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研究成果の概要（和文）：グラフェン数層分の炭素を均一に被覆したアルミナナノ粒子から高い導電性を持つ炭素-ア
ルミナナノ複合材料を開発した。一次粒子径13 nmのアルミナナノ粒子表面に800℃のプロピレンCVDでナノ炭素薄膜を
被覆し、放電プラズマ焼結装置で押し固めることで、一体構造を持つ炭素アルミナナノ複合体を作製した。焼結過程に
おいて、被覆炭素はアルミナの粒界に沿って再構築され、複合体内に三次元に発達したナノネットワーク構造となった
。モノリス状のナノ複合体全体に継ぎ目なく均質に発達した導電パスにより、12820 S/mもの高い導電性を示す材料と
なった。

研究成果の概要（英文）：We prepare carbon-alumina nanocomposite with a high conductivity over 10000 S/m fr
om carbon-coated alumina nanoparticles (C-NPs). Alumina nanoparticles with a size of 13 nm were uniformly 
covered with a few carbon layers by propylene CVD at 800 C. The resulting C-NPs were subjected to a hot pr
essing by Spark Plasma Sintering (SPS; 1800 C, 100 MPa, 1 min) to prepare a monolith form of carbon-alumin
a nanocomposite. During the sintering process, the carbon layers were homogeneously reconstructed together
 with the grain growth of the alumina nanoparticles, and finally a three-dimensional carbon nano-framework
 was formed in the alumina matrix. The obtained nanocomposite contains 20.6 wt% of carbon and exhibits as 
high a conductivity as 12820 S/m, because of efficient electron transport pathways in the seamless nano-fr
amework developed in the whole monolith of the nanocomposite.
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１．研究開始当初の背景 

わずか 0.34 nm のグラフェンシートは、優
れた機械的強度、高い電子移動度、熱的・化
学的安定性を持った材料となる。このような
ナノ炭素膜をシリカ、アルミナなどの無機ナ
ノ粒子表面に覆うことで、バルクの性質はセ
ラミックスで界面が炭素の特性をもったナ
ノ材料が創製できる。 

しかしながら、平面を一枚のグラフェンで
覆うことが難しいのと同様に、無機ナノ粒子
表面にナノサイズの炭素を精密に被覆する
のは簡単ではない。酸点を持つアルミナは
CVD による熱分解炭素の堆積活性を持つた
め、グラフェン数層の炭素膜を均一に被覆可
能である。我々は最近、酸点を持たないシリ
カ表面であっても、有機修飾を施すことで炭
素堆積活性を高めることに成功した。加えて、
CVD温度、前駆体化学種、時間などを制御す
ることで、ナノ炭素膜の厚さ、結晶性、形状
など、多様性のあるナノ構造炭素で被覆され
た無機ナノ粒子を調製できることが分かっ
てきた。 

外表面の炭素構造がカーボンブラック
(CB)とほぼ等しい、数層のグラフェンで覆わ
れたアルミナナノ粒子は、CB よりも熱的安
定性や機械的強度を持ったタイヤのゴムフ
ィラー材になりえる。また、炭素被覆無機ナ
ノ粒子を原料に用いることで、全ての粒界が
炭素膜で繋がり、高い導電パスが確保された
セラミックスができる。これは、無機粒子の
粒界にCB やカーボンナノチューブ(CNTs)を
パーコレートさせることで導電性を確保し
た既存の方法よりも、高い導電性を持った炭
素-セラミックスナノ複合材料の創製が期待
できる。 

 
２．研究の目的 

無機ナノ粒子表面を数ナノメートルの炭
素で覆うことで、バルクの性質はセラミック
スで界面が炭素の特性を持ったナノ材料が
できる。本研究では、炭素前駆体・温度など
の CVD 条件を変えることで、結晶性やナノ
形態の異なる多様な炭素膜を被覆した無機
ナノ粒子を作製する。更に炭素被覆無機ナノ
材料を用いて、高分子との結合力を高め、機
械的強度が強化された炭素-セラミックス複
合ゴム材料や、粒界間に炭素膜を形成させる
ことで優れた導電性を示す炭素複合セラミ
ックス材料の創製を目指す。 

 
３．研究の方法 

一次粒子径約 10 nmのアルミナナノ粒子を
800 °Cのプロピレン CVDにより炭素被覆し
た。被覆量は CVD 時間とプロピレン濃度に
よって調製した。炭素被覆アルミナナノ粒子

を放電プラズマ焼結装置（SPS-415S・富士電
波工機）により 100 MPa、1800 °C（昇温速度
50 °C/ min）の条件で焼結した。得られた焼結
体（φ15 mm のペレット）の導電率を測定し
た後、ロッド状に切り出し、一部をアルカリ
処理（5 M NaOH, 250 ºC, 6h）でアルミナを除
去し、アルミナ除去前後の表面微細組織を
SEMで観察した。 

 
４．研究成果 

TEM観察により、炭素被覆量 3.3, 7.0, 20.6 
wt%のアルミナナノ粒子はそれぞれ 1～2、2
～3、4～5 層分に相当するグラフェン層が被
覆されていることが確認された。 

作製した焼結体は、原料となるアルミナナ
ノ粒子の炭素含有量（3.3 wt%～20.6 wt%）に
かかわらず、機械的な加工後もき裂などが観
察されなかったことから、セラミックスとし
ての十分な強度を持っているといえる（図
1(a)）。アルカリ処理したロッド状試料はアル
ミナ除去前と同じ形状を保っていたので、炭
素はアルミナマトリックス内に均一に複合
化されていると考えられる（図 1(b)）。 

切り出した炭素-アルミナ複合体の表面
SEM像を図 2(a)～(d)に示す。アルミナの粒界
の周りに炭素膜が存在している様子が観察
された。炭素被覆量の違いにより、粒界のサ
イズが変化していた。炭素量 3.3 wt%、7.0 wt%
では粒径がそれぞれ 530 nm(図 2(a)), 270 nm
（図 2(b)）、炭素量 20.6 wt%では粒径 10～20 
nm（図(c)）と 70 nm（図(d)）の二つの相に分
かれていた。これは被覆した炭素膜の厚さに
より、アルミナの焼結が阻害されていること
が示唆される。特に炭素量 20.6 wt%では、粒
子サイズが元のアルミナ粒子（10 nm）にほ
ぼ等しい相が確認されたことから、アルミナ
ナノ粒子が焼結せず、ナノ粒子の形のまま一
体化しているといえる。図 2(e)～(h)にアルミ
ナをアルカリ溶解除去した表面 SEM 像を示
す。アルミナ除去後も粒界と同じサイズの穴
をもつシームレスなナノ炭素膜が保持され

図1 炭素-アルミナナノ複合体(a)とアルミナ
除去後の炭素試料(b) 



ていることが確認できた。 

炭素-アルミナナノ複合体のビッカース高
度及び導電率を図 3のグラフにまとめた。グ
ラフが示すように、炭素量の増加とともに導
電性は増大しており、炭素量 20.6 wt%の複合
体は 12,820 S/mもの高い導電率を示した。既
往の最も高い導電性を持つカーボンナノチ
ューブ(CNT)-アルミナ複合体はおよそ 8 wt%
の炭素量で導電率 4,800 S/m（Adv. Mater. 2012, 
24, 4322-4326）であり、同程度の炭素量（7.0 
wt%）をもつ本研究の複合体（2,400 S/m）よ

りもやや高い。しかし、CNTは一定の添加量
を超えるとセラミックスとの均質な複合化
が困難となり、導電性の増加は頭打ちとなる。
本研究で原料として用いた炭素被覆アルミ
ナナノ粒子の場合、炭素が被覆量に関わらず
アルミナ表面に薄くかつ均一に存在するた
め、炭素同士の融合に伴うナノ組織構造の形
成は焼結に伴うアルミナの粒成長と同時に
進む。従って、20.6 wt%もの多くの炭素を含
む複合体であっても、均一な炭素ナノネット
ワーク構造を持つ炭素-アルミナモノリス体
の作製が可能となった。 

このような炭素が局所的な凝集を起こさ
ずにマトリックス内で均一に発達した構造
体ができたことにより、効率的な導電パスが
形成され、従来の CNT-アルミナ複合体より
も極めて高い導電性を持った炭素-アルミナ
複合体が作製できた。 
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