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図 1 ロールミルによるグラファイトの薄層化 
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下記の通り、研究成果を報告いたします。 

記 

１．研究成果の概要 

1.1 研究目的 

 直径 3～4nm まで微細化されたセルロースナノファイバー(CNF)は、その優れた特性によって高強度フィルム

やガスバリアフィルムなどが開発されており、内部を保護するフィルム材として期待される。TEMPO 酸化 CNF

は既に量産化が確立されており、その応用が期待されている。しかしながら、強度の面では CNF フィルムはア

ルミ等の軽金属材料に劣るなど、CNF単体は既存材料を置き換えることはできない。そこで本研究では、強度

や電気伝導、バリア特性に優れるグラフェンと組み合わせることで、強度、バリア特性に優れる多機能フィル

ムを作り出す。具体的な材料作製プロセスを図 1 に示す。セルロースナノファイバー分散液とグラファイトを

混ぜ合わせ、純せん断場を与えることができるロールミル装置を利用することでグラファイトの大面積薄層化

を行い、得られたグラフェンと CNF の分散液についてフィルム成形を行うことで、多機能ナノハイブリッドフ

ィルムを作製した。フィルムの強度評価と電子波シールド特性評価結果について報告する。 
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1.2 グラファイト/セルロースナノファイバーフィルムの強度評価 

 市販のセルロースナノファイバー(CNF)とグラファイトを撹拌し、3本ロールミルによって剥離処理を行っ

た。得られた分散液についてドクターブレード法によってフィルム化し、フィルムの引張試験を行った。ま

ず、CNF を初期値の 2wt%から 1wt%に希釈し、グラファイトを CNF の 10%となるよう混ぜ込んだフィルムについ

て強度評価を行ったところ、ほとんどのフィルムで強度上昇は得られなかった。その原因として、市販の CNF

には繊維同士が絡み合ったダマが多く見受けられ、ダマによって CNF が分散剤として機能していないことが推

察された。実際に CNF フィルムの引張強度は 90MPa 程度であり(図 2)、研究で報告されている 100～200MPa に

届かない値であった。そこで、CNF を希釈する際に、CNF の静電反発力を高めることを目的として pH11の KOH

水溶液で希釈し高速撹拌したところ、ダマのない分散液が得られた。この分散液を用いることで、図 2の高分

散 CNF の約 160MPa の値が得られた。 

 ダマの内 CNF 分散液に対し、グラファイトを混ぜてロールミル処理を 10,20,30 回繰返し、フィルムを作製し

た。図 2 に示されるように、グラファイトを入れてロールミル処理を行うことで強度上昇が確認された。処理

回数が増えるごとに強度は増加し、最大で 193MPa の強度が得られた。しかしながら、期待した強度上昇（目

標:500MPa）は得られず、材料の硬さの指標である弾性率は増加が確認されなかった。通常、柔らかい CNF より

弾性率の高いグラフェンを複合化した場合、弾性率は向上するはずである。弾性率が向上しない原因として、

グラファイトの薄層化が十分でなく、

グラファイト間での層間すべりによっ

て十分な荷重伝達がなされていないこ

とが要因と考えられる。透過型顕微鏡

で剥離グラファイトを観察したとこ

ろ、パス数の増加によってグラファイ

トがより透明になり薄層化は確認され

たものの、その厚みは 10nm 程度であ

り、この範囲の厚みではグラフェンの

特性が十分に発揮されていないものと

推察される。ロールミル処理の前に、

グラファイトが剥離しやすくなるよう

な処理が求められる。 

 

1.3 グラファイトフィルムの電磁波シールド特性 

 カーボンニュートラルに向けた高電圧、大電流によって動作する電気自動車の普及や自動車の IoT 化が加速

するにつれて、EMI(Electro Magnetic Interference:電磁波障害)対策が求められてきている。薄くて軽くて強

い電磁波シールドフィルムができれば、部品の軽量化につながる。グラフェンは電気伝導性に優れ、ナノ構造

であることにより電磁波シールド効果を期待できる。まず、前述した CNF とグラファイトを 1:9 で混ぜて、ロ

ールミル処理をしたところ、10 回の処理で約 18dBのシールド特性が得られた。パス数を増加することでグラ

ファイトが薄層化して電気伝導特性が向上し、それによってシールド特性の向上が確認された。具体的には、

20 回の処理で 22dB、30 回の処理で 30.2dB の電磁波シールド効果があった。市販のフィルムの要求特性は 30dB

以上であるため、要求特性を満足する CNF/グラフェンフィルムを作製することができた。更なる電磁波シール

ド向上を狙って、バインダーを CNF から導電性ポリマーの PEDOT:PSS に変更したところ、約 40dBまで向上する

ことを確認した。電磁波シールドの特性は良好であるものの、強度の方は 100MPa 以下であるため、強度と更な

る電磁波シールド特性の向上のために、より薄層化を進める工夫が必要となる。 

図 2 CNF とグラファイトからなるフィルム

の引張強度と弾性率 
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２．研究成果のパッケージ産業への貢献の可能性 

 本研究では社会実装をみすえて、既に量産化されている CNFとグラファイトを材料とし、ロールミル処理に

よってグラファイトの大面積薄層化を進めることで、グラフェンの特性を真に発揮させ、強度、電磁波シール

ド、ガスバリア特性に優れる多機能なパッケージフィルムを開発することを目標とした。強度については、CNF

単体で 90MPa であったのを、分散処理を工夫することで 190MPa まで向上することができた。また、電磁波シー

ルド特性については 30～40dBと一般的な要求レベルを超えるフィルムを作製することができた。本プロセスは

室温低エネルギーであり、かつ作られた材料は水に分散させて再利用することができるため、低エネルギーで

循環する高機能パッケージングの主材料となるポテンシャルを秘めている。強度については目標値である

500MPa の半分である。この目標値は機械材料の主材料である鉄鋼材料の強度値であり、これを超えることで、

外部からの衝撃を緩和する高強度フィルムとなる。しかしながら、目標値の半分以下であり、この主要因はグ

ラファイトの厚みが 10nm 程度であり、剥離が不十分であると推測される。更なる薄層化が達成され、1～5nm

の所謂 FLG(Few Layer Grapheme:数層グラフェン)の領域まで薄層化できれば、グラフェンの特性が発現され、

更なる高強度化、バリア特性の向上が期待できる。そのためには、単にロールミルをするだけでは不十分であ

り、グラファイトの剥離が容易になるような前処理が不可欠である。 

 

 

 

 

 

３．学会発表、学会誌等への論文掲載、産業財産権出願などの実績（現時点で未発表・未掲載・未出願のた

め、上記「１．研究成果の概要」、「２．研究成果のパッケージ産業への貢献の可能性」の当財団ホームページ

上の公開の延期を希望される場合、その旨 記載してください。） 

 

・別一格, 小倉結太, 荒尾与史彦. ロールミルによる高強度グラフェンフィルムの作製. 第 14 回日本複合材

料会議, 2023 年 

 

 


