防眩膜、反射膜などの光学膜用、光拡散フィルム、防眩フィルム、反射フィルム
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などの光学フィルム用、各種基材の表面つや消し用、化粧品用などに用いられる光拡散剤
として、また、液晶表示素子用スペーサーとして有用である。その他、アンチブロッキン
グ剤などの、従来より樹脂粒子、無機粒子が使用されている各種用途分野で採用し得る。
【実施例】
【０１３４】
　以下に、実施例により、本発明をさらに具体的に説明するが、本発明はこれらにより何
ら限定されるものではない。なお、以下では、便宜上、「重量部」を単に「部」と記すこ
とがある。また、「重量％」を「ｗｔ％」と記すことがある。また、本明細書において、
「重量」とあるのは、「質量」と読み替えても良い。なお、各種評価は下記のように行っ
た。
【０１３５】
〔実施例１－１〕
　冷却管、温度計、滴下口を備えた四つ口フラスコに、イオン交換水８０４部、２５％ア
ンモニア水１．２部、メタノール３３６部を入れ、攪拌しながらこの溶液に３－メタクリ
ロキシプロピルトリメトキシシラン６２部とメタノール５９部の混合液を滴下口から添加
して、３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシランの加水分解・縮合を行って、重合
性オルガノポリシロキサン粒子を調製した。反応開始から１時間後、得られた重合性オル
ガノポリシロキサン粒子（１次粒子）の乳濁液をサンプリングし、コールターマルチライ
ザー（ベックマンコールター社製）により粒子径を測定したところ、平均粒子径は１．９
５μｍであった。
　次いで、反応液に、３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン１４部に２，２´
－アゾビス（２，４－ジメチルバレロニトリル）（和光純薬工業社製、Ｖ－６５）０．７
６部を溶解した溶液を添加し、さらに１時間撹拌後、得られた重合性オルガノポリシロキ
サン粒子（２次粒子）の乳濁液をサンプリングし、コールターマルチライザー（ベックマ
ンコールター社製）により粒子径を測定したところ、平均粒子径は２．１２μｍであった
。
　次いで、反応液を窒素雰囲気下で６５℃に昇温させて、６５℃で２時間保持し、ラジカ
ル重合を行った。重合後の反応液をサンプリングし、コールターマルチライザー（ベック
マンコールター社製）により得られた有機無機複合体粒子の粒子径を測定したところ、平
均粒子径は２．１２μｍであった。
　次いで、反応液に、３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン２０部を追加し、
１時間撹拌後、コールターマルチライザー（ベックマンコールター社製）により得られた
有機無機複合体粒子の粒子径を測定したところ、平均粒子径は２．３４μｍであった。
　次いで、乳化剤としてポリオキシエチレンスチレン化フェニルエーテル硫酸エステルア
ンモニウム塩（第一工業製薬社製、ハイテノールＮＦ－０８）５部をイオン交換水２００
部で溶解した溶液に、トリメチロールプロパントリアクリレート２００部、２，２´－ア
ゾビス（２，４－ジメチルバレロニトリル）（和光純薬工業社製、Ｖ－６５）４．４部を
溶解した溶液を加え、ＴＫホモミキサー（特殊機化工業社製）により６０００ｒｐｍで５
分間乳化分散させてモノマーエマルションを調製し、得られたモノマーエマルションを有
機無機複合体粒子の乳濁液中に添加して、さらに撹拌を行った。モノマーエマルション添
加から２時間後、反応液をサンプリングして顕微鏡で観察を行ったところ、有機無機複合
体粒子がモノマーを吸収して肥大化していることが確認された。
　次いで、反応液を窒素雰囲気下で６５℃に昇温させて、６５℃で２時間保持し、ラジカ
ル重合を行った。ラジカル重合後、得られた乳濁液を固液分離し、得られたケーキをイオ
ン交換水、次いでメタノールで洗浄し、さらに８０℃で１２時間真空乾燥させて、コアシ
ェル型有機無機複合体粒子（１）を得た。コアシェル型有機無機複合体粒子（１）の粒子
径をコールターマルチナイザー（ベックマンコールター社製）により測定したところ、平
均粒子径は３．５μｍ、変動係数（ＣＶ）は３．９％であった。
　得られたコアシェル型有機無機複合体粒子（１）の電界放射型電子顕微鏡による断面の
透過電子像を図１に示す。
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【０１３６】
〔実施例１－２〕
　ビーカーに「ピンクシューマー」（日本カニゼン株式会社製）５０部とイオン交換水４
００部を入れ、混合して混合液を得た。別途、イオン交換水５０部に実施例１で得られた
コアシェル型有機無機複合体粒子（１）１０部を加えて超音波分散を行ったものを準備し
、上記混合液に投入し、３０℃で１０分間撹拌した後、懸濁液を固液分離し、得られたケ
ーキをイオン交換水、次いでメタノールで洗浄した後、窒素雰囲気下１００℃で２時間真
空乾燥した。
　次に、「レッドシューマー」（日本カニゼン株式会社製）１００部とイオン交換水３５
０部を入れ、混合して混合液を得た。別途、イオン交換水５０部に上記で得られた乾燥粒
子１０部を加えて超音波分散を行ったものを準備し、上記混合液に投入し、３０℃で１０
分間撹拌した後、懸濁液を固液分離し、得られたケーキをイオン交換水、次いでメタノー
ルで洗浄した後、窒素雰囲気下１００℃で２時間真空乾燥した。
　以上の操作により、コアシェル型有機無機複合体粒子（１）の表面にパラジウムが吸着
された。
　上記で得られたパラジウム活性コアシェル型有機無機複合体粒子（１）をイオン交換水
５００部に添加し、超音波分散処理を３０分間行い、粒子を十分に分散させて懸濁液を得
た。この懸濁液を５０℃で撹拌しながら、硫酸ニッケル６水和物５０ｇ／Ｌ、次亜リン酸
ナトリウム１水和物２０ｇ／Ｌ、ジメチルアミンボラン２．５ｇ／Ｌ、クエン酸５０ｇ／
Ｌからなる無電解めっき液（ｐＨ＝７．５）を徐々に懸濁液に添加して、無電解ニッケル
めっきを行った。
　めっき処理中の粒子を経時的にサンプリングして走査電子顕微鏡（ＳＥＭ、ＨＩＴＡＣ
ＨＩ社製、「Ｓ－３５００Ｎ」）による観察を行いながら、任意の１０個の粒子径を測定
し、めっき処理前のコアシェル型有機無機複合体粒子（１）の粒子径測定結果との差から
めっき厚みを算出し、めっき厚みが０．１μｍになった時点で無電解めっき液の添加をや
めた。得られた導電性微粒子を濾別し、イオン交換水で洗浄した後、さらにメタノールで
洗浄し、その後、６０℃で１２時間真空乾燥を行い、導電性微粒子（１）を得た。
【０１３７】
〔実施例２－１〕
　冷却管、温度計、滴下口を備えた四つ口フラスコに、イオン交換水８０４部、２５％ア
ンモニア水１．２部、メタノール３３６部を入れ、攪拌しながらこの溶液に３－メタクリ
ロキシプロピルトリメトキシシラン４０部とメタノール５９部の混合液を滴下口から添加
して、３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシランの加水分解・縮合を行って、重合
性オルガノポリシロキサン粒子を調製した。反応開始から１時間後、得られた重合性オル
ガノポリシロキサン粒子（１次粒子）の乳濁液をサンプリングし、コールターマルチライ
ザー（ベックマンコールター社製）により粒子径を測定したところ、平均粒子径は１．６
１μｍであった。
　次いで、反応液に、３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン６０部を添加し、
さらに１時間撹拌後、得られた重合性オルガノポリシロキサン粒子（２次粒子）の乳濁液
をサンプリングし、コールターマルチライザー（ベックマンコールター社製）により粒子
径を測定したところ、平均粒子径は２．２３μｍであった。
　次いで、乳化剤としてポリオキシエチレンスチレン化フェニルエーテル硫酸エステルア
ンモニウム塩（第一工業製薬社製、ハイテノールＮＦ－０８）１．７５部をイオン交換水
７０部で溶解した溶液に、スチレン７０部、２，２´－アゾビス（２，４－ジメチルバレ
ロニトリル）（和光純薬工業社製、Ｖ－６５）３．４部を溶解した溶液を加え、ＴＫホモ
ミキサー（特殊機化工業社製）により６０００ｒｐｍで５分間乳化分散させてモノマーエ
マルションを調製し、得られたモノマーエマルションを重合性オルガノポリシロキサン粒
子（２次粒子）の乳濁液中に添加して、さらに撹拌を行った。モノマーエマルション添加
から２時間後、反応液をサンプリングして顕微鏡で観察を行ったところ、重合性オルガノ
ポリシロキサン粒子（２次粒子）がモノマーを吸収して肥大化していることが確認された
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。
　次いで、反応液を窒素雰囲気下で６５℃に昇温させて、６５℃で２時間保持し、ラジカ
ル重合を行った。重合後の反応液をサンプリングし、コールターマルチライザー（ベック
マンコールター社製）により得られた有機無機複合体粒子の粒子径を測定したところ、平
均粒子径は２．７９μｍであった。
　次いで、冷却管、温度計、滴下口を備えた四つ口フラスコに、上記重合後の反応液３０
０部、イオン交換水６００部を入れ、撹拌しながら、３－メタクリロキシプロピルトリメ
トキシシラン７．５部を添加し、２時間撹拌後、得られた乳濁液をサンプリングし、コー
ルターマルチライザー（ベックマンコールター社製）により得られた有機無機複合体粒子
の粒子径を測定したところ、平均粒子径は２．９６μｍであった。
　次いで、乳化剤としてポリオキシエチレンスチレン化フェニルエーテル硫酸エステルア
ンモニウム塩（第一工業製薬社製、ハイテノールＮＦ－０８）０．２部をイオン交換水７
．５部で溶解した溶液に、ジビニルベンゼン７．５部、２，２´－アゾビス（２，４－ジ
メチルバレロニトリル）（和光純薬工業社製、Ｖ－６５）０．３部を溶解した溶液を加え
、ＴＫホモミキサー（特殊機化工業社製）により６０００ｒｐｍで５分間乳化分散させて
モノマーエマルションを調製し、得られたモノマーエマルションを有機無機複合体粒子の
乳濁液中に添加して、さらに撹拌を行った。モノマーエマルション添加から２時間後、反
応液をサンプリングして顕微鏡で観察を行ったところ、有機無機複合体粒子がモノマーを
吸収して肥大化していることが確認された。
　次いで、反応液を窒素雰囲気下で６５℃に昇温させて、６５℃で２時間保持し、ラジカ
ル重合を行った。ラジカル重合後、得られた乳濁液を固液分離し、得られたケーキをイオ
ン交換水、次いでメタノールで洗浄し、さらに８０℃で１２時間真空乾燥させて、コアシ
ェル型有機無機複合体粒子（２）を得た。コアシェル型有機無機複合体粒子（２）の粒子
径をコールターマルチナイザー（ベックマンコールター社製）により測定したところ、平
均粒子径は３．２μｍ、変動係数（ＣＶ）は４．１％であった。
【０１３８】
〔実施例２－２〕
　コアシェル型有機無機複合体粒子（１）の代わりにコアシェル型有機無機複合体粒子（
２）を用いた以外は、実施例１－２と同様に行い、導電性微粒子（２）を得た。
【０１３９】
〔実施例３－１〕
　冷却管、温度計、滴下口を備えた四つ口フラスコに、イオン交換水８０４部、２５％ア
ンモニア水１．２部、メタノール３３６部を入れ、攪拌しながらこの溶液に３－メタクリ
ロキシプロピルトリメトキシシラン４０部とメタノール５９部の混合液を滴下口から添加
して、３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシランの加水分解・縮合を行って、重合
性オルガノポリシロキサン粒子を調製した。反応開始から１時間後、得られた重合性オル
ガノポリシロキサン粒子（１次粒子）の乳濁液をサンプリングし、コールターマルチライ
ザー（ベックマンコールター社製）により粒子径を測定したところ、平均粒子径は１．６
１μｍであった。
　次いで、反応液に、３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン６０部を添加し、
さらに１時間撹拌後、得られた重合性オルガノポリシロキサン粒子（２次粒子）の乳濁液
をサンプリングし、コールターマルチライザー（ベックマンコールター社製）により粒子
径を測定したところ、平均粒子径は２．２３μｍであった。
　次いで、乳化剤としてポリオキシエチレンスチレン化フェニルエーテル硫酸エステルア
ンモニウム塩（第一工業製薬社製、ハイテノールＮＦ－０８）１．７５部をイオン交換水
７０部で溶解した溶液に、スチレン７０部、２，２´－アゾビス（２，４－ジメチルバレ
ロニトリル）（和光純薬工業社製、Ｖ－６５）３．４部を溶解した溶液を加え、ＴＫホモ
ミキサー（特殊機化工業社製）により６０００ｒｐｍで５分間乳化分散させてモノマーエ
マルションを調製し、得られたモノマーエマルションを重合性オルガノポリシロキサン粒
子（２次粒子）の乳濁液中に添加して、さらに撹拌を行った。モノマーエマルション添加
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から２時間後、反応液をサンプリングして顕微鏡で観察を行ったところ、重合性オルガノ
ポリシロキサン粒子（２次粒子）がモノマーを吸収して肥大化していることが確認された
。
　次いで、反応液を窒素雰囲気下で６５℃に昇温させて、６５℃で２時間保持し、ラジカ
ル重合を行った。重合後の反応液をサンプリングし、コールターマルチライザー（ベック
マンコールター社製）により得られた有機無機複合体粒子の粒子径を測定したところ、平
均粒子径は２．７９μｍであった。
　次いで、冷却管、温度計、滴下口を備えた四つ口フラスコに、上記重合後の反応液３０
０部、イオン交換水６００部を入れ、撹拌しながら、ビニルトリメトキシシラン２２．５
部に２，２´－アゾビス（２，４－ジメチルバレロニトリル）（和光純薬工業社製、Ｖ－
６５）０．４５部を溶解した溶液を添加し、２時間撹拌後、得られた乳濁液をサンプリン
グし、コールターマルチライザー（ベックマンコールター社製）により得られた有機無機
複合体粒子の粒子径を測定したところ、平均粒子径は３．０７μｍであった。
　次いで、反応液を窒素雰囲気下で６５℃に昇温させて、６５℃で２時間保持し、ラジカ
ル重合を行った。ラジカル重合後、得られた乳濁液を固液分離し、得られたケーキをイオ
ン交換水、次いでメタノールで洗浄し、さらに８０℃で１２時間真空乾燥させて、コアシ
ェル型有機無機複合体粒子（３）を得た。コアシェル型有機無機複合体粒子（３）の粒子
径をコールターマルチナイザー（ベックマンコールター社製）により測定したところ、平
均粒子径は３．０μｍ、変動係数（ＣＶ）は３．８％であった。
【０１４０】
〔実施例３－２〕
　コアシェル型有機無機複合体粒子（１）の代わりにコアシェル型有機無機複合体粒子（
３）を用いた以外は、実施例１－２と同様に行い、導電性微粒子（３）を得た。
【産業上の利用可能性】
【０１４１】
　本発明の製造方法で得られるコアシェル型有機無機複合体粒子は、コア部とシェル部の
それぞれの堅さを独立して幅広く制御できるので、幅広い用途に適用可能である。例えば
、導電性微粒子に適用することができる。
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