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研究成果の概要（和文）：DNAに代表される生体由来の共有結合性擬一次元材料は、分子レベルで配列制御が可
能であることから、その熱伝導性に注目が集まっている。本研究では、マイクロデバイス定常法とブリッジ回路
を組み合わせた超高感度熱測定法を利用し、低熱伝導材料の熱伝導率の定量を試みた。分子長の比較的長いホヤ
由来のセルロースナノファイバーを実験試料として選定し、測定を行った結果、常温でファイバー1本の熱伝導
率は約2.2 W/m/Kであること、サイズ効果により熱伝導率が抑制されていることなど、生体由来の直鎖材料1本の
熱伝導性を初めて実証することに成功した。今後、同手法を適用することで様々な生体材料への応用に展開する
予定である。

研究成果の概要（英文）：Biological molecules represented by DNA are a covalently-bonded 
pseudo-one-dimensional materials and are attracting attention for the thermal conduction properties 
because their sequences can be controlled at the molecular level. Here, we attempted to quantify the
 thermal conductivity of low thermal conductivity materials by using an ultrasensitive thermal 
measurement method that combines a microdevice method with a bridge circuit. Cellulose nanofibers 
derived from squirrels were selected as a first experimental sample due to the relatively long 
molecular length. As a result, the thermal conductivity of single fiber is about 2.2 W / m / K at 
room temperature and it shows a strong suppression of the thermal conductivity caused by the size 
effect. We could demonstrate the thermal conductivity measurement of a single bio-inspired single 
chain molecules for the first time. The established measurement technique will apply for the thermal
 conduction measurement of various biomaterials.

研究分野： 熱工学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究はDNAに代表される生体材料の熱伝導性を単一分子レベルで明らかにし、生体材料の潜在性について明ら
かにすることを目的としている。DNAやたんぱく質などの生体由来の直鎖材料は、分子レベルで配列制御が可能
な点からフォノンエンジニアリングにおいて極めて注目すべき材料であり、優れた熱伝導性や機械的性質を有し
ている場合にはフレキシブル熱拡散材や断熱材などの工学応用も期待されている。しかし単一分子の熱伝導率測
定の技術的障壁の高さから、これまで研究例は報告されておらず、本研究で実証したセルロースナノファイバー
1本の熱伝導測定は、学術的、および工学的な観点から極めて意義の高い研究成果であるといえる。

※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 

2012 年に天然由来のバルク生体材料であるクモの糸が 400 W/m/K を上回る優れた熱伝導体
であることが報告され [Adv. Mater. 24 1482 (2012)]、その最小構成物質である生体高分子の熱
伝導性に大きな注目が集まっている。タンパク質やデオキシリボ核酸(Deoxyribonucleic acid, 
DNA)、糖鎖に代表される生体分子の多くは、共有結合性の直鎖擬一次元材料であり、柔軟な配
列制御が可能である。そのため、材料のフォノンを自在に操作してそのフォノン熱輸送を制御す
る"フォノンエンジニアリング"と親和性の高い研究材料であると考えられる。特に DNA はアデ
ニン(A)、 チミン(T)、グアニン(G)、シトシン(C)の４種類の異なる塩基を持ったヌクレオシドが
直鎖状に繋がった生体高分子であり、相補的な塩基配列の単鎖 DNA(single strand DNA, 
ssDNA)同士で安定な二重螺旋構造(double strand DNA, dsDNA)を形成する優れた相互作用特
異性を利用して、他の技術では実現不可能な複雑な二次元/三次元ナノ構造を作り上げることが
可能なナノテクノロジーの基盤材料として DNA は大きな注目を集めている。 
これまでに DNA の電気伝導性に関しては数多くの研究が報告されているが[Nature 398 407 

(1999)など]、DNA の熱伝導性に関しては１分子レベルでの熱伝導率計測が技術的に困難である
理由から、配列が制御されていないλファージ DNA に対して申請者が行った先駆的な研究
[Nano Lett. 9 2005 (2009)]以外に報告例がない。単一ナノ構造体の熱伝導率は、適切な設計が
施されたマイクロ加工デバイスを用いて、電気的手法によって定量される。しかし生体材料の場
合、その分子サイズの小ささゆえに仮に高熱伝導率であったとしても試料熱伝導は極めて小さ
いことが予想され、高真空下であっても試料を通らずに伝達される輻射伝熱の影響やデバイス
温度の測定誤差によって、測定が極めて困難となる。そのため DNA に限らず、ナノレベルの単
一生体材料の熱伝導率の定量を実証した研究例はなく、実験を行うためには、適切な測定デバイ
スと測定環境を用意し、熱伝導率の計測感度を可能な限り向上させる必要がある。 
 
２．研究の目的 
 そこで本研究では、既存のマイクロデバイス定常法と呼ばれる単一ナノ構造材料の測定手法
を基礎として、単一生体分子の熱伝導測定を実現するための基盤技術の創出を目的として、上述
したように人為的に配列制御が施された DNA 一分子の熱伝導率の定量を最終目標として研究
を遂行した。 
 
 
３．研究の方法 
 本研究は、以下の手法を用いて行った。順に記載する。 
-  
- 試料の導入方法 

本研究では、コイル状の金属構造が施されたサスペンド構造（支持脚を介して宙にういた
構造）を有するマイクロ加工デバイスを微細加工技術によって製作し、その測定系に試料一
分子が橋渡しされたデバイスを準備する必要がある。これまでの申請者の研究では、微細加
工プロセスの間に実験試料をあらかじめ導入しておく手法を採用していたが、生体材料は有
機溶媒やプラズマなどの微細加工プロセスに対して脆弱なため、デバイス製作後に試料を導
入しなければならない。本研究では、水溶液中に分散された実験試料にデバイスを浸水させ、
取り出した後に乾燥させることで、試料の転写を行った。 

 
- 測定デバイスの微細加工 

測定デバイスは以下の手順で準備した。まず、LPCVD 窒化シリコン膜が成膜されたシリ
コン基板を開始材料として用い、その基板上に金属構造を電子線描画によって加工した。次
に、スパッタ成膜によってクロム/白金膜（=5/50 nm）を堆積した後にリフトオフによって
金属構造を製作した。次にサスペンド構造となる領域を電子線描画によってパターンニング
した後、反応性イオンエッチング装置を用いて電子線レジストを保護材料として露出した窒
化シリコン膜を除去した。次に窒化シリコン膜を除去した領域内に 3 回目の電子線描画を行
うことで、サスペンド構造を支える支持脚の長さを調整するための電子線レジスト保護膜を
製作し、露出した領域の下地シリコン基板を上部から二フッ化キセノンガスで等方性エッチ
ングすることによってサスペンド構造を製作した。支持脚の長さは二フッ化キセノンガスの
エッチング時間を調整することで制御した。最後に保護膜として利用した電子線レジストを
酸素プラズマによって除去した後、実験に利用した。 

-  
- 測定環境の構築 

熱伝導測定は上述したサスペンドデバイスを利用して、電気的手法によって行った。具体
的にはコイル状の金属配線が施された２つの自立膜（加熱膜、検出膜）の間に試料を橋渡し
させ、加熱膜上のコイルを通電加熱させることで温度勾配を形成する。それぞれの膜内の温
度変化はコイルの電気抵抗変化から計測し、2つのサスペンド構造が対称構造を有しており、



2 つの自立膜の支持脚の熱抵抗が同一であると仮定した場合、発熱量と２つの自立膜の温度
変化から解析的に試料の熱抵抗を導出することが可能である。測定は対流熱損失を除去する
ために高真空下で行う。ここで計測感度を決定するのは主に検出膜の温度変化の測定精度で
あり、また、試料を介さずに輻射伝熱によっても加熱膜から検出膜へ熱が伝わる。ゆえに低
熱伝導度の材料を測定するためには、検出膜の電気抵抗変化の検出精度を高め、さらに輻射
伝熱の寄与を差し引く必要がある。そこで本研究ではブリッジ回路とマイクロデバイス定常
法を組み合わせた測定手法を採用した。ブリッジ回路を形成することで測定環境の外部と内
部の温度揺らぎによる電気抵抗の微小変化を相殺することが可能となり、電気抵抗の測定精
度を大きく向上させることができる。また、試料が橋渡しされていないデバイスでも同時に
測定を行うことで輻射伝熱量を見積り、実験データから輻射伝熱の寄与を差し引くことも可
能である。本研究では、この超高感度熱計測法を実施する電気測定系を研究室に構築して実
験に利用した。 
 

- 実験試料の選定 
 実験試料はマイクロ加工デバイスの測定系である加熱膜と検出膜の間に橋渡しさせる必
要がある。そのため、2 つの自立膜の間のギャップは試料の平均長さよりも小さくする必要
がある。試料を橋渡しさせる際に行うデバイスの浸水処理の際に自立膜間の距離が近すぎる
と互いに接触してデバイスが破損してしまうこと、半導体微細加工プロセスには加工限界が
存在すること、などの事情から、1m 以下のギャップを有するデバイスを用いて実験をする
ことは困難であった。当初の計画では<1m の長さの合成 DNA 鎖などの測定を想定してい
たが、このような事情から、本研究では最小ギャップを 1m としてデバイスを製作し、生
体材料として鎖長が長く、単離・合成が報告されているホヤ由来のセルロースナノファイバ
ー(Cellulose nanofiber, CNF)と商用のλファージ DNA を実験試料に選定し、研究を遂行し
た。 

 
４．研究成果 
 測定環境の構築後、平均直径 10 nm 程度の CNF1 本の熱伝導率測定に着手した。試料熱伝導
は試料架橋デバイスの熱伝導から、輻射計測用の試料が架橋されていないデバイスの熱伝導を
差し引いて求め、測定は 20K から 320Ｋの範囲で温度依存性実験を行った。試料熱伝導と輻射
熱伝導は、想定していたようにおおよそ同程度(約 10-10W/K)の大きさであり、測定感度を高め、
さらに輻射伝熱寄与を差し引く測定手法でなければ定量することは困難であることが確認され
た。計 9 つの単一 CNF の熱伝導率を測定して統計値を求めた結果、常温で約 2.2 W/m/K であ
った。CNF は透明断熱材への応用が嘱望されており、セルロース多孔質体の骨格材料となる
CNF の熱伝導率がバルク二酸化ケイ素と同程度の値（1.4 W/m/K）であることは工学的にも注
目すべき点であるといえる。また、温度依存性実験の結果、120 K までは熱伝導率は温度に対し
て単調に増加するが、120 K から 320 K の間ではほとんど一定の値を取ることが明らかとなっ
た。この温度依存性は、単一ナノ構造体の直径が小ささに由来する界面フォノン散乱が熱輸送を
支配していることを示唆しており、CNF の熱伝導性においても顕著なサイズ効果が生じている
ことが新たに明らかとなった。CNF は天然由来の材料であり、単離・精製プロセスを経て抽出
される。そのため、CNF 単結晶の合成などは報告されていないが、結晶構造を大きくすること
によってサイズ効果を解消し、熱伝導率を高めることも可能であると考えられる。CNF はフレ
キシブル熱拡散材料などへの応用も期待されており、繊維材料の高熱伝導化に関しても重要な
知見が得られたと考えられる。この結果を踏まえた上でセルロースの熱伝導性について更に知
見を深めるため、苧麻，綿，レーヨン，ホヤのバルクセルロース繊維の熱伝導率の評価にも着手
した。常温における苧麻，綿繊維の熱伝導率はそれぞれ 3.29，3.45 W/m/K である一方で，ホヤ
繊維の熱伝導率は温度 300 K で 0.37 W/m/K と低いことが明らかとなった。これらは繊維材料
の配向性や結晶性に関する影響も反映された結果であると予想され、今後も研究を継続して生
物由来の代表的な繊維材料であるセルロースの熱伝導性に関する知見を深めていく計画である。 
 最後に本研究では DNA の熱伝導率評価を最終目標として研究を遂行していたが、上述したよ
うに配列を制御した人工 DNA の鎖長は短く、本測定手法での実験が困難であったこと、一方で
λファージ DNA のような鎖長の長い DNA の場合、デバイス内の測定領域以外の箇所にも架橋
されてしまうなど、別の側面で実証実験が困難であった。今後は本研究で構築した測定環境、お
よび超高感度熱伝導率測定法を利用することで、実験試料の鎖長を最重要事項と捉え、継続して
DNA を中心とした生体材料の熱伝導性の解明に着手していく予定である。 
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