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１． 研究のねらい 

電気-力学的エネルギーの相互変換を実現する圧電材料は、その優れたエネルギー変換能と

幅広い材料体系を有し、振動発電素子、センサ、アクチュエーターとして数多くの応用がなされて

いる。ポリフッ化ビニリデン PVDF に代表される圧電性ポリマー材料は、柔軟性、成形加工性、透

明性、軽量性、環境調和性に特長があり、その新しい応用展開に期待が集まっている。特に、数

兆個ものセンサが結ぶ IoT 社会の実現に向けて、様々なデバイスならびに製造方法の形態に最

適化された新たな圧電材料群の創出が求められている。本研究ではこの要求に応えるため、世

界に先駆けて、以下の 3 つの圧電ポリマー材料をサイエンスドリブンに実現することを研究目的

とする。 

・ウェアラブルエネルギーハーベスティング技術に資する『超柔軟性圧電ポリマー』の実現 

・プリンタブルエネルギーハーベスティング技術に資する『自己分極型圧電ポリマー』の実現 

・低コスト・大面積化に資する『非フッ素系圧電ポリマー』の実現 

  

２． 研究成果 
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た圧電性を有するフィルムを実現することができた（図１）。圧電特性として電気エネルギーへ

の変換効率の指標となる電気機械結合係数が 10％を超え、均一性に優れたフィルムが得られ

ているため、振動発電デバイスへの応用が期待される。また、フッ化ビニリデン系材料の薄膜

において、電界印加による分極処理を用いずに、熱処理のみで分極を形成する諸条件を見出

すことができた。本手法は、電界を用いないため圧電膜が絶縁破壊等なくプリンタブルに形成

できる技術として活用できると考えている（図２）。さらに柔軟性材料であるシアン化ビニリデン

系圧電膜の構造についても詳細な検討を進め、非晶性である本材料の微構造が大きな圧電

特性発現の鍵を握っていることを明らかにした。 

 

（２）詳細 

 

研究テーマ A「超柔軟性圧電ポリマーの開発」 

非晶性を示す VDCN/VAc 共重合体に関して、その圧電性の起源について明らかにすること

で柔軟性の高い圧電ポリマーの設計指針を得ることを目的とした研究を進めてきた。これま

で、圧電応答顕微鏡観察の結果から、局所的には完全な非晶質ではなく、小さな秩序構造が

あることが明らかになった。図３に溶液キャスト法で作製したシアン化ビニリデン/酢酸ビニ

ル(VDCN/VAc)共重合体フィルムの AFM 表面像、圧電応答顕微鏡像(PFM 強度像)、硬さ

像の観察結果を示す。図の上下の違いは、観察場所の異なる結果によるものである。本

測定によって、VDCN/VAc は 20～50 nm 程度の微小グレインから構成され、さらにこの微

小グレイン中に10 nm以下の微細な圧電活性領域が存在することが明らかになった。以上

の結果は、VDCN/VAc において、リラクサー強誘電体に見られるような、極微小な極性ナ

ノ領域によって圧電性が発現していることの証左であると考えられる。さらに硬さ像と PFM

強度像との比較から、圧電応答が大きな箇所は 

                 図３ VDCN/VAc の局所物性測定 



 

柔らかく、逆に小さな箇所は硬いことが明らかになった。硬さ像の違いは VDCN/VAc の結

晶性を反映しており、非晶部の存在が圧電性発現に重要な役割を果たしていることが本

結果から推測されている。以上の結果は、代表的な振動発電材料である PVDF 系高分子

の圧電機構とは全く異なるものであると考えられる。 

 

 研究テーマ B「自己分極型圧電ポリマーの開発」 

 熱処理のみで圧電性ポリマーの分

極を一方向に誘起する研究に関して

は、代表的な強誘電性ポリマーである

VDF/TrFE 共重合体を用いて実験を

進めた。190℃で融解させた後、90～

160℃の温度域で 300min の等温結晶

化を行うことで、その分極形成がどの

ように変化するかについて詳細に調査

した。図４に示すように、160℃と高い

温度で熱処理を行うことで、最も高い

圧電性を誘起できることが明らかとな

った。この時に自発分極の向きは、熱

処理温度によらず試料下部から上部

方向になることも明らかとなった。融解

後からの結晶形成過程を AFM によっ

てその場観察すると、より高温側では

分子鎖が基板平行方向になると推測される針状結晶（エッジオンラメラ結晶の集合体）が形成

されており、この分子鎖の配向性の違いが自己分極形成後の圧電性の違いに影響を及ぼして

いると推測される。一方向に分極が形成される駆動力については、基板と結晶界面の相互作

用について検討を重ねる必要があるが、運動性の高い融解状態から、降温過程で分極が自己

組織的に形成されるという事実は PVDF 系強誘電性ポリマーにおいては普遍的な現象である

と言え、インクジェット法といったプリンタブル成膜技術を本技術に活用することで、塗布のみに

よって圧電性が発現可能な技術を確立することができた。 

 

研究テーマ C「非フッ素系圧電ポリマーの開発」 

 圧電性ナイロンフィルムの実用化展開を目的とし、フィルムの大面積化および特性向上のた

めの諸条件の確立を進めた。これまで溶液をシャーレ等に入れて乾燥させる溶液キャスト法を

ドクターブレード法に変更し、最大 A4 サイズの膜を短時間で得られることを確認した（図４）。さ

らに、膜の乾燥条件、熱処理条件、延伸条件の最適条件を調査し、圧電性が発現するδ結晶

を優先的に結晶化させることに成功するとともに、その強誘電性を評価した（図５）。このときの

残留分極値は 50 mC/m2 であり、PVDF フィルム 60 mC/m2 とほぼ同程度となった。さらに、圧電

共鳴法を用いて、ナイロン膜の誘電率、弾性率、圧電率に関する評価を行った。その結果をま

とめたものが、表１である。まずエネルギー変換能を示す電気機械結合係数 k は一般的な

PVDF を超える結果となっており、応用上有用な結果が得られている。 

図３ 各温度で等温結晶化した VDF/TｒFE 膜の

局所圧電応答計測（中央部が電圧印加部分） 



 

 

弾性率 c が大きく柔らかな材料とは

言えないが、一定の歪に対する発電

量 U は U(J)∝k2c で表されるため、

例えば 1%の歪を仮定すると 1.35 mJ

と PVDF をはるかに凌ぐ出力が得ら

れることが明らかになった。また、あ

くまで材料コストのみの考慮である

が、出力を材料コストで割った際の

性能指標を比較すると、高分子系圧

電材料中最も優れた特性となること

が明らかになった。実際には、弾性率が大きいので大きな応力を印加する機構や、成膜プロセ

スまでも含めたコスト試算、さらには圧電性の経時変化等についても検討していく必要がある

が、弾性率 c が大きいことからも優れた結晶性、配向性を有していることは間違いなく、本材料

が振動発電材料として優れた可能性を秘めていると結論づけた。 

 

３． 今後の展開 

 今後は、実用化につながる基礎・応用両面の研究を加速させていきたいと考えている。ナイロ

ン系材料はフッ素を含まず、使い捨ても可能な低コストな振動発電素子が実現できる可能性を

有している。これについては、材料のみならず電極やパッケージ、配線なども含めた素子全体の

低コスト化を検討していく必要がある。使いすて可能ということで、医療用途や温湿度や振動環

境が過酷なインフラ応用への展開を検討していきたい。シアン化ビニリデン系材料に関しても、

その大きな振動発電能の発現機構をもとに、より最適な材料設計を実行していくフェーズに取り

組んでいきたいと考えている。また、自己分極現象に関しても、より普遍的な材料において適用

可能な原理を見出していくことによって、新しい展開を見出していきたいと考えている。 

 振動発電素子自体の発電能はいまだ mW 以下であり、蓄電素子との差別化が難しいところで

はあるが、本研究でも見出している機械学習を併用することで、スパースなセンサ信号でも有意

な情報を抽出可能な新しいエッジデバイスの創出にも挑戦していきたいと考えている。 

 

図４ 作製したナイロン膜 

（いずれも 10mm 角程度） 

図５ D-E ヒステリシス曲線の熱処

理温度依存性 

表１ ナイロン膜の圧電特性比較 



 

４． 自己評価 

当初掲げた３つの研究課題については、それぞれ学術的な未解決の課題は残すものの、

企業連携に繋がる実用的成果が得られ、当初の計画以上に発展性が見られたと考えている。

研究実施体制及び研究費執行状況も、当初の計画通り進めることが出来たとともに、企業提

携研究費用や研究加速予算を適宜申請し、集中すべき課題に対して効果的な研究展開を推

し進めることができたと考えている。成果発表のために参加した CEATEC2019 での講演は講

演会場が満席、成果展示ブースでは 3500 名を超える参加者を向かい入れることが出来、社

会的関心を誘起するができたと考えている。また、領域内研究者と新たな連携を開始できる

きっかけになったとともに、SciFos 活動等を中心とした企業連携を高密度に推し進めることも

できた。さきがけ研究にて得られた成果を社会実装に活用するフェーズに移行するための環

境準備も同時に整えることができ、今後の進展に注力していきたいと考えている。 
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