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研究成果の概要（和文）：従来より断熱建材として広く利用されている天然セルロースを高密度シートに変換すること
で、プラスチックフィルムの約３倍の熱伝導性を発揮することを見出した。まず、半透明のフィルム材料の熱拡散率を
周期加熱法により正確に測定するための前処理法を決定した。その後、さまざまな原料から調整したセルロースナノフ
ァイバーからシート材料を作製し、伝熱特性を調査したところ、セルロースナノファイバーの形態・構造によって熱伝
導特性が異なるという結果が得られた。とくに、結晶性が高く太い繊維によるシートで高い熱伝導率が測定された。本
研究から、セルロースの結晶が熱を伝える特性を有することを初めて見出した。

研究成果の概要（英文）：This study revealed that the nonwoven cellulose nanofiber sheet had ~3 times 
greater thermal conductivity compared with the existing plastic films. The pretreatment method allowing 
to measure the thermal diffusivity of translucent film materials through the periodic heating method. 
After that the non woven sheets were produced using various cellulose resources and their thermal 
conductive properties were investigated. As a result, the size (width) of cellulose nanofiber was found 
to effect on the thermal diffusivity.

研究分野：高分子物性

キーワード： 熱伝導　セルロース　フィルム材料
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１．研究開始当初の背景 
 天然ポリマーであるセルロースは、植物体
内で幅約 3~20 nm程度のナノ繊維として生産
される。様々な解繊技術により、このナノ繊
維をバラバラに解すことで、セルロースナノ
ファイバー（CNF）を製造できる。CNFはセ
ルロースの伸びきり鎖結晶から成る高結晶
性ナノ繊維であり、高強度・高弾性・低熱膨
張性といった優れた特性を併せ持つ。さらに、
CNF を製膜した柔軟な紙状シートが透明性
を発揮できるため、電子ペーパーやフレキシ
ブル太陽電池など次世代の薄型電子基板材
料へ展開が期待されている。 
 ところが、小型化／高性能化が進む薄型電
子デバイスでは、発熱量が増大し、熱暴走・
熱破壊が問題となっている。従来のコンピュ
ーター等に取り付けられるヒートシンク（放
熱器）は嵩高い金属塊であるため薄型機器に
は搭載できない。すなわち、薄型デバイスの
排熱を効率化し、高機能を維持・発揮させる
ためには、電子基板そのものに熱を拡散して
逃がす性能が必要となる。 
 現在、フレキシブル電子基板に汎用される
プラスチック材料は、一般的に熱伝導率が低
く断熱材と言われている。セルロースも例に
漏れず、古紙パルプによるスポンジ材が断熱
建材として汎用され、熱伝導性が低い素材で
あると考えられていた。しかし、これまで調
査する限りでは、セルロース原料を解繊した
CNF そのものの熱伝導特性に関する報告は
これまでほとんど見られていない（樹脂に
CNFを複合すると熱伝導率が向上する、とい
う報告が数件見られる）。一方で、プラスチ
ックは高延伸などにより結晶化すると熱伝
導性が向上することが知られている。天然セ
ルロースはそもそも結晶性が高い伸びきり
鎖結晶であるため、熱の伝搬を阻害する欠陥
や分子鎖の乱れ・絡み合い・非晶部分が少な
いと思われる。すなわち、人為的な操作をせ
ずともある程度熱伝導しうる構造ではない
か、という点が着目された。そのため、実用
的な観点においても、CNFの熱伝導特性を解
明することが重要課題となっている。 
 
２．研究の目的 
CNF自体の熱伝導特性を、汎用的な周期加熱
法を用いて解明することとした。電子基板材
料への展開を想定して、様々なセルロース原
料から製造した CNF よりシート材料を調整
し、熱伝導特性を解明することを目的とした。
さらに、熱伝導特性に影響する構造因子の解
明を目指した。 
 
３．研究の方法 
顕微鏡および分光分析により、CNFシートに
おける繊維構造を解析した。シート材料の厚
み方向および面内方向の熱拡散率を、周期加
熱法によって測定した。熱拡散率と定積比熱
から熱伝導率を換算した。比較試料として既
存のプラスチックフィルムを用い、熱伝導特

性および熱膨張挙動を測定した。 
 
４．研究成果 
(1) CNF そのものの熱伝導特性を調査するに
あたって、繊維の結晶性や長さなど様々な要
素が影響因子として考えられた。そのため、
4 種類のセルロース原料（ホヤ・バクテリア
セルロース・コットン・木材）を用いて合計
7 種類の異なる形態の CNF 試料を調整した。
透過型電子顕微鏡による観察から、作製した
CNF はそれぞれ既報の形態に類似していた。
これらの CNFを用いて、ろ過製膜およびプレ
ス乾燥により不織シートとした。シート中の
繊維配向をレーザー顕微ラマン分光法によ
って解析した。セルロースの分子鎖方向とレ
ーザーの偏光軸が合致すると散乱ピーク強
度が増加することが知られている。シート断
面に対しレーザーを照射した所、いずれの試
料でもシートをレーザーの偏光方向に位置
した場合、それに直行する場合と比べてセル
ロースのラマン散乱ピークが強く現れた。こ
の結果から、CNF繊維はシート厚み方向に積
層していると判断された。同様に、シート面
に対してレーザーを照射し、シートを 360度
回転させピーク強度の強さ分布を測定した
ところ、多少のばらつきを含むもののいずれ
の角度においてもほぼ一定の強度が観測さ
れた。この結果から、CNFはシート面内方向
においてランダムに配向し、異方性がほとん
ど無い状態であることが確認された。すなわ
ち、本研究で調製したすべての CNFシートは、
面方向にランダムに配置し厚み方向に積層
した、典型的な不織シートの構造であること
が確認された。同一とみなせる構造を有する
これらの CNF不織シートに対して、熱伝導特
性を解析した。 
 
(2) CNF から作製した不織シートは半透明で
あり、熱拡散率測定時の加熱レーザーがシー
トを透過してしまう問題が生じていた。正確
な測定を期するためには、レーザーが透過せ
ず試料を加熱し、さらにシートの温度変化を
正確に検出できるようにする必要があった。
そのため、試料に対して適切な前処理（黒化
処理）を施し、レーザーが透過せず熱拡散率
を測定できる条件を確定させた。これにより、
透明性の高い CNF シートおよびプラスチッ
クフィルムの熱拡散率が測定できるように
なった。 
 
(3) CNF 不織シートの熱伝導率は、面内方向
には試料間で大きく異なったのに対し、厚み
方向ではほとんど差が生じなかった。これは、
ラマン分光測定により確認された繊維の配
向性が強く影響していると考えられた。異な
る CNF 間で面内方向熱伝導率が大きく異な
った原因として、セルロースの結晶性が考え
られた。X線回折により相対的結晶化度を求
め、熱拡散率と相対させた所、おおまかな比
例関係にあることが示されたが、傾向に明確
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