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研究成果の概要（和文）：CNTを NDS法により、粒径の揃ったアルミニウム(Al)粉末均一混合し、

その混合粉末をパルス通電焼結（SPS）により予備焼結し、さらに熱間押出しすることによって

CNTが均一に配向分散したち密な CNT/Al複合材料を作製することに成功した。固相焼結の際に

微量のアルミニウム液相が出現することを明らかにし、これが CNTと Alマトリックスの界面荷

重伝達制御に有効であることを示した。その結果 Alの約３倍の引張り強度を達成した。 

 
研究成果の概要（英文）：Aluminum /carbon nanotube (CNT) composites have been fabricated 
by a combination of spark plasma sintering and hot-extrusion processes. The CNTs were 
well dispersed onto Al particles by nanoscale dispersion method. The highly densified 
CNT composites were prepared by spark plasma sintering and subsequent hot extrusion. 
Microstructural observations by optical, fieldemission scanning electron and 
high-resolution transmission electron microscopies confirmed that the sintered Al/CNT 
compact and extruded bulk material has a good dispersion of oriented CNTs. Raman 
spectroscopy showed that the processing restrained damage to the CNTs. A small amount 
of transient Al liquid phase was formed during SPS sintering, which may assist the 
densification as well as good contact between CNT and aluminum matrix. As a result, the 
composites exhibited three times larger tensile strength than pure aluminum because of 
the effective load transfer from the matrix to the CNTs. 
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１．研究開始当初の背景 

カーボンナノチューブ（ＣＮＴ）はグラフ
ェンシートを筒状に丸めたもので、飯島によ

り 1991 年に発見された。カーボンナノチュ
ーブには色々なタイプのものが存在するが、 
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代表的なものは単層カーボンナノチュー
ブと多層カーボンナノチューブである。一般
に多層ＣＮＴの直径は数 10nm、長さは数μ
m であり、非常に微小でアスペクト比が大き
いナノ繊維である。発見以来ＣＮＴの優れた
特性が次々と明らかになり、その応用が期待
されている。例えば、多層ＣＮＴの引張強度
は 50Gpa 以上、ヤング率約 1TPa、熱伝導率
は 2000W/mk に達し、ダイヤモンドの熱伝
導率も凌駕する。また、ＣＮＴは電気伝導性
を有し、化学的に安定、低密度であり、熱膨
張係数も小さい。したがって、広範な応用が
期待されている。中でも金属マトリックス中
にＣＮＴを均一に分散することができれば、
超高熱伝導性ヒートシク材や高強度、軽量構
造用材料が可能となる。 

しかし期待とは裏腹にＣＮＴにはその特
性がゆえに、複合化に対して大きな泣き所
が存在し、応用に対して障害となっている。 
(1)非常に微小であるため VanDerWools 力に
より凝集しやすくアスペクト比が極端に大
きいため、互いにからまりあった綿状状態に
なりやすい。したがって何らかの方法で、解
きほぐし均一に分散させる必要がある。 

(2)化学的に安定であるため、基材となる材料
とのぬれ性が悪く良好な界面接触状態を作
りにくく、また、必要以上に昇温すると酸化
や炭化物反応を生じるため、劣化を生じ生来
の特性を維持することが出来ない。 

(3)プロセス的には溶融法は、密度差が大きい
ことや(2)の理由から均一分散が難しく、固相
プロセスを利用しなければならない。しかし、
代表的な固相プロセスである粉末冶金法を
用いる場合には、その粉末とＣＮＴのサイズ
の差が大きな問題となる。 

これらの理由から、現在まで数多くの研究
が行われたが、ＣＮＴの本来の性質を引出す
ような結果が得られていないのが現状であ
る。特にプロセス的な簡便さからポリマー系
ＣＮＴ複合材料の研究がほとんどであり、セ
ラミックスや金属基ＣＮＴ複合材料の研究
は極めて少ない。2007 年度のＣＮＴ複合材
料に関する学術論文約 350 件のうち 90％は
ポリマー系であり、金属マトリックス系は
5％にも満たない｡これまで行われたＣＮＴ
による高熱伝導率化の論文をまとめると、ポ
リマー系ＣＮＴ複合材料ではほとんど熱伝
導率の向上は見られず、セラミックス系およ
び金属系ＣＮＴ複合材料ではむしろ低下し
たことが報告されている。一方、ＣＮＴによ
る高強度化の論文をまとめてみると、強度が
低下したものや若干の強度上昇が見られる
もののＣＮＴの体積分率を増やすことで、逆
に強度が低下したことが報告されている。こ
れらはすべて 

（ａ）基材中にＣＮＴを均一に分散する。 

（粉末法の場合、均一混合させても粉末粒径
とＣＮＴの寸法差のため空間的に均一分散
とはならない。） 

（ｂ）ＣＮＴの劣化なしにち密化する。 

（ｃ）熱伝達や荷重伝達に十分なＣＮＴとマ
トリックス界面を制御する。 

ことが十分に達成できなかったことに問題
があるためと考えられる。 

 

２．研究の目的 

本研究は、ＣＮＴを一度ラバー天然ゴム中に
均一混合させた後に粒径の揃った（単分散）
金属粉末を混合することで均一分散混合で
きることを明らかにする。また、その混合粉
末をパルス通電焼結により予備焼結後、熱間
押出しすることでＣＮＴが均一に分散した
ち密な複合材料を作製するための先駆的複
合プロセスを確立する。焼結の際に微量のア
ルミニウム液相が出現する可能性があり、こ
れがＣＮＴとＡｌマトリックスの界面制御
に有効であることを明らかにし、また、単分
散粒子を用いることでマイクロハニカム的
な押出組織構造となり、アルミニウム粒界に
ＣＮＴが押出し方向に配向分散した均一微
細等サイズ組織となることを明らかにする。
これらから 1vol％のＣＮＴ添加で純Ａｌの 4

倍の引張強度を実証する。 
 

３．研究の方法 

本研究ではパルス通電焼結と熱間押出し
を組合せた先駆的な複合プロセスを提案す
る。それに先立ちＣＮＴとアルミニウム粉末
を均一分散混合する必要があるが、従来の研
究のようにボールミルによる混合や、溶液中
での混合などマトリックスとなるアルミニ
ウム粉末とＣＮＴを直接分散混合する方法
は用いない。本複合プロセス（図 5）の特徴
を列記すると、 

① 野口らが提案したＮＳＤ（Nano Scale 

Dispersion）法を応用し、天然ゴムに分
散されたＣＮＴにさらに粒径の揃ったア
ルミニウム粉末を混合する。 

これにより、ダメージの少ない均一混合
されたＣＮＴ／Ａｌ混合粉末を得ること
ができる。 

 

② パルス通電焼結により混合粉末の予備焼
結体を作製する。 

これにより、局所的アルミニウム液相の
形成とそれによる界面制御の可能性があ
る。 

③ 予備焼結体を熱間押出しする。 

これにより完全にち密化することができ、
単分散アルミニウム粉末を用いることで、
ＣＮＴが配向したマイクロハニカム構造
組織にすることができる。 

以上により先に示した問題点（ａ）、（ｂ）、
（ｃ）を解決することが可能であり（詳細は
各年度の計画を参照）、ＣＮＴの劣化を最小
限におさえてち密化され、アルミニウムマト
リックス中にＣＮＴが均一に分散し、かつ、



 

 

荷重伝達に必要な界面制御を行った先進Ｃ
ＮＴ分散強度化型複合材料を作製すること
ができる。1vol％ＣＮＴで純アルミニウムの
4 倍の引張強度の発現を目指す。 
 

４．研究成果 
まず、step1 として、天然ゴム中にＣＮＴを
均一に分散混合した。この混合物に粒径が揃
ったいわゆる単分散アルミニウム粉末をさ
らに加えて均一に混合した。その後、天然ゴ
ムを熱分解除去し、均一に混合させたＡｌ／
ＣＮＴ混合粉末を作製した。ＣＮＴへのダメ
ージを最小限におさえることができるか、あ
とで詳細に示す。 

 次に、step2 として、この混合粉末をパル
ス通電焼結（ＳＰＳ：放電プラズマ焼結）に
より仮焼結を行った。その結果、固相温度条
件においてもＡｌ粒子から局所的にＡｌ液
相が、しかも短時間発生する可能性があるこ
とを明らかにした。そのＡｌ液相すなわち遷
移的な液相がＡｌ粒子間に浸透すればＣＮ
Ｔと直接接触することになる。従来の研究か
らＣＮＴ端部や欠陥部は容易に溶融アルミ
ニウムと反応し、炭化物を形成することが知
られている。したがって、Ａｌ液相は遷移的
液相で結局固相へ移行し固相焼結となるが、
その存在時間によっては一部に炭化物を形
成することが十分考えられる。これはいわゆ
る界面制御に相当し、ＣＮＴとＡｌマトリッ
クス間にアルミニウム炭化物が形成された
こととなり、単なるＣＮＴとの接触界面でな
く炭化物を介して、強固に接合された界面と 

なる。その結果、良好な荷重伝達が可能とな
ると考えられる。 

 以上の結果から、図 2 に示すように遷移的
Al 液相の生成、その浸透および CNT との接
触と炭化物形成メカニズムを明らかにした。 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
step3 として、熱間押出しによる仮焼結体の
ち密化プロセスと最適化および内部組織、Ｃ
ＮＴ状態の分析・評価を行った。 

仮焼結体を用いて微細組織化とち密化の
ために熱間押出しを実施した。図 3 に示すよ
うに、組織は押出し方向に伸ばされたものと
なる。この時、単分散粒子を用いたことから、
押出し方向に対して、垂直な断面の組織は均
一なマイクロハニカム的なものとなり、その
粒界にＣＮＴが押出し方向に配向して存在
することを明らかにした。押出し比を高くす
ることにより、組織は微細となり、すなわち
粒界配向したＣＮＴとＣＮＴの平均間隔が
接近することになり、結果的にＣＮＴが均一
に分散したのと等価な状態に近づくと考え
られる。 

以上の Step1、Step2、Step3 からなる先駆
的複合プロセスによりＣＮＴの劣化を最小
限におさえてち密化され、アルミニウムマト
リックス中にＣＮＴが均一に分散し、かつ、
荷重伝達に必要な界面制御を行った先進Ｃ
ＮＴ分散強度化型Ａｌ複合材料を作製する
ことができた。図 4 にラマン分光分析結果を
示す。各プロセスの間でほとんど差が無く、
CNT への損傷は少なかったと考えられる。 

 作製したＣＮＴ分散強化型Ａl 複合材料の
引張試験を実施し、図 5 に示すように、5vol％
ＣＮＴ程度で純Ａl の引張強度の 4 倍以上の
強度を有することを明らかにした。また、強

 

図 1 計画中の具体的な先駆的複合プロセス 

 

図 2 SPS 仮焼結における遷移的液相の形成と 

CNT 界面への炭化物形成模式図 

図３ 熱間押出後の組織 (a)光学顕微鏡 (b)FE-SEM 



 

 

靭化メカニズムについても考察を加えた。 

 

 

 

ＦＥ－ＳＥＭ中で 1本のＣＮＴをＡｌマトリ
ックスから引抜くＩｎ－Ｓｉｔｕ引抜き試
験を試み、その引抜き抵抗とＴＥＭ観察を併
用してＣＮＴとＡｌマトリックス界面状態
を考察し、本複合プロセスにおける界面制御
の可能性を明らかにした。 

ち密な微細ハニカム的組織構造(図 6)やＣ
ＮＴとアルミニウムマトリックス界面制御
を行うことにより、図 7 に示すような有効な
CNT によるブリッジングが生じ、ＣＮＴ本来
の機能特性を利用することが可能で、ＣＮＴ
の複合化によって理論的に予想される強度
に近づけることが分かった。 
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図 7 破面の SEM写真（矢印は CNTのブリッジング） 

図４ 各プロセス段階におけるラマン分光分析結果 

 

図 6 SPS 焼結後の Al-CNT 複合材料の組織 
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