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研究成果の概要（和文）：セルロースナノファイバー（CNF）は，優れた機械的特性を有していることから，次
世代先端材料として大いに期待されている。CNFを原料とするセルロース単繊維の機械的特性において，単繊維
内部のCNF配向性が大きく影響することから，単繊維の高強度化のためには，繊維内部のCNF配向制御が極めて重
要となる。
　そこで本研究では従来の伸長流動場を用いた配向法に交流電場による配向法を加えた，革新的なCNF配向制御
法を開発することに成功した。電場・流れ場下でのCNF配向過程を解明することにより，本研究で提案する方式
において，単繊維の引張強度および靭性をそれぞれ63 %および120 %向上させることに成功した。

研究成果の概要（英文）：Cellulose nano-fibril (CNF) has been paid great attention as one of the most
 advanced nanosized biomass materials because of their impressive characteristics. The fabrication 
of materials such as filaments and films with high mechanical properties from CNF has a great 
potential as a promising environmental stable materials. Since the microscopic alignment of the 
fibrils within the cellulose filament has a strong effect on the mechanical properties of the 
material, highly aligned CNF is the key for the fabrication of strong cellulose filament made of 
CNFs. 
   In this study, an innovative method of controlling CNF alignment has proposed by coupling an 
alternating electric field with conventional fluid dynamical alignment control. Through 
understanding the CNF alignment process by electric field, the tensile strength and toughness were 
increased by 63 % and 120 %, respectively by electric field assisted flow-focusing method. 
 

研究分野： 機能性流体工学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
カーボンニュートラル材料であり，環境適合型材料として注目を集めるセルロースナノファイバー（CNF）に対
し，交流電場と伸長流動場を組み合わせた革新的配向制御法を開発した。本手法により，従来法で不可能であっ
たCNF配向度の飛躍的な向上に成功し，セルロース単繊維の高強度・高靭性化を実現した。本技術は，軽量・高
強度というセルロースの特性を活かした新素材開発に大きく貢献するとともに，自動車部材や航空機，風車翼等
へのセルロース単繊維の新たな応用展開を切り拓くものと期待される。

※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。
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１． 研究開始当初の背景 
 植物繊維（パルプ）をナノレベ
ルまで微細化することにより得
られるセルロースナノ繊維
（Cellulose Nnano Fibril: CNF）
は，軽量でありながらも高い引張
強度，弾性率と低い線膨張係数を
併せ持つ優れた環境適応型新素
材として注目を集めている。ま
た，CNF を再合成することによ
り創製されるセルロース単繊維
を次世代複合材料として用いる
ことにより，構造物や自動車用車
体，航空機部材への利用などが大
いに期待されている。 
 CNF から優れた機械的特性を
有するセルロース単繊維を創製
するためには，図 1(a)に示すように，セルロース単繊維中の CNF 配向度を向上させることが不
可欠である（図中の数字は CNF の軸方向に対する角度を表す）。CNF 配向が制御されたセルロ
ース単繊維を連続的に創製する方法として，伸長流を用いた湿式プロセスが提案されている(1)。
本方式では，図 1(b)に示すように，流路として複十字型の流路を用いており，上端から原料であ
る CNF・水分散液が導入され，流路両端から水および凝固剤である塩酸水がそれぞれ導入され
る（シース流と呼ぶ）。このとき，流路合流部において CNF・水分散媒がシース流によって引き
延ばされるような伸長流動場が形成される。CNF・水分散媒の界面において生じるせん断流お
よび軸方向の伸長領域（加速領域）において高アスペクト比の CNF は軸方向に回転配向し，塩
酸水によりゾル－ゲル転移する。しかしながら，伸長流動場による配向制御により比較的高い強
度を有する単繊維が得られているが，本方式による配向度は 35 度程度にとどまっており（図 1(a)
中星印），さらに配向度を向上させ，強度を上げることが実用上の大きな課題であった。 
 
２．研究の目的 
上述の背景から，さらなる CNF 配向

性向上による単繊維の高強度化を目指
し，本研究においては，図 2 に示す交流
電場による配向制御と従来の伸長流動場
による配向法を組み合わせた革新的なセ
ルロース単繊維創製法（電場印加型フロ
ーフォーカシング法）を開発した(2)-(4)。
様々な条件の下で単繊維創製を行い，交
流電場および伸長流動場を用いた CNF
配向制御によるセルロース単繊維の材料
特性向上効果を明らかにすることで，本
創製法の実現に向けた知見を得ることを
目的とした。 
 
３．研究の方法 
 本研究目的を達成するために，まず，
数値シミュレーションにより電場印加
型フローフォーカシング法における
CNF 配向過程を明らかにした。本シミ
ュレーションにおいては，CNF を楕円
剛体と仮定し，繊維幅を 8 nm とした。
なお，繊維の回転については，x-y 平面
のみの回転を考慮した。また，y および
z 方向速度は無視できるほど小さいも
のとし，x 方向（軸方向）速度のみ考慮
した。CNF の配向状態を解析するにあ
たり，繊維角の確率密度関数である配
向分布関数 Ψ(ϕ)を導入し，配向分布関数の輸送方程式である Smoluchowski 方程式を基礎方程式
とした。本数値シミュレーションにおいては，図 3 に示す流路を対象としており，ノズルの上流

(a)                   (b)   
図 1 (a)セルロース単繊維の材料特性，(b)伸長流動場に

よる CNF の配向制御(1) 

図 2 新たに開発した交流電場と伸長流動場を 
組み合わせたセルロース単繊維創製法 

図 3 シミュレーションモデル 



に 2 個の電極が両壁面に取り付けられている。この電場印加領域において予備配向された CNF
が下流のノズル部における加速領域での伸長流効果によりさらに配向する。流路は矩形断面を
有しており，電極領域においては，流路高さ 4 mm，幅 1 mm であり，ノズル出口においては流
路高さ 1 mm，幅 1 mm である。ノズル部の長さ 10 mm であり，流路の全長は 50 mm となってい
る。電極は直径 2 mm の円柱形状であり，電極中心間距離は 10 mm である。 
 次に，数値シミュレーションにより得られた知見をもとに，電場印加型フローフォーカシング
流路を用いて単繊維の創製を行った。原料となる CNF は，混合比 1:1 のベイツガおよびベイマ
ツから得られた TEMPO 酸化 CNF であり，平均繊維長は 650 nm である。CNF・水分散媒の濃度
を 0.3 w%とし，第二シース流における塩酸溶液の濃度を 1 mol/L とした。図２に示すように，流
慮は 1 mm x 1 mm の矩形断面を有する複十字型となっており，CNF・水分散媒は上端から供給
され（主流），流路下部においては，流路左右端より水（第一シース流）および凝固剤である塩
酸水溶液（第二シース流）が供給されることで伸長流動場が形成される。なお，合流角は 90 度
であり，第一・第二シース流路間の距離は 4 ㎜である。合流部上流においては，交流電場印加
のために直径 2 mm の円柱電極が片側にのみ設けられており，電極と CNF 分散媒は直接接して
いる。実験条件を参照し，主流の流量を 2.4 mL/h とし，第一・第二シース総流量をそれぞれ 12 
mL/h および 7.2 mL/h とした。本プロセスは湿式のプロセスであり，流路出口を水槽中に沈め，
連続的に創製されるゲル化した分散媒を水中から回収し，24 時間室温で乾燥することで単繊維
を得た。 
 
４．研究成果 
① 図４に数値シミュレーションにより得られ
た 300 V を印加した際の流路中心軸上におけ
る CNF 配向度分布を電場の有無に対して示
す。なお，配向度 s は，配向分布関数(ϕ)を
用いて定義され，0 から１までの値をとる。ラ
ンダム配向状態では配向度が 0 となり，完全配
向状態では 1 となる。図の上部に示す流路にお
ける電場分布より，電極間においては，流路中
に一様な電場が形成されることが分かる。電場
を印加しない場合（図中点線），ノズル部にお
いて CNF 配向度が 0 から 0.7 程度まで向上す
る。一方，電場を印加した場合では，x = 3 - 4 
cmの電場印加領域において配向度が 0から 0.6
まで向上し，その後ノズル出口において配向度
は 0.9 に達する。本シミュレーションにより，
交流電場印加による明確な配向度向上効果が
示された。 
 
② 図５に電場印加時における異なる繊維
長に対する配向度分布を示す。短い繊維ほ
ど電場に対する応答性は高く，電極間での
配向度は高くなるが，電場印加領域下流に
おいては，プラ運動による回転拡散の影響
を大きく受けるため，配向度が急激に減少
する。結果として，流路出口における配向
度は低くなる。一方，繊維長が大きい場合，
電場に対する応答性が低く，電場印加領域
で得られる配向度は低下する。また，長繊
維ほど伸長流動場における配向促進効果
は大きくなるが，電極出口における配向度
が低いため，結果として流路出口において
十分な配向度を得ることができない。以上
より，電場と伸長流動場を重畳した本プロセスにおいて
は，最適な繊維長が存在することが明らかとなった。 
 
③ 上述の数値シミュレーションにより得られた知見を
もとに，同流路を用いて単繊維の創製を行った。図６に
示すSEM像から本プロセスにより得られたセルロース
単繊維の表面性状は，軸方向に溝構造を有しているこ
とが明らかとなり，直径 1－3 m 程度の束状の CNF 凝
集体が結合することで，幹状の構造体を形成している。
電場の有無によらず，得られた単繊維の直径は
17.7±4.3 m であった。 

図 4 セルロースナノファイバーの配向分布 
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図 5 繊維長が配向分布に与える影響 

図 6 セルロース単繊維の SEM 画像 



④ 二次元 XRD（X 線解析）解析により単繊維のナノ構造を明らかにした。図７において，
いずれの場合においても 0 度および 180 度近傍において明確なピークが見られることから，
単繊維中の CNF は軸方向に配向していると言える。また，0 度および 180 度近傍にみられ
るピークは，合流部上流において 600 Vpp の電圧を印加することでより先鋭化しており，ピ
ークの半値幅から定義される配向度は，0.8 程度から 0.95 まで向上する。本結果より，交流
電場印加により明らかに配向が促進することが明らかとなった。 
 
⑤ 得られた単繊維に対して引張試
験を行い，機械的特性を評価した。
図８に示すように，400 Vpp までは，
材料特性に有意な差が見られない
ものの，600 Vpp 印加時では，引張
強度および靭性がそれぞれ63%およ
び 120％増加する顕著な材料特性の
向上成果が見られた。これは，図７
に示す XRD の結果からも明らかな
ように，交流電場と伸長流動場によ
る CNF 配向制御により，ほぼ完全配
向が実現されたことによる。 
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図 7 次元 XRD による単繊維の内部構造（配向度評価）(a)無電場，(b)600 V 

図 8 引張試験によるセルロース単繊維の機械特性 
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