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研究成果の概要（和文）：本研究では，セラミックスの実用展開を促進することを目的として，多層カーボンナノチュ
ーブ(MWCNT)を配合したアルミナ複合材料を対象とする作製ならびに特性評価に関する研究を行った．これまで障壁で
あったMWCNTの凝集・クラスター化を克服し，MWCNTをアルミナマトリックス中に一様に分散させる方法を見出すととも
に，無加圧焼結法により緻密で世界トップの強度・破壊靭性特性を有する複合材料を作製することに成功している．ま
た，試作した複合材料は機械的特性に加えて優れた摩擦・摩耗特性，電気伝導特性，電磁波吸収特性を有していること
を示し，実用化のための基礎を提供している．

研究成果の概要（英文）：Preparation and evaluation of multi-walled carbon nanotube (MWCNT) reinforced alum
ina composites were conducted with the objective of promoting practical applications of engineered ceramic
 composites. Uniform dispersion of MWCNTs in matrix precursors was achieved primarily by controlling the r
igidity of the MWCNTs used and through their surface modifications. Furthermore, in view of the advantage 
for industrial applications, a pressureless sintering method was developed in contrast with the pressure-a
ssisted techniques used in the previous studies. The achievements then enabled us to successfully produce 
homogeneous MWCNT/alumina composites with the highest strength and fracture toughness compared with the li
terature data. It was demonstrated that the MWCNT/alumina composites developed in this study had superior 
friction/wear properties, electric conductivity, and electric magnetic wave absorption characteristics, pr
oviding a useful foundation for their practical applications.
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１．研究開始当初の背景 
	 カーボンナノチューブ(CNT)は，新素材と
して多くの注目を集め，物性の解明について
飛躍的な進展が図られ，実用材料への展開が
強く期待されている．高分子基複合材料につ
いては CNT 分散法や界面特性改善法などの技
術開発が進み,	 一部は実用化されるに至っ
ているものもある．これに対して，高分子よ
り厳しい環境で利用可能なセラミックス基
複合材料においては，これまで十分な実用化
には至っていないのが実情である．これは，
CNT がセラミックスマトリックス中で凝集・
クラスター化するため分散効果を発現でき
なく，CNT 添加により複合材料の特性をむし
ろ大きく低下させてしまうためである．その
ため，実用展開の前提となる，CNT のセラミ
ックスマトリックスへの均質分散法の開発
と，複合化による機械的ならびに電気的特性
等の向上に関する検討が望まれていた．	 
	 また，従来の研究においては，作製法とし
て放電プラズマ焼結法等の加圧焼結法が用
いられているため，任意形状の複合体の作製
や合成法の低コスト化が困難であり，より実
用的な作製法の開発が待たれていた．	 
 
２．研究の目的 
	 CNT をセラミックスマトリックスへ均質に
分散させるとともに，実用化を考慮して無加
圧焼結法による CNT 配合セラミックス基複合
材料の開発を目指す．この作製法の開発に成
功すれば，工業製品への適用のルートが開拓
されることになる．無加圧焼結では加圧法と
比較して機械的性能が低下する可能性があ
るため，CNT の表面修飾等により開発する複
合材料の特性を維持・向上させるための方法
を開発する．作製法に関する検討を基に，試
作材料の強度・破壊靱性特性，トライボロジ
ー特性，電気伝導特性ならびに電磁波吸収特
性に関する評価と機能性向上に関する系統
的な研究を推進する．複合材料のナノ領域に
おける特性評価を可能にする試験法の開発
にも焦点を当てる．	 
	 本研究では，以上の検討を通して，CNT を
配合したセラミックス基複合材料を作製す
るための設計・合成・評価に関する研究を行
い，開発材料の機械・電気的特性の向上と実
用化に向けた基礎研究を行うことを目的と
する．	 
 
３．研究の方法 
	 本研究においては，CNT として比較的安価
な多層カーボンナノチューブ(MWNT)を，マト
リックスとして代表的なセラミックスであ
るアルミナを対象とする．マトリックス形成
法として，Al2O3粒子と CNT の機械的混合法な
らびに Al(OH)3 を前駆体とする混合法の２ル
ートについて複合材料作製法に関する系統
的な検討を推進する．均一分散法の検討にお
いては，MWCNT 単身の機械的特性および寸法，
混合媒体種やその pH 依存性等，混合に関係

するパラメータについて徹底的に調査す
る．無加圧焼結法で加圧焼結法に匹敵ある
いは超える特性を発現させるために，
MWCNT の分散制御やナノ構造，ナノ界面制
御に関する検討を詳細に行い，混合法を最
適化させることにより作製法を確立する．
また，ナノ領域特性評価手法として界面強
度評価手法を開発し，ナノ界面制御に関す
る検討を支援する．	 
	 以上の検討により，MWCNT	 /アルミナ複
合材料を作製し，その強度・破壊特性，ト
ライボロジー特性，ならびに電磁波吸収特
性等を評価ならびに特性向上のための方
法を探索する．特性評価結果を作製に関す
る研究へフィードバックすることにより
各特性に応じた作製方法の最適化を図る．
結果を統合することにより，CNT/セラミッ
クス複合材料の高機能化のための設計・作
製・評価法を構築する．	 
	 
４．研究成果	 
(1)	 MWCNT 均質分散法の開発を達成：	 
複合材料の出発原料や混合溶媒における
約２０種類の作製に関わるパラメータを
抽出し，複合材料の破面観察で評価した
MWCNT の分散率と作製パラメータの関係に
ついて徹底した調査を実施した．これによ
り，均一分散のために最も有効な手段とし
て，剛性の大きい MWCNT の選択，ならびに
混酸（硫酸と硝酸の混合液）を用いた表面
修飾による表面電荷の制御の２つの方法
を見出し，これらの因子に着目した混合法
の開発を行い，MWCNT の分散性を飛躍的に
向上させるための作製パラメータの組み
合わせを見出した．これにより，均質な
MWCNT/アルミナ複合材料のバルク体を作
製することに世界に先駆けて成功した．こ
の製造に関する成果を基に，４件の特許出
願（内１件は特許成立）を行っている．	 

	 

(2)	 無加圧焼結法による MWCNT 複合材料
作製に成功：マトリックスの出発原料と
してAl2O3粒子ならびにAl(OH)3を用いる
いずれの方法においても，無加圧焼結法
で緻密な MWCNT/アルミナ複合材料を作
製することに成功した．試作材の強度お
よび破壊靱性特性は放電プラズマ焼結法
による加圧焼結法も超える世界トップの
値を達成している（図 1）．この成果は，
複合体作製の連続プロセス化ならびにニ
アネットシェイプ化を可能にするもので
あり実用化を大きく前進させることが期
待される．なお，MWCNT の高充填化につ
いても検討し，複合材料の破壊特性は体
積含有率が 10	 vol.%まではマトリックス
以上の特性を維持できることを示してい
る．また，開発した無加圧焼結法を用い
て，大型サンプル	 (直径 100	 mm)	 の作製
にも成功している（図 2）．これにより，
後述するように，大型サンプルが要求さ



れる電波吸収性能の評価を世界で初めて可
能にすることができている．	 
	 

 
図 1.	 無加圧焼結法で作製した試作材の	 

曲げ強度と文献値との比較	 
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図 2.	 焼結試験片の例(MWCNT/アルミナ)	 

	 
(3)	 複合材料の破壊過程における MWCNT 破
断現象の発見：MWCNT 添加によるアルミナ粒
成長の抑制効果を見出すとともに，MWCNT/
アルミナ複合材料の破壊機構について TEM
を用いて詳細に観察することにより，世界に
先駆けて破壊き裂進展時に MWCNT は完全に
は引抜けるのではなく，調査した全種類の
MWCNT について破断していることを発見し
当該分野において大きなインパクトを与え
ている（図 3）．この発見は，従来の研究で
は MWCNT の完全引抜が仮定されていたこと
に対して，複合材料の強度・破壊靭性特性が
MWCNT の破断により律速されていることを
初めて示したものである．また，MWCNT のナ
ノ構造に依存して剣鞘型あるいはクリーン
ブレーク型の破断形態を呈することを見出
すとともに，アニーリング処理によりナノ組
織を調整でき，MWCNT の強度を向上できるこ
とを世界に先駆けて示している．さらに，
分子動力学的数値解析と SEM 内一軸引張実
験を組合せることにより MWCNT の強度発現
機構に関する検討を行い，MWCNT の引抜き
力は層間のすべり長さ依存性は小さく，エ

ンドキャップ部のファンデルワールスお
よび静電作用にほぼ支配されていること
を明らかにしている．これらの成果は，
MWCNT/セラミックス複合体のさらなる強
度特性の向上を図るための基盤を与える
ものであり，内外から高い注目を集めて
いる．	 

	 

	 
図 3. MWCNT破断に基づく破壊機構の提案 
	 
(4)	 ナノ界面強度評価法の開発：CNT/セ
ラミックス複合材料の開発において，隘
路の一つが界面強度特性に関する知見が
皆無である点であった．これに対して，
本研究では埋込長さ傾斜制御型引抜試験
法を考案し，世界で初めて CNT/セラミッ
クス複合材料の界面強度を直接的に評価
することに成功している．本法は，CNT/
セラミックス複合材料の破面に対して微
細加工技術を用いて CNT の埋込長さを傾
斜的に制御し，CNT の SEM 内一軸引張に
よる引抜試験により界面強度を評価する
ものである（図 4）．この開発した試験
法を活用することにより，MWCNT のアニ
ーリング処理により界面強度特性を変化
させることができることを示し，界面特
性制御により MWCNT の破断を抑制し複合
材料の強度・靭性特性を向上できること
を見出している．なお，MWCNT/アルミナ
複合材料に対して本法により評価された
界面強度は，複合材料破面の MWCNT 突出
長さから見積もった値と比較的近いこと
を示し，簡易な推定法も提案することが
できている．	 
	 

 
図 4.開発した埋込長さ傾斜制御型	 

	 	 引抜試験による界面強度評価法の概念図	 

	 
(5)	 トライボ特性の向上と生体材料への
展開：MWCNT 添加のトライボ特性に及ぼ
す影響を調べることを目的として，ボー
ルオンディスク型のトライボ評価試験を
実施することにより，アルミナ単体の摩
擦係数	 (0.7 程度)	 に対して MWCNT を添
加することにより約 0.15 程度まで低減
できることを示している．また，重量法



や高精度レーザ表面粗さ計を用いた性状解
析を行うことにより，摩耗量を計測するこ
とが困難であるほど耐摩耗性も高いことを
示している．この知見に基づき，MWCNT/ア
ルミナ複合材料の人工股関節への適用を目
的として，人工股関節カップ形状に適合し
うる部材を作製することに成功している
（図 5）．また，本研究で開発した試作部
材は，人工股関節等に現在用いられている
ポリエチレンやアルミナ等と比較して優れ
た強度・破壊靭性特性ならびにトライボ特
性を有していることを示している．	 
	 以上の成果に基づき，トライボ関連会社と
の間で，開発した複合材料を用いた軸受の製
作ならびに性能評価に関する共同研究を実
施しており，またフランス国立応用科学院リ
ヨン校と，人工股関節カップの実用展開のた
めの生体適合性に関する共同研究を推進す
る予定になっている．	 
	 

	 
図 5.	 試作したカップ形状の複合材料；	 

人工股関節部材への適用が期待される	 

	 
(6)	 電気特性の応用：MWCNT の分散性改善に
成功したことにより電気特性も向上させる
ことができている．試作した MWNCT/アルミナ
複合材料の電気伝導性に関する MWCNT 添加量
の閾値は 0.5	 vol.%であり，従来の研究にお
けるもの	 (およそ 0.7	 vol.%)	 より小さく，
かつ電気伝導率も 1オーダ増大させることが
できている（図 6）．この成果に基づき，セ
ラミックス製造関連会社との間で，セラミッ
クスの CNT を用いた電気伝導・熱伝導制御に
関する共同研究が開始されている．	 
	 

	 
	 図 6.世界トップの電気伝導特性を達成	 

	 また，MWCNT/複合材料の電歪効果を用い
た微小電気機械システムへの応用に関す
る検討を行い，Si を基盤とする MWCNT/Si
複合材料からなるマイクロ構造を作製す
ることに成功している．この成果は，大き
な駆動力と変位を両立しうるアクチュエ
ータ材料の創製への道をつけるものであ
る．さらに，電気歪効果の応用として，従
来の金属ひずみゲージより約 80 倍高い感
度を持つ圧電抵抗型のひずみセンサーの
開発に成功し，これにより特許出願してい
る．	 
	 
	 (7)	 電波吸収材料への展開：本研究によ
り無加圧焼結を用いて作製に成功した
MWCNT/アルミナ複合材料の大型焼結体を
活用することにより，近傍界タイプ伝搬減
衰パワーレシオ測定法を用いて電波吸収
性能の評価を行った．試作材は，現在開発
が求められている数 GHz から 10 数 GHz に
おいて，反射損失が約 40	 dB（電波吸収率
で約 95%）であり良好な電波吸収性能を有
していることが示されている（図 7）．ま
た，電波吸収率は本研究で用いた MWCNT の
種類には大きく依存性しないことが示さ
れている．この MWCNT/セラミック複合材料
を対象とした測定結果ならびに周波数依
存性に関する知見は，世界初の報告である．	 
	 以上の成果に基づき，CNT/セラミックス
複合材料の機械的，電気的ならびに電磁気
的特性を向上させるための支配因子を同
定し，これに基づく設計・作製・評価法の
開発手法を提案している．	 

	 

図 7.	 優れた電波吸収性能の評価結果	 
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