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天然に生産されるセルロースナノファイバー (CNF)の高結晶性に着目し、電子回路基板

への応用が期待される CNF の不織シート材料について熱伝導特性を解明する事を目的

とした。繊維長や繊維径、結晶性など特徴が異なる CNF を用いて熱物性との関係を調

査した。セルロース I 型結晶を有する CNF 同士において、平均の結晶断面積と熱拡散

率が相関することが確認され、フォノン伝導におけるサイズ効果の発現が示唆された。

赤外線サーモカメラによる温度分布測定より、一端を加熱された CNF 材料が同一厚さ

のポリマーフィルムに比べ高い熱伝導性を示すことが確認された。  
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研究成果の概要（図･グラフ等は使用しないこと。） 

  

 天然ポリマーであるセルロースは、樹木細胞壁などで幅 3~20 nmのセルロースミクロ

フィブリルとして生産され、種々の解繊処理によってセルロースナノファイバー  (CNF) 

として抽出される。この CNFはセルロース分子鎖の伸びきり鎖による高い結晶性を有

し、高弾性・低熱膨張・フレキシブル・軽量・透明という優れた特徴を併せ持つ。その

ため CNFは、太陽電池や電子ペーパーのフレキシブル透明基板材料として利用が期待さ

れている。一方、これらの電子機器では、回路の集積化や微細化に伴い発熱密度が増加

し、局所加熱部位（ヒートスポット）が生じやすい。電子機器の熱暴走を阻止するため

には、排熱機構の設計が不可欠であり、回路基板などの周辺構成部品にはヒートスポッ

トを緩和し温度を下げるための熱拡散性能が求められる。  

 従来からセルロース繊維は、熱伝導性が低いことが特徴である “断熱材 ”として家屋建

材などに利用される。これは CNFの集合体であるパルプ繊維による低密度のスポンジ状

セルロースが低熱伝導率（断熱性）を示すためである。セルロースの伝熱媒体としての

用途は、原料繊維を縒った絹糸・綿糸による衣服用布などに見られるが、熱物性の知見

は少なく、CNFそのものの熱特性は未解明である。一方、熱硬化性ポリマーの一種であ

るエポキシ樹脂と CNFを複合したシート状材料の熱伝導率が約 7倍に向上すると報告さ

れ、 1 ) CNFの潜在的な高熱伝導性が示唆されている。シーズ材料である CNFの用途拡

大に対し、 CNFそのものの熱伝導特性を解明することは急務の課題となっている。  

 一般的に、ポリマーは熱伝導性が低く断熱性を示すが、分子配列に規則性を持たせる

結晶化により高い熱伝導性を発揮することが知られる。例えばポリエチレンは、極度に

延伸させると鉄を凌ぐほどの高熱伝導率に達すると報告された。2 )
 しかし、高結晶化す

るための超延伸操作などの人為的な処理がボトルネックとなり、熱可塑性樹脂を用いた

高熱伝導材料は１次元（繊維）形態にとどまっている。また、石油由来ポリマーに炭素

繊維やカーボンナノチューブ、窒化ホウ素、窒化アルミニウム、あるいは銀粒子などの

無機・金属系熱伝導フィラーを複合した各種熱拡散材料が提案されているが、透明性や

フレキシビリティに欠け用途が異なる。  

 スーパー繊維として知られる高弾性ポリマー繊維において、弾性率と熱伝導率に正の

相関が示されている。 3 ) 本研究で対象とする CNFは、天然ポリマーでありながらアラ

ミド繊維に匹敵する高弾性を有すると報告され、 4 ) この点でも高熱伝導特性の示唆が

見受けられる。分子の配列規則性がない非晶ポリマーに比べ、結晶は格子振動を伝達し

やすいため一般的に熱伝導率が高い。また通常のポリマーに見られる折りたたみ鎖結晶

（ラメラ）とアモルファスの混合相に比べ、結晶化度が高く結晶格子が連続した伸びき

り鎖結晶相がより熱伝導に有利と考えられた。  

 本研究は、CNFを積層させた紙状材料の熱伝導特性およびその影響因子を明確化する

ことを目的とし、 CNFの結晶性など諸パラメータについて熱伝導特性の違いを調査し

た。解析に先立ち、半透明である CNF材料の熱特性を非定常法である周期加熱放射測温

法を用いて評価するための前処理法を確定させた。試料に加熱光が透過せず熱を吸収さ

せ、同時に温度変化を検出できるよう、試料表面に黒化膜を形成し放射率を一定とした。

この前処理により測定系理論に合致する温度傾向を観測したため、以後の測定に対して

適用することで CNF材料の熱伝導特性を評価した。  
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研究成果の概要（つづき） 

  

 調 整した CNF試料はすべて Cel lu lose  I型結晶を含むことが X線回折より示された。

Pseudo -Voigt関数によるピークフィッティングから結晶構造解析を行った結果、相対的

結晶化度と面内方向の熱伝導率が荒い相関を示すことを確認した。さらに X線回折プロ

ファイルの結晶性ピークから各回折面の平均結晶子幅を求め、結晶の平均的な断面構造

を推定した。この構造を元に暫定的に見積もった結晶の平均断面積が、面内方向の熱拡

散率に対し強い相関を示すことが見出された。また、測定可能な範囲の繊維長と熱拡散

率がほとんど相関しないという結果からも、温度の伝搬に対してセルロース結晶幅ある

いは断面サイズが支配的であると考えられる。すなわち、系の代表サイズによってフォ

ノンの平均自由行程が制限されるサイズ効果 5 ) , 6 )が発現した可能性が示唆された。  

 結晶性ナノ繊維が互いに接続する材料内部では、熱抵抗を生じる界面積が大きいた

め、熱の伝播媒体である繊維が長いほど界面の影響を受けにくく、より遠くまでスムー

スに熱が輸送されると予想された。しかし実際は、CNFの繊維長と熱拡散率の間にほと

んど相関が見られなかった。また、厚み方向の熱拡散率が、面内方向より小さく、結晶

化度や繊維径に関わらず全ての試料でほぼ同一であった。CNF同士の界面において、大

きな接触熱抵抗が存在することが示唆された。  

 電子回路の基板にも用いられる石油由来ポリマーのフィルムにおいて、厚み方向より

面内方向で高い熱伝導率が観測された。これらのフィルムに比べ、CNF 試料は明らかに

高い面内方向熱伝導率を示した。CNF 試料の片側を熱板に挟み、定常状態に達した場合

の表面温度分布を赤外線サーモカメラにより観測したところ、同一厚さのポリマーフィ

ルムより高温域が広がり、CNF 試料が定常状態で高い熱伝導特性を示すことが確認され

た。以上から、天然セルロースの伸びきり鎖結晶が効果的にフォノンを輸送することが

明確になった。  
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