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【基本構想】 

近年、Beyond 5G 対応の高精度な通信センサーが搭載可能でフレキシブルな電子デバイスの需要が高ま

っており、それを構成する基材の高性能化が求められている。さらに、基材の環境親和性も要求されてお

り、これらを満たす革新的な材料開発が必要となる。そこで本研究では、バイオマス由来の新素材である

セルロースナノファイバー（CNF）に注目する。CNF は、セルロース分子が一軸配向した結晶であり、高

強度・高弾性率・低熱膨張率・絶縁性・環境分解性などの優れた材料特性を有しており、フレキシブル電

子デバイスの基材としての応用が期待できる。しかし、応用に繋げるには、放熱のための高熱伝導化と、

信号減衰抑制のための低誘電率化が必要である。その課題を克服するべく、多段階のボトムアッププロセ

スを通じて CNF 構造を精密制御し、格子振動（フォノン）の状態やダイナミクスを変調するフォノンエ

ンジニアリングにより、熱物性と誘電物性を制御し、高性能な CNF 製電子基材を開発する。 

 

1. 研究目的 

 近年、情報インフラの整備が急速に進み、スマートセン

サーやスマートロボットが普及してきている。2020 年に

は第五世代移動通信システム（5G）が商用化しており、そ

の次世代規格である通称「Beyond 5G」は 2030 年頃の実用

化を目標に開発が進められている。数十 GHz 以上の高周

波数信号を用いる Beyond 5Gは、超高速・超低遅延・超多

数同時接続の通信を可能にするため、スマートセンサーや

スマートロボット普及のための基盤技術である。総務省は

「Beyond 5G 推進戦略」を掲げており、産学官が連携して

次世代情報システムの構築に取り組んでいる 1。神奈川県

においても、デジタル技術を活用し、作業の効率化や自動

化を試みる取り組みが増えてきている。医療問題や災害対

策にもデジタル技術を取り入れ、遠隔操作や高精度な予測

が可能となるよう、情報システム整備に注力している 2,3。 

 そうした背景の中、Beyond 5G 対応の高精度な通信セン

サーが搭載可能でフレキシブルな電子デバイスの需要が

高まっており、それを構成する基材の高性能化が求められ

ている。一般に、基材が必要とする特性は、高速通信およ

び信号減衰の抑制を可能とする低誘電特性（低誘電率・低

誘電正接）、チップからの熱を放熱する高熱伝導性、温度

変化しても寸法を一定に保つ低熱膨張性である。また、こ

れらの特性は、Beyond 5G 対応の基材ではより高い性能が

要求されているが、既存材料のみではその達成が困難であ

る。さらに、サスティナブルな社会の構築に向けて、環境

親和型の材料からの基材開発も要求されている。 

そこで注目するのが、バイオマス由来の新素材であるセ

ルロースナノファイバー（CNF）である（図 1）。セルロー

ス分子が一軸配向した結晶である CNF は、高強度・高弾

性率・低熱膨張率・絶縁性・環境分解性などの優れた材料

特性を有しており 4、次世代フレキシブル電子デバイス基

材としての応用が期待できる。しかし、応用に繋げるには、

更なる高熱伝導化、低誘電化および低誘電正接化が必要で

ある。Beyond 5G 対応の基材に要求される物性値は、線熱

膨張係数 20 ppm、誘電率 2.0～2.4・誘電正接 0.0010～

0.0015 (100 GHz 帯)、面内方向の熱伝導率 10 W/mK 以上と

されており、これらの値を目標値に設定してその到達を目

指す。 

 昨年度は CNF 単独のフィルム材料を対象として、多段

階のボトムアッププロセスを通じてその構造を精密制御

し、熱物性および電気物性の高性能化と CNF 構造との相

関解析を実施して各物性の支配因子を精査した。伝熱特性

図 1. セルロースナノファイバー（CNF） 



については、CNF フィルム中の熱輸送が湿度と CNF の配

向度に支配されていることが明らかとなった。さらに熱伝

導率を最大化するために、CNF を一軸に配向させたフィ

ラメントでは、その調製条件を最適化することで熱伝導率

が 10 W/mK を上回るフィラメントが安定的に製造された。

つまり、CNF はデバイス基材に必要な高熱伝導性を達成

できる材料であることが実証された。誘電特性については、

CNF の表面化学構造および空隙率に支配されることが明

らかとなり、CNF フィルムの誘電率および誘電正接を低

下させることに成功した 5。しかし、目標値への到達には

更なる低誘電率化・低誘電正接化が必要であることが示さ

れた。そこで、本年度は低誘電性に特長のあるポリマー材

料と CNF を複合化させることで、それぞれの特長を併せ

持つ複合材料の開発を試みた。 

 

2. 研究成果 

2.1. 水系混合と乾燥で製造されたポリテトラフルオロエ

チレン（PTFE）ナノ粒子との複合フィルム 

フッ素ポリマーの一つである PTFE は、その対称的な分

子構造に由来して、ポリマー材料の中では最も低い誘電

率・誘電正接を持つ。この PTFE はナノ粒子として水に懸

濁した状態でも製造されているため、それを CNF 分散水

と混合した分散水を乾燥させることで、CNF と PTFE が均

一に分散した複合材の製造が期待される。 

 CNF と PTFE の乾燥後の重量比がそれぞれ 75 : 25, 50 : 

50および 25 : 75 となるように混合した分散水を樹脂製シ

ャーレに注ぎ、恒温恒湿下で乾燥させてフィルム状の複合

材を製造した。以下、これらの複合材は CNF75PTFE25 の

ように材料名の後にその重量比をつけて記載する。得られ

た複合材の外観から CNT と PTFE が一様に混ざっている

ことが示唆された。また、シャーレからはがしても自立可

能な強度と手で曲げても破損しない柔軟性を備えていた。

それぞれの材料の真密度  (CNF: 1.6 g/cm3, PTFE: 2.2 

g/cm3)6,7と混合比をもとに算出した理論的な真密度と空隙

を含んで測定されたみかけの密度との比から複合材の内

部には空隙が存在し、その割合は PTFE の比率が増加する

につれて増加する傾向にあった（表 1）。 

 

誘電特性：空洞共振法を用いて室温・相対湿度 10 %環境

下における誘電率・誘電正接を測定した（周波数帯：

40GHz）。複合材の誘電率は PTFE の比率が増加するにつ

れて低下する傾向にあり、いずれの複合材でも

Lichtenecker の対数複合式 8 から予測される値よりも低く

なっていた（図 2（a））。この対数複合式は、複合材が二成

分からなり、それらがランダムに分散していることを前提

としている。しかし、この複合材の内部には体積分率で

20 %超の空気が存在しており、その誘電率・誘電正接は極

めて低いことから、この空気が予測を下回る低誘電率化に

貢献したと考えられる。特に、CNF25PTFE75 の誘電率

（1.96）は PTFE 単独（2.04）よりも低く、目標とする性

能を上回る低誘電率値が達成された。複合材の誘電正接は

CNF 単独よりも低い値となっており、PTFE 比率の増加に

伴って減少する傾向にあることが明らかとなった（図 2

（b））。しかし、最も低い値を持つ CNF25PTFE75 でさえ、

目標値の 200 倍以上の値（0.022）であり更なる低下が必

要である。 

 以上のことから、低誘電ポリマーである PTFE と複合化

することで複合材の誘電特性を制御可能であることが明

らかとなり、目標を超える低誘電率値への到達が達成され

た。 

 

 

表 1. CNF/PTFE複合材の密度と空隙率.  

図 2. CNF/PTFE 複合材中の CNF 重量比と誘電特性

との関係:（a）誘電率, (b)誘電正接. 



熱膨張特性：面内方向の熱膨張係数（Coefficient of thermal 

expansion: CTE）は熱機械法によって計測した（測定範囲：

30 – 105ºC、図 3（a））。市販の PTFE シートの CTE は 130 

ppm/Kを上回っており、CNF単独のフィルムでは10 ppm/K

未満の値であった。我々が製造した複合材では、PTFE が

高い CTE を持つにもかかわらず、いずれも CNF 単独のフ

ィルムと同等もしくはそれ以下の CTE が計測された。さ

らに PTFE の比率が上昇するにつれて複合材の CTE は減

少する傾向にあり（図 3（b））、CNF25PTFE 75 では負の値

（- 6.1 ppm/K）となった。この傾向も空隙のない二成分を

前提とした予測式 9には当てはまらないが、空隙が内部に

存在する多孔性の繊維強化樹脂材料では、空隙割合の増加

に伴って CTE が減少することが報告されている 10,11。こ

れは温度変化中に強化繊維と樹脂との CTE の差によって

生じた内部応力が空隙を圧縮させ、樹脂の熱膨張を打ち消

すことに起因する（「ボイド効果」）。この CNF/PTFE 複合

材もそれを構成する CNF と PTFE の CTE には、1 桁以上

の大きな差があり内部には空隙が存在していることから、

このボイド効果が発現して複合材全体の CTE を低下させ

たと推定している。 

以上のことから、CNF/PTFE の複合材では構成材料の混

合比に依存して、面内方向の CTE を CNF 単独並みの 10 

ppm/K 未満から負の値まで制御可能であることが示され

た。PTFE と複合化することで CTE は低くなり、当初の目

標としていた金属材料と同等の 20 ppm/K からの差は大き

くなったが、半導体チップ（CTE: 2.5 ppm/K）12と同等の

値に精密制御できる可能性が示された。 

 

2.2. 溶融混錬で製造されたポリエチレン（PE）との複合

シート 

 成形加工性と強度に優れる PE は、絶縁材料としても広

く用いられており、PTFE には及ばないまでも優れた低誘

電特性を有している。その優れた成形加工性から CNF を

含むセルロース材料との複合化研究が多数報告されてい

るが、誘電特性に着目した論文は多くない。そこで PE と

CNF の複合材の誘電特性の支配因子を同定し、低誘電特

性と低熱膨張率を併せ持つ基材開発を試みた。 

 分散水の状態で製造される CNF は脱水・乾燥によって

強く凝集するため、ポリマー材料内に均一に分散させるの

は困難である。そこで、CNF の原料となるセルロース繊維

を樹脂とともに溶融混錬することで溶融樹脂内でのナノ

微細化と複合化を同時に試みた 13。 

市販の PEペレットとセルロース繊維を溶融混錬と加熱

プレスに供してシートの複合材を製造した。13wt%のセル

ロースを含む複合材中には、セルロースおよび PE への化

学改質の有無によらずセルロースの凝集が目視で観察さ

れ、PE 内でのセルロースの微細化と均一分散は達成され

なかった（図 4）。また、一部の化学改質セルロースを含む

複合材では、全体が茶褐色に着色し、セルロースの酸化・

熱分解が示唆された。 

誘電特性：化学改質が誘電特性に与える影響を検討するた

めに、13wt%のセルロースを含む複合材の誘電率・誘電正

接を空洞共振法で計測した。誘電率は、化学改質の有無に

よらずおよそ 2.4 であり、化学改質は誘電率にほとんど影

響しないことが明らかとなった。この値は PE 単独の値と

同等であり、目標値が達成された。誘電正接は未改質セル

図 4. 未改質のセルロース繊維と PE の複合材. 赤破

線: セルロースの凝集. 

図 3. CNF/PTFE 複合材の熱膨張特性（a）面内方向

の膨張率, (b) CNF比率と CTE の関係 



ロースとの複合材が最も低く（0.0013）、目標とする低い誘

電正接値が達成された。また、化学改質により上昇するこ

とが明らかとなり、最大でおよそ 0.007 となった。この理

由として、化学改質がセルロース繊維の微細化と分散性向

上を促進することで、損失を引き起こすセルロース/PE 界

面が増加したためであると考えている。 

次に、セルロース比率の影響を検討するために、化学改

質されていないセルロース繊維を 40 wt%含む複合材の誘

電特性を計測した。誘電率は PE 単独およびセルロース比

率 13 wt%の場合と同等であり、セルロース比率に影響さ

れないことが明らかとなった。誘電正接はセルロースの増

加に伴い上昇し、およそ 0.007 となった。 

以上のことから、セルロース/PE 複合材の誘電率は化学

改質の有無やセルロース比率にはあまり影響されないこ

とが明らかとなった。誘電正接は界面の親和性とセルロー

ス比率に影響されるものの、目標値には到達しなかったが、

汎用のデバイス基材並みの値は達成した。また、セルロー

ス/PE複合材は Beyond 5G向けの高性能基材に要求される

性能には達していないものの、既存の汎用デバイス基材に

要求される誘電特性は満たしているといえる。 

熱膨張特性：熱機械法によって 30 – 70 ºC における面内方

向の CTE を計測した。13 wt%の未改質セルロースを含む

複合材では、そのCTEは 160 ppm/Kと PE単独（167 ppm/K）

からわずかな低下にとどまった。セルロース比率を固定し

た検討により、CTE は化学改質の影響を受けることが明

らかとなったものの、最も低い値でも 140 ppm/K と目標値

の 7 倍の高い値であった。40 wt%の未改質セルロースを

含む複合材の計測では、セルロース比率の増加が CTE を

低下させることが示されたが、128 ppm/K と依然高い値で

あった。この複合材でセルロースに期待した熱膨張の抑制

効果が表れなかったのは、セルロースの均一分散とネット

ワーク形成が達成されなかったためと考えられる。 

 

3. まとめ 

 2ヵ年の本研究プロジェクトにおいて、昨年度は CNF単

独材料の構造を制御することで、熱伝導率と誘電特性の支

配因子を精査した。熱伝導性については、目標値として定

めた 10 W/mK が達成された。 

 本年度は、昨年度は実現されなかった誘電率・誘電正接

の目標値を達成するために、低誘電ポリマー材料との複合

化を行った。水系混合と乾燥により製造された CNF/PTFE

複合材は、自立可能な強度と曲げ可能な柔軟性を備えてい

た。この複合材は、それぞれの材料の特長である低誘電率

と低熱膨張特性を併せ持っており、目標を上回る水準の低

誘電率値が達成された。CTEは PTFE が高い値をもつにも

かかわらず CNF 単独フィルムよりも低下しており、目標

値であった 20 ppm/K との差は増加したものの、半導体チ

ップの CTE と精密に適合可能であることが示された。目

標を超える低誘電率値への到達と既存の二成分の複合則

を覆す CTE の減少には、内部に 20 vol%超存在する空隙の

寄与が推定される。誘電正接は複合化によって低下するも

のの、依然として高い値にとどまった。 

溶融混錬で製造したセルロースと PEの複合材の誘電率

は、化学改質の有無とセルロース比率に依存せずいずれも

PE 単独と同等であり目標値が達成された。誘電正接は化

学改質およびセルロース比率に影響されることが明らか

となり、13wt%の未改質セルロースとの複合材では目標値

が達成された。一方で、CTE はセルロース比率や化学改質

の影響はうけるものの、最低でも 120ppm/K を超えており

目標値には到達しなかった。これは、セルロース繊維が PE

内で均一に分散しておらず、熱膨張の抑制に効果的なネッ

トワークが形成されなかったためであると考えられる。 

 低誘電ポリマーとして用いた PTFE と PE 自体の誘電

率・誘電正接・CTE は同程度であるが、それらの複合材の

計測値自体やセルロース比率に対する挙動は大きく異な

っていた。この違いを生んだ原因の一つとして、複合材内

部での CNF 分散性に着目すると、凝集のない CNF の均一

分散はネットワークを形成することで低熱膨張特性の実

現に対してポジティブに作用したが、界面分極を引き起こ

す CNF/ポリマー界面を増加させ、低誘電特性の実現に対

してネガティブに作用したと考えている。 

 Beyond 5G 対応の電子デバイス基材に要求される性能

は高く、当初に設定した目標値のすべてを満たす材料の開

発は実現できなかったが、目標値の一部を満たす CNF 材

料の開発は達成された。また、複合材の材料特性を支配す

る因子の推定にもつながった。このことから、環境親和型

材料である CNF が Beyond 5G対応の高性能次世代電子デ

バイス基材としての応用可能性を持つことが実証され、

Beyond 5G の実用化とサスティナブルな社会構築の両方

への貢献が期待される。 
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