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研究成果の概要（和文）：ホウ素・炭素・窒素からなるアダマント膜を体系化し，超耐摩耗性と防汚性を合わせ
持つメカニカルコーティングを実現することを目的として，薄膜の組成と機械的特性の関係をB-C-N三元図上で
体系化した結果，a-BCN膜の炭素含有量の機械的特性への寄与が大きく，C含有量が50 at.% を下回ると耐摩耗性
特性が大幅に低下するが，逆に耐熱性は向上することが示唆された。そしてB及びNの含有量を微量に制御するこ
とでDLC膜より耐摩耗性に優れることが明らかになった。さらに微量のBを含むアモルファス炭素膜は，血小板の
付着も少なかった。これは今後の耐摩耗性コーティング設計の新たな指針を与える知見である。

研究成果の概要（英文）：This research aims to develop novel mechanical coating materials consisting 
of carbon, boron and nitrogen, which is named “adamant” thin film coatings. Ternary diagram was 
described using measured data set of mechanical properties of various adamant films, and 
systematization of adamant films is performed on the diagram. 
Carbon contents has significant influence for the mechanical properties of adamant films. 
Nanoindentation hardness of the film sharply decreased when the carbon content exceeds 50at.%. In 
contrast, the thermal resistivity of the film was improved by decreasing the carbon content. It is 
interesting result that the wear resistance improves when small amount of B was added in DLC film. 
Moreover, adhesion of platelet was suppressed on the B containing amorphous carbon films. These 
results lead us to open novel mechanical coatings using adamant materials.

研究分野：機械材料・材料加工

キーワード： 構造・機能材料　材料加工・処理　薄膜　プラズマ加工　アダマント

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ダイヤモンドや立方晶窒化ホウ素を始めとする結晶のアダマント材料は，極めて高い機械的特性を有することが
知られている反面，アモルファスアダマント材料についての系統的な特性把握は行われていなかった。本研究で
ホウ素・炭素・窒素からなるアダマント膜を三元図上で体系化したことは，学術的に大きい意義のあるものとい
える。さらに，膜の機械的特性が炭素量と大きく関係し，Bを微量（～2.5 at. %）に制御することで，比摩耗量
がC100%の場合よりも低く，かつ血小板の付着も低いことが明らかになり，今後の耐摩耗性コーティング設計の
新たな指針を与える知見を得ることが出来たのは，社会的に意義のある研究結果である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９，Ｆ－１９－１，Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

地球環境に調和した科学技術の発展が強く求められている現在，全世界で１年に数十兆円に

ものぼると言われている摩擦損失によって失われるエネルギーを低減することは極めて重要

な課題である。さらに理想のメカニカルコーティングを追求する段階において，防汚性および

耐熱性は，耐摩耗性とともに重要な課題であり，自動車，建築物，モバイル機器等の例を提示

するまでもなく，高可視光透過性を有し，汚れも付着しない高耐熱・高耐摩耗性コーティング

の要求は大きい。しかし，既存の薄膜材料ではその実現は困難であり，候補の筆頭であるダイ

ヤモンドは，大面積に低温で作製できず耐熱性に欠点がある。理想のメカニカルコーティング

を得るためには，表面を構成する材料として新たな材料を提案し，科学的根拠に基づいて当該

材料を体系化した上で，従来法に拘泥しないものつくりプロセス技術を融合した新表面創成法

を開発することが必要である。 

アダマント材料とは，ダイヤモンド，立方晶窒化ホウ素（c-BN），ダイヤモンド状炭素など，

原子同士の sp3 結合による強固な共有結合性を有する低元素結晶及びアモルファス材料であり，

ナノメートルスケールで構造が制御され，機械的には地球上で最も硬質・耐摩耗性を有する特

徴がある。アダマント材料のひとつである窒化炭素は，分子軌道法によりダイヤモンドより硬

いと予測され（A. Y. Liu and M. L. Cohen: Science, 245,(1989) 841.），また窒化炭素膜は窒素雰囲

気中で 0.005 の超低摩擦係数を発現することで(K. Adachi et al., Tribology and Interface Eng. 

Series, 48(2005), 673.) 材料研究者の注目を集めている。 

本研究は，アダマント薄膜体系化と，それに基づく超高機能メカニカルコーティングの実現

に挑戦する。結晶のアダマントについては三元系状態図（図１）が示されているが，実は炭素

は sp3 結合を仮定しているのに対し，実際に合成され実用化される薄膜は無定形であり，炭素

について sp2 結合比率 100～0%を考慮する必要がある。この sp2 結合比率を考慮して体系化す

る試みは全くなく，アダマント薄膜体系化についての学術的検討は，理想のメカニカルコーテ

ィング実現のために不可避の重要課題である。 

そこで申請者らは，これまでに培ったダイヤモンド合成（N. Ohtake, M. Yoshikawa: J. 

Electrochem. Soc., 137 (1990) 717 など），BC 膜合成

（S. Liza, N. Ohtake, et al.: Sci. Technol. Adv. Mater., 

16(2015), 35007 など），BCN 膜合成（百瀬英明，大

竹尚登ほか:日本機械学会誌(C 編), 68 (2002), 1562），

DLC 膜合成（S. Kondo, S. Liza, N. Ohtake et al.: Surf. 

Coat. Technol., 278(2015), 71.など）の知識と経験を

結集し，新薄膜成長法の開発と膜生成過程の解明に

より未知のアダマント薄膜体系化に取組み，超耐摩

耗性と耐熱性，防汚性を合わせ持つ理想のメカニカ

ルコーティングを実現し社会に貢献することを企

図した。 

 
２．研究の目的 

本研究は，アダマント薄膜を体系化し超高機能メカニカルコーティングを実現することを目

的とする。ホウ素，炭素，窒素の共有結合からなるアダマント材料は高い機械的特性を有し，特

にアモルファスアダマントは未来のコーティング材料としての期待が大きいが，個々に研究が

なされ，薄膜構造と発現機能との関係が体系化されていない。本研究は，ホウ素・炭素・窒素イ

オンのエネルギーを制御できるパルスアーク放電とマグネトロンスパッタ法からなる，新薄膜

 

図１ 結晶アダマントの３元系状態図 
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成長法を開発し，その場発光分光分析とその場イオン種分析を両輪として膜生成過程を明らか

にした上で，アダマント膜の機能発現と構造との関係を明らかにながら薄膜材料として体系化

し，超耐摩耗性と防汚性を合わせ持つ理想のメカニカルコーティングを実現するものである。 

 
３．研究の方法 

グラファイトおよび B ドープしたグラファイトのアーク蒸着と h-BN のマグネトロンスパッ

タを重畳させた新規のアダマント薄膜合成装置を開発し，両者を重畳させることで B:C:N の比

を変化させてアダマント膜の成膜実験を行い，ナノインデンテーション硬さ，耐熱性と膜を構成

する元素の化学結合との関係を調べた。B:C:N 比は，図 2 に示すように全てのサンプルを X 線

光電子分光（XPS）で調べた。そしてアモルファス薄膜材料としてのアダマントを B-C-N の三元

図上で体系化した。研究３年度以降は，体系化の中で気づきを得て，極めて少量の B を高 sp3 比

の炭素骨格に導入したアモルファス膜を作製し，機械的特性をナノインデンテーション等によ

り精査し，トライボロジー特性をボールオンディスク試験機で調べることによって，最も耐摩耗

性の高いメカニカルコーティングを探索した。最後に，本成果を基に，膜の表面にテクスチャを

付与することにより，１～２GPa の高面圧下で砂等が潤滑油に存在するような，過酷環境下での

摺動に耐えるスーパーメカニカル

コーティングを実現した。 

黒鉛を原料として C+イオンから

膜を形成するフィルタードカソー

ディックアーク蒸着法およびトリ

メチルボラジンを原料としたRFプ

ラズマ CVD 法による成膜装置を開

発して，B:C:N の探索範囲を十分広

い領域とするとともに，基板温度の

影響について考察し，アダマント膜

の機能発現と構造との関係を明ら

かにながらアモルファス薄膜材料

としてアダマントを B-C-N の三元図上で体系化した。基材温度の影響について，アダマント薄

膜の前駆体は，アモルファスシリコンの前駆体（主に SiH3）と比較して室温での表面拡散距離が

短く，基材温度を上昇させることで表面反応が変化しやすい。そこで基材温度を室温から 600℃

まで変化させ，生成過程への影響を考察することで，アダマント薄膜の体系化に繋げた。 

 
４．研究成果 

まず，真空アーク蒸着法とマグネトロンスパッタリング法によりアダマント薄膜を成膜する

装置を開発した。図 3 にその概略図を示す。数多の実験を通じてその体系化を行った結果，図 4

に示すように，アダマント薄膜の元素組成比，構造および機械的特性の評価を行った。得られた

知見を以下に示す。 

・窒素/アルゴン雰囲気中で真空アーク蒸着法により炭素を照射すると，膜に C-N 結合，C=N 結

合を有する a-CN 膜が合成される。また窒素ガスの流量比の増加に伴い，膜中の窒素含有量は 20 

at.% まで増加するが，それに伴って機械的特性は低下する。 

・ホウ素及び窒素の含有量を微量（～2.5 at. %）に制御することで DLC 膜と同等の機械的特性を

有し，耐摩耗性に優れた膜の合成が可能であることが示唆された。総括した結果を図 5 に示す。

これは，今後の耐摩耗性コーティング設計の新たな指針を与える知見である。 

 

図２ アダマント薄膜の XPS スペクトルの例 



・ボラジン系誘導体と炭化水素

ガスを用い，14.4kHz の直流パ

ルスプラズマ CVD 法により，

BCN:H 膜を作成することが出

来た。この原料は，B2H6，NH3

等の有毒かつ危険性の高い原料

ガスを利用せずに CVD 法によ

りアダマント膜を作製する際に

有効な手段として研究分担者の

赤坂が考案したものであり，ア

ダマント膜を体系化する際に，

膜が水素化しているとどのよう

に特性が変化するかを，物理気

相成長法で作製した膜と比較しながら明らかにすることで，より汎用性の高い体系化を可

能とする特徴を有する。機械的特性は物理気相成長法による膜に劣るものの，摩擦時には

DLC vs. DLC と比較して DLC vs. a-BCN:H の比摩耗量が低くなる興味深い現象がみられ

た。 

 

    

図４ 本研究で得られたアダマント膜の総括 

 

 

図３ 開発したアダマント薄膜作製装置 



 

図５ アダマント膜の比摩耗量と炭素含有量との関係の総括 

・B-C-N 系のアダマント薄膜の組成および機械的特性の相関関係について B-C-N 三元図上で体

系化を行った結果，真空アーク蒸着法とマグネトロンスパッタリング法により作製されるアダ

マント薄膜の機械的特性が膜の炭素含有量に依存していることが明らかとなった。また a-BCN

膜の炭素含有量は，膜の機械的特性に寄与し，炭素含有量が 50 at.% を下回るとトライボロジー

特性が大幅に低下するが耐熱性は向上し，DLC 膜から窒化ホウ素膜に類似した特性に変化して

いくことが示唆された。 

・B-C-N 系のアダマント薄膜の機械的特性を向上させるためには，sp3 構造を膜中に形成させ

ることが必要である．そのためには，よりイオンに高エネルギーを付与するためアークプラズマ

ガンの放電周期と同期した基板バイアスの印加および表面拡散を促進させるため本研究よりも

高温下（410℃以上）での成膜が必要である。また，ホウ素を多く含んだ膜は小さな穴を起点に

水和物が生成され，膜の剥離が進行するため，膜の品質を向上させるためにも，ドロップレット

を低減させる試みが必要である。 

・Ti 及び TiNb 基板上にアダマント薄膜をコーティングし，東京医科歯科大学の協力を得て

血小板の付着を調べた結果，アダマント薄膜をコーティングすることにより付着量は大きく減

少し，0.03 B/C の a-BC:H 膜の付着量が最も低かった。先述の通り，微量の B 添加は，アモル

ファス炭素膜の耐摩耗性の向上にも資することがわかっており，防汚性の観点においても 微量

の B 添加が有効であることが示されたことから，今後期待される超高機能メカニカルコーティ

ングを提案することが出来たと考える。 

・さらに過酷環境下で使用される歯車などの機械部品や建設機械の摺動部品は, 高負荷や高速, 

砂塵の介在する環境下での摺動によって異常摩耗や焼付きが生じることが問題視されている。

そこでテクスチャ構造に着目して，高耐摩耗性, 高耐焼き付き性を有するアダマント膜である ta-

C 膜とテクスチャ構造（250μm×250μm，溝幅 30μm の碁盤の目形状）を併用することで，高

負荷, 高回転条件下において 良好なトライボロジー特性を有する表面設計法を提案し，往復摺

動試験によりその有効性を確認した。 
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