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研究成果の概要（和文）：本研究では，Ti3SiC2やAl4SiC4の三元系ナノ層状炭化物をSiCf/SiC複合材料の耐環境
性界面層の候補材とし，本研究グループが提案・開発した電気泳動堆積（EPD）法によるセラミックス基複合材
料の新規耐環境性界面層の開発を目的とした．その結果，EPD法により形成したTi3SiC2及びAl4SiC4は，
SiCf/SiC複合材料の耐環境性を有する新規界面層として有望であることを世界に先駆けて明らかにした．

研究成果の概要（英文）：We focused on Ti3SiC2 and Al4SiC4, nanolayered ternary carbides, as 
candidates as environment-resistant interphases for SiCf/SiC composites. The objectives of this 
study was to develop the novel environment-resistant interphases for ceramic-based  composites by 
electrophoretic deposition (EPD) method. As a result, we clarified that Ti3SiC2 and Al4SiC4 formed 
by EPD method are promising as novel interphases with environment resistance for SiCf/SiC 
composites.

研究分野： 耐苛酷環境性材料

キーワード： セラミックス基複合材料　界面層　耐環境性　三元系ナノ層状炭化物　電気泳動堆積法

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では，層状構造を有し，高温下において耐熱性及び耐酸化性に優れるTi3SiC2やAl4SiC4の三元系ナノ層状
炭化物を用い，本研究グループが開発した低環境負荷・低コストプロセスであるEPD 法により，SiCf/SiC複合材
料の耐環境性に優れる界面層の形成が可能であることを世界に先駆けて明らかにした．本研究は，耐環境性界面
層及びその製造プロセスのどちらについてもこれまでに国内外において例のない革新的成果である．

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
炭化ケイ素（SiC）セラミックスは高温構造用部材として期待されている材料であるが，脆性

破壊するために金属材料と比較して構造材料としての信頼性に問題があり，適用が制限されて

いる．そのため，SiC に高強度・高弾性の SiC 繊維を複合化することにより，金属材料の破壊を

模擬した非脆性破壊挙動を示し，優れた損傷許容性を有する SiC 繊維強化 SiC 基（SiCf/SiC）複

合材料が航空宇宙産業，高温ガスタービン，原子力・核融合分野等の高信頼性耐熱材料として期

待されている．航空宇宙分野では，ニッケル基合金に替わる航空機ジェットエンジン用部材とし

てタービン翼や燃焼器ライナー等に適用することが期待されており，国内外において積極的に

研究開発が行われている．SiCf/SiC 複合材料は，強化繊維，界面層及びマトリックスで構成され

ているが，なかでも繊維/マトリックス界面は優れた機械的特性を発現させるために極めて重要

な役割を担っている．そのため，繊維表面に 適な界面層を形成し， 適な界面制御することが

高性能 SiCf/SiC 複合材料の実現の鍵となる．現在，SiCf/SiC 複合材料の界面層として，炭素（C）
または窒化ホウ素（BN）が用いられているが，これらは高温下において酸化雰囲気に曝される

場合には容易に酸化されるため，耐環境性を有する新規な界面層が求められている．また，

SiCf/SiC 複合材料の界面層は現在のところ気相法により形成されているが，製造に長時間を有す

る，製造コストが極めて高い，製造中に有害なガスを排出するため環境負荷が大きい等の様々な

問題があり，産業界では従来の手法に代わる革新的プロセスの確立が強く求められている．  
 
２．研究の目的 
 
本研究では，耐環境性界面層の候補材として「三元系ナノ層状炭化物」に注目した．三元系ナ

ノ層状炭化物は層状構造を有し，金属とセラミックスとを組み合わせた特徴を有するユニーク

な材料であり，耐熱性に加えて高温下において耐酸化性に優れることから，従来の C 及び BN に

代わる SiCf/SiC 複合材料の革新的耐環境性界面層となる可能性を秘めている．また，本研究グル

ープは，低環境負荷，低コストプロセスとして電気泳動堆積法（EPD）を用いた SiCf/SiC 複合材

料の革新的界面層形成プロセスを世界に先駆けて提案・開発している． 
本研究では，Ti3SiC2や Al4SiC4の三元系ナノ層状炭化物を耐環境性界面層の候補材とし，EPD

法によるセラミックス基複合材料の新規耐環境性界面層の開発を目的とした．2018 年度は，EPD
に用いる三元系ナノ層状炭化物（Ti3SiC2）の水系懸濁液の調製条件及び EPD 条件を検討した．

2019 年度は，EPD に用いる三元系ナノ層状炭化物である Al4SiC4について，水系懸濁液の調製条

件及び EPD 条件を検討した．2020 年度は Ti3SiC2及び Al4SiC4について、EPD 法による界面層被

覆プロセスの 適化，三元系ナノ層状炭化物を界面層とする SiCf/SiC 複合材料の作製とその機

械的特性，及び高温酸化雰囲気での耐酸化性を評価した． 
 
３．研究の方法 
 

(1) 三元系ナノ層状炭化物（Ti3SiC2）の水系懸濁液の調製条件及び EPD 条件の検討 

Ti3SiC2粉末を高周波誘導加熱装置を用いた燃焼合成により作製した．得られた Ti3SiC2粉末の

水系懸濁液にポリエチレンイミン（PEI）を少量添加し，Ti3SiC2 の水中での分散性を評価した．

また，Ti3SiC2水系懸濁液の pH を変化させ，各 pH でのゼータ電位を測定した．合成した Ti3SiC2

粉末をエタノールを溶媒とし，SiC ボールを用いた湿式ボールミルにより粉砕した後．遠心分離

装置を用いて粒子を分級した．分級した Ti3SiC2粉末を機械的な処理により薄片化処理を施した．

薄片化 Ti3SiC2 水系懸濁液に PEI を少量添加し，pH を所定の値に調整することで EPD 用懸濁液

を調製した．結晶質 SiC 繊維表面に導電性ポリマーであるポリピロールを液相プロセスにより

被覆した後，SiC 繊維をテフロン製の治具に一軸方向に貼り付け，一次元繊維プリフォームを作

製した．このプリフォームを Ti3SiC2水系懸濁液に浸漬し，EPD を行い，EPD 条件の検討を行っ

た． 
 

(2) 三元系ナノ層状炭化物（Al4SiC4）の水系懸濁液の調製条件及び EPD 条件の検討 

市販のAl4SiC4粉末を原料として用いた．Al4SiC4粉末の水系懸濁液にPEIを少量添加し，Al4SiC4

の水中での分散性を評価した．また，Al4SiC4水系懸濁液の pH を変化させ，各 pH でのゼータ電

位を測定した．蒸留水に Al4SiC4粉末と PEI を加えた後，遠心分離を用いて分級し，pH を所定の

値に調整することで EPD 用懸濁液を調製した．SiC 繊維をテフロン製の治具に一軸方向に貼り



付け，一次元繊維プリフォームを作製した．このプリフォームを Al4SiC4 水系懸濁液に浸漬し，

EPD を行い，EPD 条件の検討を行った． 
 

(3) Ti3SiC2 及び Al4SiC4 を界面層とする SiCf/SiC 複合材料の作製，その機械的特性及び高温酸化

雰囲気での耐酸化性の評価 
（1）及び（2）の方法で Ti3SiC2及び Al4SiC4を被覆した結晶質 SiC 繊維の一次元プリフォーム 

を，被覆層の密着性の向上及び剥離を抑制するために，1000 oC，2 時間の条件で熱処理を行っ

た．1 次元 SiCf/SiC 複合材料は，アリルハイドライドポリカルボシラン（AHPCS）を用いたポリ

マー溶液含浸-熱分解（PIP）法により作製した．得られた 1 次元 SiCf/SiC 複合材料について，室

温での 3 点曲げ試験を行い，破壊挙動及び曲げ強度を評価した．また，Ti3SiC2を界面層とした 1
次元 SiCf/SiC 複合材料について，大気炉を用いて，800 oC-1200 oC，保持時間 2 時間の条件で酸

化試験を行い，酸化後の複合材料の 3 点曲げ強度及び破壊挙動を評価した． 
 

４．研究成果 
 

(1) 分散剤として PEI を添加し，超音波ホモジナイ

ザーを用いることで良好な分散性を示す Ti3SiC2 の

水系懸濁液の調製が可能であることを明らかにし

た．Ti3SiC2 のゼータ電位（PEI 添加，水系懸濁液）

を測定したところ，等電点は pH8 付近であり，pH8
より低い場合にはゼータ電位は正，pH8 よりも高い

場合にはゼータ電位は負の値となった．ゼータ電位

測定結果から，PEI を分散剤として添加した Ti3SiC2

水系懸濁液では，pH を 5 以下になるように調整する

ことで，懸濁液中で Ti3SiC2 粒子が安定的に分散で

きることが明らかになった．次に EPD 法により SiC
繊維表面への Ti3SiC2 の被覆条件の検討を行ったと

ころ，Ti3SiC2懸濁液の濃度が 2 wt%，pH4 の条件で，

泳動電圧 4 V，泳動時間 60 分での EPD を行った場

合に比較的均一で十分な厚さのTi3SiC2層の形成が可

能であることを明らかにした（図 1）．以上の結果か

ら，EPD に用いる Ti3SiC2水系懸濁液の調製条件の目

処付け及び EPD 法による Ti3SiC2 界面層形成条件の

目処付けができた． 
 
(2) EPD 法に用いる Al4SiC4 粉末の水系懸濁液の調製

条件について検討したところ，分散剤としてポリエ

チレンイミン（PEI）を添加し，pH を 5 に調整する

ことで良好な分散性を示す Al4SiC4 粉末の水系懸濁

液の調製が可能であることを明らかにした．Al4SiC4

粉末のゼータ電位を測定したところ，pH=5 の条件で

は正の値を示した．次に EPD 法により SiC 繊維表面

への Al4SiC4 の被覆条件の検討を行ったところ，PEI を添加し，pH を 5 に調整した Al4SiC4 水系

懸濁液を用いて EPD（泳動電圧 3 V，泳動時間 60 分）を行うことで，SiC 繊維プリフォームの

繊維表面に比較的均一で十分な厚さを有する Al4SiC4 界面層を形成できることを明らかにした

（図 2）．以上の結果から，EPD に用いる Al4SiC4水系懸濁液の調製条件の目処付け及び EPD 法

による Al4SiC4界面層形成条件の目処付けができた． 
 

(3) EPD 法により，SiC 繊維表面に厚さ 60−350 nm の Ti3SiC2 及び Al4SiC4 界面層を形成した．

Ti3SiC2及び Al4SiC4を界面層とした 1 次元 SiCf/SiC 複合材料の室温での 3 点曲げ試験を行ったと

ころ，どちらの界面層についても擬塑性破壊挙動を示した（図 3）．Ti3SiC2を界面層とした 1 次

元 SiCf/SiC 複合材料の 3 点曲げ強度及び破壊エネルギ−はそれぞれ 350 MPa 及び 6200 J/m2 であ

った．また， Al4SiC4を界面層とした 1 次元 SiCf/SiC 複合材料の 3 点曲げ強度及び破壊エネルギ

−はそれぞれ 130 MPa 及び 830 J/m2 であった．曲げ試験後の SiCf/SiC 複合材料の破断面の SEM

 
図 1 EPD により SiC 繊維表面に形成し

た Ti3SiC2界面層の SEM 写真 

10 µm 

 10 µm 

図 2 EPD により SiC 繊維表面に形成し

た Al4SiC4界面層の SEM 写真 



観察を行った結果，界面層を持たない SiCf/SiC 複合材料

では繊維の引き抜けはほとんど確認されなかったのに

対し，Ti3SiC2 及び Al4SiC4 界面層を有する SiCf/SiC 複合

材料では，多くの繊維引き抜けが観察された．以上の結

果から，Ti3SiC2 及び Al4SiC4 は SiCf/SiC 複合材料の界面

層として有効であることを明らかにした．Ti3SiC2を界面

層とした 1 次元 SiCf/SiC 複合材料について，大気炉を用

いた 800 oC-1200 oC での酸化処理後に室温での 3 点曲げ

試験を行ったところ，800 oC での酸化では SiCf/SiC 複合

材料は擬塑性的破壊挙動を維持したが，1000 oC 以上の

酸化で脆性的な破壊挙動を示した．また，TG-DTA，SEM
及び EDX の結果から，酸化により Ti3SiC2界面層表面に

生成した酸化膜が酸化保護膜として機能する可能性が

示唆され，耐酸化性の更なる向上のためには Ti3SiC2 界

面層の厚さの増加が必要であると結論づけた． 
 
以上の結果から，本研究では，EPD 法により形成した

Ti3SiC2 及び Al4SiC4 は，SiCf/SiC 複合材料の耐環境性を

有する新規界面層として有望であることを見出した． 

 

図 3 (a) Ti3SiC2 及び(b) Al4SiC4 を界面層

とした 1次元 SiCf/SiC複合材料の室温で

の 3 点曲げ試験における荷重−変位曲線 
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