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研究成果の概要： 
特性の優れたカーボンナノチューブ(CNT)などカーボン（CF）系短繊維強化アルミ基複合材料
を放電焼結法で製造し、強度特性、熱伝導特性、界面組織を検討した。CNTと Al液滴との接
触角は１７４°でほとんど、濡れることがなかった。CNT表面に Al, Mg金属をコーティング
することに成功した。また AL, Mｇ金属粉末に CNTを成長させることに成功した。これによ
り凝集した CNT を金属粉と均一に分散させる困難さを克服できる可能性を見出すことができ
たといえる。 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
2006 年度 1,300,000 0 1,300,000 

2007 年度 1,100,000 330,000 1,430,000 

2008 年度 1,100,000 330,000 1,430,000 

年度  

  年度  

総 計 3,500,000 660,000 4,160.000 

 
研究分野：工学 
科研費の分科・細目：材料工学・複合材料・物性 
キーワード：カーボンナノファイバー(CNF)、界面活性剤、接触角、反応焼結、機械的特性、
熱伝導特性、金属被覆 CNF、CNT成長した金属粉末 
 
１． 研究開始当初の背景 
最終的な目的であるカーボンナノチューブ
強化アルミ合金複合材料が開発できれば航
空宇宙機器、自動車部材、ロボット部材など
地球温暖化の原因であるCO２削減対策が望ま
れている高比強度、高物理的特性を要する機
器への応用が広がる材料の一つであるとい
われている。しかしこれまで製造が試みられ
ているが、報告された結果はプラスチックを
ベースとした複合材料がほとんどで、金属を
ベースとした材料の報告は少ない。特許など
は報告され他例は少なく、追試できる状況に

ない。 
これまで CVD法やアーク放電法で製造された
カーボンナノチューブは塊状であれ、その塊
状をほぐしばらばらにする必要がある。報告
ではばらばらにするための工夫がなされて
いるが、それによるとカーボンナノチューブ
が少ないときに成功している。しかし強度や
物理的特性に影響を及ぼすためには 
含有量が多くなければならず、そのための方
法はまだ開発されていないといえる。 
ここでは多量のカーボンナノチューブをで
きるだけばらばらにして、混合しやすくする



ための方法を明らかにし、バルク材を作成し、
組織や配向、界面反応生成物などを検討して、
基礎的なデータを蓄積する。そのためには最
初はカーボンナノチューブより寸法の大き
くて、しかも塊状にならないカーボン繊維を
用いて検討を加え、基礎的技術を確立し、カ
ーボンナノチューブの分散に応用する予定
である。 
 
２．研究の目的 
高比強度、高熱伝導特性など優れた各種カ
ーボン短繊維（パン系カーボン繊維やカーボ
ンナノチューブ等）により強化したアルミ合
金を作成し、強度特性や熱伝導特性に優れた
複合材料を作り、繊維の配向、均一性、界面
反応性生物などに関して、熱処理温度や、時
間を変えて調べ、基礎的な特性を明らかにす
る。特にカーボンナノチューブと金属マトリ
ックスとの界面の反応が起こりにくいため
に、強化が期待できないことが大きな問題で
あるために、まずカーボンナノチューブのグ
ラフェン構造を繊維の演習方向に配列した
パン系のカーボン繊維をベースにして健闘
する。製造の基本である塊状の繊維をほぐす
方法を確立するために、直径と長さの比がほ
ぼ同等としたカーボン繊維を用いて検討す
る。 
（１）短カーボン繊維およびカーボンナノチ
ューブをできるだけ少数の孤立した繊維に
ばらばらにする方法を確立する。 
（２）短繊維とアルミ合金粉末を混合する条
件を明らかにする。高圧鋳造法によりバルク
材を製造するとき重要となる繊維と金属と
の濡れ性を測定する。 
（３）混合した粉末を固化成形するための条
件を明らかにする。 
（４）固化成形したバルク材の引張り特性、
熱伝導特性などの強度および物理的特性を
調べ、繊維とマトリックスとの界面組織との
関係を明らかにする。 
（５）高圧鋳造法によりバルク材を製作する
ため繊維と金属との濡れ性の測定し、実際に
バルク材を製作する。濡れ性改善のため CNT
表面への Al, Mg のコーティング法の開発、
CNT の均一分散を行うため、CNT 表面上への
CNT 成長方法の確立のための基礎的検討を加
える。 
 
３． 研究の方法 
（１）カーボンナノチューブ（CNT）を分散
するために、遊星ボールミルによる混合法を
用いた。更に CNT を添加した水中に表面活
性剤を添加して超音波攪拌法を検討した。 
（２）混合した粉末を固化成型するために、
ホットプレス(HT)法と放電焼結法（SPS）を
選択したが、以下に述べるようにほとんど
SPSを用いて行った。この他に CNT板材を

製作して高圧鋳造法によるバルク材の製作
を行った。 
（３）機械的特性は引張り試験を行い、熱伝
導特性はレーザーフラッシュ法（一部ナノフ
ラッシュ）を用いて測定した。弾性率は超音
波速度を計測し、縦波、横波速度を基にして
求めた。また界面組織はＴＥＭ観察した。 
（４）CNT表面の Al, Mgコーティングはガ
ラス管に CNT，金属粉末、有機金属を入れて
真空封入したのち、600℃までの温度におい
て 48時間の熱処理を行った。 
（５）Al, Mg粉末表面上に CNTを成長させ
るには CVD 法を利用し、まず金属粉末状に
Feの核を付着させた後、アルコール雰囲気で、
CNTを気相成長させた。 
 
４．研究成果 
（１） カーボン系繊維の分散 
カーボン繊維の分散は状に簡単であり、CNT
分散には役に立たなかった。CNTの分散は遊
星ボールミルを使って行った。因子としては
CNTの混合量と、回転数、時間である。回転
数が大きく、時間が長くなると発熱量、蓄熱
が大きく、実際には 280rpm以下で、途中中断
を繰り返して行った。その結果 200rpmで実験
を行った。時間が長くなるにしたがって、切
断されて、短くなったCNTが金属粉末の間に
付着後、粉末の増粒とともに、取り込まれて、
増粒した金属粉末表面には観察されなくな
った。時間としては 3時間である。しかし時
間が長くなると増粒した金属粉末は、CNTの
含有量が増すとともに、加工を受けるために、
硬度が上昇して固化成形に影響を与えるこ
とが分かった。遊星ボールミルを行った後の
粉末を腐食して観察をしたところ、粉末中に
CNTが刺さっている様子が確認できた。CNT量
が５mass%以上になると、凝集したまま、増
粒した金属粉末の間に取り込まれたと考え
られる特徴が観察された。成果は 2007-3 米
国材料学会で（TMS）において発表した１）。 
表面活性剤を水中に添加して、CNTを挿入し
て超音波攪拌したところ、ビーカー内の粒状
に固まっていたCNTが分散する様子が目視で
きた。これをArガス中で高温乾燥した後、SEM
で観察した結果、活性剤が残っていることが
判明した。また超音波攪拌のエネルギーが大
きいと、挿入したAl粉末表面にアルミナの粒
子が形成していることが確認できたので、ま
ずCNTを分散させた後、Al粉末を挿入して、
低い攪拌エネルギーで分散することで、アル
ミナの形成を防止した。現在活性剤の残渣を
除くために攪拌後ろ過を繰返して除去を試
みているところである。これまでの成果は
2009-2 に米国材料学会で発表した２，３）。界
面活性剤の選択に関しては今後とも低温度
で乾燥中に気化する活性剤の探索を続けて
いく予定である。後で述べるようにCNTの均



一分散を確実にするために、Al, Mg金属粉末
表面にCNTを成長させるための技術の確立の
ための基礎的検討を行い成功した。これによ
り遊星ボールミルや表面活性剤の使用なく
して、CNT含有量が少なくても高強度化がで
きれば、非常に有効な方法といえる。 
 
（２） 反応焼結（固化成形）法等の検討 
カーボン系繊維と金属粉末を混合した後、固
化成形する方法としては、これまでホットプ
レス（HP）法が中心であったが、固化成形で
きる大きさに制限があるなどの制限がある。
また放電焼結（SPS）法が開発されて利用さ
れているが、固化成形の機構が不明な点が多
いことが問題であるといわれている。ここで
は SPS 法を利用して固化成形を試みた。この
場合、温度上昇速度、保持温度、保持時間、
などが因子であるが、上昇温度は保持温度―
５０℃まで 20℃/min で、保持温度まで 5℃
/min とした。保持時間は 10 分を最大保持間
とした。基本としてはカーボン系繊維と Al
粉末を混合した後、500～600℃間の温度で固
化成形を行い、弾性率、熱伝導特性を調べた。 
その結果、ベースの金属の特性に比べて約１
／２程度であった。これは SPS で焼結試料で
は板厚が３ｍｍ程度であり、強化繊維が板厚
に対して平行にそろい、熱伝導測定方向に対
して、繊維の長手方向が直角に配置している
ために低くなったと考えられる。なぜなら繊
維の長手方向の熱伝導特性は１０００Ｗ／
ｍＫと高いが、横方向は２０Ｗ／ｍＫと低い
ためである。今後繊維方向を押し出し加工な
どによりそろえて、測定する必要がある。 
一方粉末の方としてはAlをベースとした

マトリックスに対して、Alより融点の低い
Al-12%Si合金粉末を 10,20mass%添加した混
合粉末を用いて固化成形を試みた。この成果
は米国材料学会で 2009-2 に発表した２）。 
高圧鋳造法で複合材料を作成するときに問
題となる、繊維とマトリックスとの濡れ性を、
CNTなどのカーボン系繊維にAlとの濡れ性
が良い 9Al2O3・2B2O3(ALBO)ウイスカを添
加した複合繊維とAlおよびMgと濡れ性を評
価した結果、パン系カーボン繊維、ピッチ系
カーボン繊維のそれぞれ１３４°、１５２°
であった。ALBOウイスカの含有量３０％か
ら５０％に増すと、それぞれ１１９°、１２
２°と減少した。CNTの場合、ALBO５０％
添加した複合繊維の場合、接触各は１４２°
であった。この結果ALBO繊維を添加するこ
とにより接触角を減少させることができる
ことがわかった。これはALBO繊維のAｌと
の濡れ性が良好なことによるためで、カーボ
ン繊維、CNT単独では濡れ性が悪いことが推
測できた。実際CNTとAl, Mgとの接触角を測
定した結果、それぞれ１７４°および１６
５°であり、予想通りALBO複合繊維に比べ

て高角度であった。なお濡れ性測定用のカー
ボン繊維はあらかじめ繊維だけを用いてプ
レス成型して板状の試料を作成した。板状の
試料は金属が含まれていないために、ポーラ
スである。実際に高圧鋳造法でバルク複合材
料を作成して、界面組織の観察を行った。組
織については次項で述べる。 
 
（３） カーボン繊維強化アルミ基複合材料
の界面組織と機械的、熱的特性 

高圧鋳造法で作成したパン系カーボン繊維

強化アルミニュウム合金AC8A複合材料
（MMC）との界面組織を調べた結果、すで
に報告されているように針状のAl4C3が形成

されていた。またマグネシュウム合金

AXE522MMCとの界面には、針状の形状が確
認されたが、分析の結果Al, O, REであること
が分かったが、報告されているAl2MgC2は観

察されなかった。一方ピッチ系のカーボン繊

維強化AXE522, AC8A合金MMCとの界面で
は反応性生物は観察されなかった。曲げ強度

は界面にAl4C3を形成したパン系繊維Al複合
材料のほうが、ピッチ系繊維Al複合材料より
高かった。プルアウト長さから、ピッチ系Al 
MMCの場合に比べ、パン系Al MMCの界面
強度が高かった。これが曲げ強度が高いこと

の理由と考えられた。一方CNT/A1050 合金
MMCの界面にはパン系カーボン繊維の場合
と違って、Al4C3は観察されなかった。(図１
参照) 

 
図１ CNT/Al複合材料の界面組織例 
 
また熱伝導特性を調べた結果、ALBO５０％
のパン系、ピッチ系カーボン繊維強化 Al 
MMCとも最大を示し、約３５W/mKであっ
た。一方 CNT強化 AlおよびMg MMCでは
最大１１０Ｗ/mＫであった。熱伝導特性がマ
トリックスの特性より低かったのはカーボ

ン繊維、CNTとも繊維方向と直角方向との熱
伝導特性に異方性があるためで、MMC では
ランダムに繊維が配向しているためと考え

られた。高熱伝道特性を得るためには、熱伝

導特性が優れている繊維方向に向きをそろ



える必要があると考えられることと、界面に

おける抵抗が影響していると考えられる。 
 
（４） CNT 表面への Al, Mg 金属コーティン
グ法 

CNTの分散が難しいために、鋳造法で製造す
ることにより複合材料を作成することを考

え、濡れ性を改善することが必要不可欠と考

え、CNT繊維表面にマトリックス金属をコー
ティングする方法を検討した。その結果CNT
繊維上にAlおよびMgを簡便なCVD法により
コーティングすることに成功した。それは

CNTとAl, Mg粉末を有機金属と一緒にガラ
ス管に入れた後、真空封入して高温において

長時間加熱する方法である。コーティングし

ているかどうかを調べるために、X線回折パ
ターンを求めたところ、600℃で 48時間熱処
理した場合、Alコーティングの場合Al4C3が、

Mgコーティングの場合MgC2が形成されて

いた。これからCNT表面にAlおよびMgがコ
ーティングされていると考えた。さらに

500℃、400℃とより低温で熱処理した場合で
は、炭化物は形成されていないが、コーティ

ングされていることが確認できた。その後

600℃でAlコーティングしたCNTを用いてAl
との複合材料を作成して、強度を調べた結果、

コーティングしないCNTを用いた場合に比
べて、強度、伸びともわずかではあるが上昇

した。母材だけに比べて強度は 50％ほど上昇
していた。この他にFe, Ni, Cuコーティング
についても検討した結果、CNT表面にコーテ
ィングされていることが確認できた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ ＣＮＦ-Ａlコーティング試料のXRDデ
ータ 
 
（５） Al,Mg 金属粒子表面への CNT の成長
方法 
次に CNTの分散の困難さを考慮して、Al粉
末表面に CNTを成長させる方法について検
討した。まず Al粉末表面に CNTを成長させ
るために、核となる粒子として Feを選択し
て、CVD法で付着させることを試みた。そ

の結果まず研磨後、脱脂した板状の Al上に
CNTが成長する条件を検討したところ、Al
よりかなり低温で、CNTが成長することが分
かった。次に粉末を用いて試みたが、なかな
か CNTの成長する条件が見つけられなかっ
たが、加熱温度を上げて実験したところ、表
面にCNTが成長していることが確認できた。
またMg粉末を用いた結果、同様に粉末上に
成長した CNTが観察された。研究期間後に
得られた結果ではあるために細かい条件に
関してはまだ不明である。現在金属粉末に Fe、
Ni, Coなど CNTの成長の核となる物質の名
の粒子を付着させるために、PVD装置を試作
している。PVD法ではターゲットから放出さ
れる、粒子は直線的にしか飛ばないために、
粉末粒子表面に満遍なく付着させるために
は、ターゲットを回転させるか、粉末のほう
を回転させるかのどちらかであるが、機構的
には、粉末を回転させるほうが簡単であるた
めに、その機構を検討している。これにより
確実に CNT成長ができると考えられる。 
 Al粉末表面  
 
 
 
 
 
 
 成長した CNT 
 
 
 
 
 
図３ アルミ粉末上に成長した CNT の SEM 写
真例 
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