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研究成果の概要（和文）：カーボンナノチューブ（CNT）/金属基ナノ複合材料の信頼性向上に資する目的で、CNT/金属
間異相界面の破壊メカニズムを、第一原理計算を用いて調べた。その結果、本研究で調査したCNT/金属異相界面は、界
面剥離であれ、界面付近の転位の移動であれ、CNTと金属間の原子結合の違いのみならず、界面ミスフィットの影響を
強く受けることを見出した。

研究成果の概要（英文）：I investigated the fracture mechanism of Carbon nanotube(CNT)/metal interface usin
g first-principles calculation in order to enhance the reliability of CNT/Metal nanocomposites. As the res
ult, the mechanical properties of CNT/metal interface in this study was affected by misfit strain between 
CNT and metals as well as their bonding.
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１．研究開始当初の背景 
多層カーボンナノチューブ（CNT、以下

CNT は多層 CNT とする）は優れた比強度、

化学・温度安定性、熱伝導性を有し、かつ生

産が比較的容易であり、製品化に向けた応用

開発が推進されている。中でも、CNTを金属、

樹脂、セラミックス等に分散したナノ複合材

料は、軽量性と機能性（放熱性・触媒性等）

を兼備した次世代の軽量構造・機能材料とし

て注目を集め、リチウムイオン電池電極補強

材、高比強度を必要とする構造部材への実用

化が始まりつつある。  

 CNTナノ複合材料の諸特性はCNTと母相間

の異相界面の性質に大きく依存し、特に、CNT

と母相間の界面剥離特性は、CNT ナノ複合材

料の機械的特性及び疲労特性を決定する主

要因子の一つである[1,2]。ゆえに、異相界面

の界面強度・破壊形態を制御することができ

れば、CNT/金属基ナノ複合材料の諸特性をド

ラスティックに改善することができる。一方、

CNT/金属基ナノ複合材料の異相界面強度及

び異相界面の破壊メカニズムを定量的・定性

的に説明するモデルは確立されていないの

が現状である。 

申請者はこれまでの研究において、第一原

理計算を用いた電子状態解析により、金属材

料の粒界破壊メカニズムを電子論的に明ら

かにしてきた[例えば、3]。本研究で着目する

CNT/金属間異相界面は、脆性破壊を引き起

こす金属結晶粒界と類似する点が多く、申請

者のこれまでの研究方法を応用することに

より、異相界面の破壊メカニズムを明らかに

することができると考える。 

以上を受けて、本研究では、第一原理計算

を用いた電子状態解析を駆使して CNT/金属

異相界面における破壊メカニズムを解明し、

CNT/金属基ナノ複合材料の信頼性を向上さ

せる材料設計指針を構築することを目指す。

また、実験により計算モデルの妥当性を評価

する。 
 

２．研究の目的 
 本研究では、異相界面間の破壊メカニズム

を調べることを目的として、長距離応力場の

相互作用（長距離相互作用）と短距離応力場

の相互作用（短距離相互作用）を第一原理計

算に積極的に導入した解析モデルを構築す

ることを目指す。ここで、長距離相互作用と

は、材料の格子定数ミスマッチなどひずみに

起因する相互作用を指し、短距離相互作用は、

原子結合など電子状態の変化に起因する相

互作用を指す。 

 具体的には、格子定数の異なる金属と CNT

の異相界面をモデル化し、第一原理計算を用

いた変形試験によりエネルギー状態、応力状

態及び電子状態などを得る。これらの値から、

破壊エネルギー・転位の移動性（GSFE）を

算出し、電子状態から考察することにより、

異相界面の破壊メカニズムを解析する。 

第一原理計算による破壊モデルの構築と

並行して、CNT/金属基ナノ複合材料を作製

する。当該複合材料の力学特性を測定し、計

算結果と比較を行うことにより、モデルの妥

当性を評価する。 

 
３．研究の方法 
3-1．第一原理計算 

本研究では、CNT/金属異相界面として、

CNT/Ni, CNT/Cu, CNT/Pt の 3 種類の異相界面

を用いた。CNT はグラファイトの積層構造で

あることから、CNT 層をグラファイト構造と

してモデル化した。CNT/金属異相界面モデル

については、エネルギー的に安定な界面であ

る、CNT の(0001)面と上記 fcc 金属の (111)

面を接合したモデルを用いた。人工的に格子

定数ミスマッチ（長距離応力場）を CNT/金属

界面に形成させるため、金属側の格子定数を

CNT 層に合わせてモデル化を行った。CNT と

の格子ミスフィットはそれぞれ、Ni:15%、

Cu：10%、Pt:1%である。 

これらのモデルを用いて、第一原理計算上

で（１）引張試験、（２）せん断試験の 2 種



類の仮想変形試験を行った。（１）の引張試

験では CNT/金属異相界面における破壊のし

やすさを Work of separation（Wsep）を用い

て評価した。（２）のせん断試験では、CNT/

金属異相界面の界面付近の部分転位

（b=a/6<112>、a は格子定数）の核生成のし

やすさ、移動度（すなわち金属部分の変形の

しやすさ）をUnstable stacking fault energy

（USFE）を用いて評価した。 

 

3-2．CNT/金属基ナノ複合材料の作製 

 第一原理計算による異相界面破壊メカニ

ズムモデルとの比較のため、CNT/金属基ナノ

複合材料を作製した。具体的には、（１）電

気泳動法による CNT 膜の作製、（２）電解析

出法による CNT膜への金属析出の 2つの電気

化学プロセスを通じて、CNT/Ni. CNT/Cu, 

CNT/Pt 基ナノ複合材料を作製した。作製した

ナノ複合材料に対し、微小硬さ試験を用いて

その硬さを測定し、計算で得られた物性値と

比較を行った。 

 
４．研究成果 

 図１に第一原理計算引張試験から求めた

各モデルの Wsep を示す。図１から破壊のし

やすさは CNT/Cu < CNT/Pt < CNT/Ni の順で

あり、CNT/Ni 異相界面が最も破壊しにくいこ

とが示唆された。 

図２に各 CNT/金属異相界面モデルの電子

密度図を示す。図２の矢印で示される

C-metal 結合の電子密度の値の大きさは

CNT/Cu > CNT/Pｔ> CNT/Niの順となっており、

Wsep の値と逆になっている。このことから、

CNT/金属異相界面の破壊のしやすさは単純

な原子結合（短距離相互作用）で決まるわけ

ではなく、界面におけるミスフィットひずみ

が大きいほど、破壊しにくくなることが示唆

される。 

図３に第一原理せん断試験から求めた各

モデルの USFE の値を示す。変形のしやすさ

は CNT/Pｔ< CNT/Cu < CNT/Ni の順であり、

CNT/Ni が最も変形しにくい（強度が高い）と

考えられる。 

 図４は各 CNT/金属異相界面モデルの等電

子面図である。灰色の外側が電子密度の高い

領域となっており、等電子面が広いほど、電

子密度が薄いことに対応している。図４で示

されるように、Pt/CNT モデルの Pt-Pt 結合は

強い電子密度を有することがわかる。しかし

ながら、USFE の値は CNT/Ni が最も高い。よ
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図1 第一原理引張試験から算出されたCNT/

金属異相界面モデルにおける Work of 

separation 
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図 3 第一原理せん断試験から算出された CNT/

金属異相界面モデルにおける Unstable 

stacking fault energy 

CNT/Pt CNT/NiCNT/Cu

 
図 2 各 CNT/金属異相面モデルの電子密度図 



って、USFE においても界面におけるミスフィ

ットひずみが大きいほど、USFE の値を向上さ

せる働きがあると考えられる。 

 本計算結果から、CNT/金属異相界面におい

て、界面に引張り応力が負荷されたときの界

面破壊（界面剥離）においても、異相界面付

近の金属部分で転位により塑性変形が起こ

る場合についても、界面ミスフィット（長距

離相互作用）が原子結合（短距離相互作用）

よりも大きな影響を及ぼすことが示唆され

た。 

 最後に、電気泳動・電解析出法で作製した

各 CNT/金属基ナノ複合材料の硬さ試験結果

を図５に示す。本硬さ試験の結果は、図３の

USFE の値の大小と傾向は一致している。他の

文献[1]に見られるように、CNT/金属基ナノ

複合材料は延性があり、金属部分の転位によ

って変形していると考えらえる。そのため、

第一原理計算から求めた USFE と硬さが対応

すると考えられる。しかしながら、本材料の

破壊は CNT/金属異相界面の剥離によって起

こると想定される。よって、Wsep と USFE の

バランスが材料特性を決定づけると考えら

れ、CNT/Cu ナノ複合材料の硬さが USFE で想

定されるよりも低いのはこれが原因である

と考えられる。 

 以上より、CNT/金属異相界面の破壊には、

単純な異相界面剥離においても、異相界面付

近の転位生成からの応力集中においても、異

相界面形成に起因する界面ミスフィットが

大きく影響することを見出した。また、実験

結果と計算結果を比較することにより、CNT/

金属基ナノ複合材料の力学特性（硬さ）に関

しては、転位による塑性変形が支配的である

が、界面剥離の影響も考慮して材料設計を行

う必要があることが確かめられた。今後の展

開としては、界面剥離を抑制（Wsep を向上）

するような添加元素を第一原理計算で探索

することを考えている。 
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図 5各 CNT/金属基ナノ複合材料の硬さ 
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