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研究成果の概要：エポキシ基複合材料の高性能化を目的として，硬化前のエポキシにカーボン

ナノチューブを添加し，硬化中に交流電場を印可することによりカーボンナノチューブを一方

向に配向させる手法がエポキシ基複合材料の熱伝導特性，電気伝導特性，機械的特性に及ぼす

影響について実験的に検討した．その結果，本手法により配向制御が可能な場合には，熱伝導

率，電気伝導率の向上が見られること，また配向は機械的特性に影響を及ぼすことを明らかに

した． 
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 直接経費 間接経費 合 計 
2006 年度 1,900,000 0 1,900,000 

2007 年度 900,000 0 900,000 

2008 年度 900,000 270,000 1,170,000 

総 計 3,700,000 270,000 3,970,000 
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１．研究開始当初の背景 
カーボンナノチューブ（以下，CNT と略記）

は炭素原子で構成されているナノ寸法のチ
ューブであり，優れた機械的，電気的，熱的
特性を有していることから，CNT をプラスチ
ックに充填した CNT複合材料の研究が広くす
すめられている．プラスチック内での CNT の
配向状態は，その巨視的特性に大きく影響を
及ぼすと考えられている．その制御手法とし
て，現在までに樹脂流動，磁場印可，交流電
場印可による手法が知られている．樹脂流動
による手法は樹脂流れ方向に CNTが配向する
ものであり，配向方位の制御は原理的に困難
である．磁場による手法は 10T 以上の高磁界
が必要であり工業的には有用でない．交流電

場による手法は数 100[V/cm]程度の印可で
CNT の配向が可能となることが知られており，
工業的な応用が期待できる．しかし，交流電
場印可による CNT複合材料のナノ構造制御と，
ナノ構造が巨視的物性に及ぼす影響に関す
る研究はほとんどなされていない． 
 
２．研究の目的 

そこで本研究では，まず初年度に，印可電
圧の大きさおよび周波数がナノ構造におよ
ぼす影響を定量的に検討すると共に，ナノ構
造が巨視的物性におよぼす影響について機
械的特性（弾性率・引張強度）および電気・
熱伝導率に着目して定量的に明らかにする．
２年目以降には，その応用として，従来の長
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繊維強化複合材料積層板の板厚方向の特性
向上を目的として，樹脂に CNT を分散させ
た長繊維強化複合材料の CNT 配向制御につ
いて検討を行う． 
 
３．研究の方法 
（１）供試材料 
フィラーにはカップスタック型カーボンナ
ノチューブ(CSCNT, (株)GSI クレオス製)と
気相法炭素繊維(VGCF®および VGCF®-S, 
昭和電工(株)製)を用いた．  
VGCF-S は VGCF に比べて径が小さい．樹
脂には常温硬化型エポキシ(主剤：ビスフェノ
ール A ジグリシジルエーテル>70%+アルキ
ルグリシジルエーテル<30%，硬化剤：脂肪
族ポリアミン 50-70%+ノニルフェノール
30-50%(SYSTEM THREE RESINS，Inc)，
可使時間 60min@25 ℃，粘性 主剤：
550mPa･s，硬化剤：350mPa･s)を用いた． 
 
（２）CNT の配向原理 
交流電場印加による CNT の配向原理につい
て模式的に説明する（図１）．交流電場印加
と同時に樹脂内の CNT がそれぞれ静電誘導
により分極する．その結果 CNT に電場方向
に並行するような回転モーメントが生じる
と同時に，CNT 間のクーロン力により，それ
ぞれの CNT 同士が引き寄せ合い接触するよ
うに動く．このような多数の CNT による連
鎖的な繋がりによって，電場印加方向に沿っ
て優先的に配向されたネットワーク構造が
出来上がる． 
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図１ ネットワーク構造の形成機構 

 
（３）試験片 
CNT/epoxy の２相系複合材料の試験片の作
製方法は以下の通りである．まず，フィラー
とエポキシ主剤を遊星回転混練機で 20 分間
混練後，超音波撹拌を 1 時間実施したものに
硬化剤を投入し，再度混練機で 20 分間混練
した．この懸濁液をシリコンゴムの型に流し
込んだ後，ポリビニルアルコール(PVA)薄膜
で絶縁コーティングした銅板ではさみ，60℃
×6hr 保持して硬化させ，その後 100℃×1hr
ポストキュアした．交流電場を印加する場合，
CSCNT では 500V/cm， 10Hz の矩形波を，
VGCFおよびおよびVGCF-Sでは 150V/cm， 
10Hzの矩形波をエポキシ樹脂硬化中に30分
間板厚方向に印加し続けた．なお板厚は
1mm および 2mm の 2 種類とした． 
CNT/GF/epoxy の三相系複合材料の試験片

の作製方法は以下の通りである．フィラーに
は VGCF を用い，GF クロスを長繊維強化に
用いた．フィラーの体積含有率は 0.3wt%と
し，ハンドレイアップ法により 8 層の積層板
を作成し，硬化時に 150V/cm 10Hz の交流電
場を板厚方向に印可した． 
 
４．研究成果 
（１）交流電場による配向制御 
交流電場を印加して作製した複合材料の顕
微鏡写真をそれぞれ図２～４に示す．電場方
向は紙面左右方向である． 

    
    (a) 1.0 wt%            (b) 1.5 wt% 

図２ CSCNT 
 

    
    (a) 0.5 wt%           (b) 1.0 wt% 

図３ VGCF 
 

    
    (a) 0.2 wt%           (b) 0.5 wt% 

図４ VGCF-S 
 
図２より，フィラーに CSCNT を用いた場合
は重量充填率が 1.0wt%までは電場方向に配
向したネットワーク構造が観察できたが，
1.5wt%以上では見らなかった．図３より，フ
ィラーに VGCF を用いた場合は重量充填率
が 0.5wt%では電場方向へ配向している様子
が観察できたが，1.0wt%以上では配向の様子
は見られなかった．また，図４よりフィラー
に VGCF-S を用いた場合は 0.2wt%では部分
的にフィラーのネットワーク構造が観察で
きたが，0.5wt%以上では配向は見られなかっ
た．CSCNT は VGCF に比べ分散性が良く，
またパーコレーション閾値(導電特性を発現
する臨界フィラー充填率に相当)が高いため，
高い充填率でも各フィラーが分極して一方
向に良く配向できたと考えられる． 
 



 

 

（２）熱伝導特性 
作製した平板から 30x30mmの試験片をそれぞ
れ 3枚ずつ切り出した後，表面の樹脂リッチ
層を取り除くために試験片の表面を研磨し
てフィラーを表出させた．熱伝導率測定には
Captec 製 TCM-30 を使用し，定常法の一種で
ある熱流計法を用いて熱伝導率を算出した．
測定の際にセンサと試験片間の接触熱抵抗
の影響を除くため，同じフィラー充填率にお
いて板厚が 1mm と 2mm の 2種類の試験片を用
意した．図５に熱伝導率測定結果を示す．誤
差は有意確率 5%として計算した． 
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(a) CSCNT 
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(b) VGCF and VGCF-S 

図５ 熱伝導率 
 
図５(a)より，フィラーに CSCNT を用いた場
合，配向した試験片としていない試験片に有
意な差は見られなかった．これは CSCNT の構
造が長手方向に不連続であるため熱伝導性
が低く，加えてフィラーの充填率が小さいの
でフィラーが熱伝導率の向上に及ぼす寄与
が小さく，誤差の範囲が大きいため、一方向
に配向させても熱伝導率の大きな向上が見
て取れなったと考えられる．図５(b)より，
VGCF および VGCF-S/Epoxy 複合材料ともに電
場を印加したものと印加していないものに
有意な差が現れていることがわかる．VGCF や
VGCF-SはCSCNTに比べ熱伝導性が良いので配
向の有無によって顕著に違いが現れたと考
えられる． 
 

（３）電気伝導特性 
熱伝導率測定用試験片の上下面に銀ペース
トを塗布して電極を作製し，リード線を取り
付けて板厚方向(配向方向)の直流電気抵抗
を測定した．測定結果を図６に示す．
CSCNT/Epoxy 複合材料について，配向が確認
できた 0.5wt%と 1.0wt%に関して考察する．
電場を印加していないものは抵抗が大きす
ぎて測定不可能であったが，電場を印加した
ものには導電性が発現した．VGCF/Epoxy 複合
材料において，配向が確認できた 0.5wt%に関
して考察する．電場未印加の試験片は抵抗が
大きすぎて測定不能であったが，電場を印加
した試験片については全ての試験片に導電
性が発現した．VGCF-S/Epoxy 複合材料におい
て，フィラー濃度が 0.2wt%で全ての試験片に
導電性が発現し，電場を印加した試験片の抵
抗率の方が低い値をとっていることがわか
る．これより，フィラーの配向によって配向
方向の導電性が向上したことがわかる．
CSCNT/Epoxy 複合材料の抵抗率が高いのは，
前述したように CSCNTは長手方向には不連続
な構造をしているため VGCF や VGCF-S に比べ
て導電性が劣るからであると考えられる．
VGCF-S は径が小さくアスペクト比が大きい
ので同じ重量充填率でもフィラーの本数が
多くなるため，導電パスが形成されやすくな
り，パーコレーション閾値が小さくなったと
考えられる． 
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図６ 電気伝導率 

 

（４）機械的性質 
JIS K 7113 を参考にして VGCF 添加の試験片
についてのみ引張試験を実施した．試験片寸
法は 100x10x2mm とし，20mm のアルミタブを
接着した．クロスヘッド速度は 2 mm/min と
して配向方向と垂直に負荷した．Epoxy およ
び VGCF/Epoxy 複合材料試験片をそれぞれ 3
本ずつ実施して得られたヤング率を図７に
示す． 
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図７ ヤング率 
 
配向の見られた 0.5wt%において，ランダム配
向の試験片に比べて配向方向に直交に負荷
した試験片のヤング率が低く，CNF の配向が
複合材料のヤング率に影響を及ぼすことを
確認した． 
 
（５）CNT/GF/epoxy ハイブリッド複合材料 
試験片の断面観察画像を図８に示す．電場方
向は紙面上下方向である．フィラーの凝集体
が多く見られるが，局所的なフィラーの配向
が観察できる．以上より，ハイブリッドの場
合にも配向制御が可能であることが分かる． 
  

 

図８ 断面観察画像 
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