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研究成果の概要（和文）：本研究では、ナノ・マイクロスケールの長繊維をうまく分散させた複合材料作製のための新
しい手法を確立すること、および、その確立した新規手法を利用して新しい高機能性複合材料を作製することを目的と
した。具体的には、エレクトロスピニング法を用いて、液体性状を有するポリマーやポリマー溶液に対してナノファイ
バーを噴射することで、母材となるポリマー内に作製したナノファイバーを分散させて複合化する新たな手法を確立し
た。また、本手法を用いて、生分解性ポリマーを母材とした高弾性率・高耐熱性を有する高機能複合材料を作製した。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study was to establish a new method for new polymer 
composites, in which polymer nanofibers were well-dispersed. The method was also utilized to make a new 
functional composite. In particular, by ejecting polymer nanofibers into liquid polymer or polymer 
solution using the electrospinning method, well-dispersed polymeric nanofiber composites have been 
produced. An organic solvent, in which polymer nanofibers could be well dispersed, was carefully selected 
from twelve organic solvents. New functional composites were then made by this new method. A 
biodegradable poly(ε-caprolactone) (PCL) was used as a matrix material, and poly(vinyl alcohol) (PVA) 
with high mechanical properties and high heat resistance was selected as a nanofiber-reinforcement 
material. The resulting polymer-fiber composites possessed biodegradability, high Young’s modulus, and 
high heat resistance.

研究分野： 材料学・ソフトマテリアル・機能性材料

キーワード： ナノファイバ　ポリマ　複合材料　エレクトロスピニング　生分解　高機能性
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１．研究開始当初の背景 
エレクトロスピニング法は，高電圧の印加

で発生する静電気力を用いて，ポリマー溶液
を引き伸ばして簡易にポリマーファイバー
を作製できる手法であり，現在注目を浴びて
いる．これまで，多くの種類のポリマーがこ
のエレクトロスピニング法でファイバー化
可能であることが報告されてきた．エレクト
ロスピニング法により作製されるファイバ
ーは，径が細くアスペクト比が高いために，
複合材料の分散材として使用されれば，母材
の力学強度を向上させることが期待できる
材料となる． 
複合材料において，分散材の機能を最大限

に発現させるためには，母材中での分散材の
分散性がきわめて重要な要因となる．モンモ
リロナイトなどの無機微粒子やセルロース
などの短繊維を複合材料の分散材として使
用する際は，これらを母材中に分散させるこ
とが比較的容易であった．しかし，エレクト
ロスピニング法により作製されるナノファ
イバーは，長繊維であるために，ファイバー
どうしが絡まり合い，母材中に分散させて複
合化させることが一般的に困難であり，これ
まで長いナノファイバーの分散性を向上さ
せる手法が求められていた．ナノファイバー
の分散性向上を達成することで，ナノファイ
バーの分散材としての機能を最大限に発現
させることも可能になると考えられた． 
本研究では，液体性状を有するポリマーや

ポリマー溶液に対し，エレクトロスピニング
法によりナノファイバーを噴射させること
で，ナノファイバーが母材全体に分散した複
合材料を作製できることを見出した． 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，マイクロからナノスケー

ルレベルのポリマーファイバーを異種のポ
リマー材料に分散させ複合化する新たな手
法を確立すること，およびその新規手法によ
り，新しい高機能複合材料を作製することで
ある．具体的には，液体性状のポリマーまた
はポリマー溶液に対し，エレクトロスピニン
グ法によりナノファイバーを噴射させ，母材
全体にナノファイバーを分散させた複合材
料の作製手法を確立する．また，母材中での
ファイバーの分散性を評価する手法も確立
する．最終的に，その新規複合化手法を利用
して，生分解性ポリマーを母材として用いて，
高弾性率，高耐熱性を有する新規高機能複合
材料の作製を目指した． 
 
３．研究の方法 
(1) ナノファイバー分散化手法の確立および
その有用性評価 

 予備実験により，液状ポリマーやポリマー
溶液に対してエレクトロスピニング法によ
りナノファイバーを噴射すると，母材中にナ
ノファイバーが分散する可能性があること
が確認されていた．今回は，複合材料の母材 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
として液状ポリマーであるポリジメチルシ
ロキサン（PDMS）を用いた．PDMS は，架
橋剤を混合した後に加熱により架橋させる
ことで，透明性を有する固体のゴム材料とし
て使用することができる．本手法により，高
強度なポリマー材料であるポリビニルアル
コール（PVA）をファイバー化し，かつ液状
の PDMS 中に分散させ複合化した（図１）．
PVA ナノファイバーを分散複合化した後に，
PDMS を加熱架橋させ，分散型（Dispersed）
PVA/PDMS 複合材料を作製した． 
 作製した複合材料について，はじめに走査
型電子顕微鏡（SEM）により破断面解析を行
った．得られた SEM 画像からファイバーの
存在位置をグラフ化し，分散性を評価した．
次に，UV-vis による光透過試験および目視に
よる確認から，複合材料の透明性を評価した．
最後に，引張試験を行い，得られた応力ひず
み線図から弾性率を算出し，力学物性を評価
した．引張試験条件は，サンプル形状を 16.5 
mm×3.0 mm×1.0 mm とし，引張速度を 0.01 
/s とした．また，従来の長繊維複合材料の作
製法を用いてサンドイッチ型（Sandwich）
PVA/PDMS 複合材料を作製し，分散型と同様
に各種測定を行い，ファイバーの分散性が複
合材料の物性へ与える影響を評価した． 
 
(2) ファイバー分散可能な有機溶媒の選定 
 多くの汎用性ポリマーは通常固体であり，
液状化するためには有機溶媒を用いてポリ
マー溶液を調製する必要がある．ポリマー溶
液にナノファイバーを分散させる際には，用
いる有機溶媒の種類がファイバーの分散性
に関係することが経験的に確認されている． 
 今回は，デカヒドロナフタレン，クロロホ
ルム，アセトンなどの 12 種類の有機溶媒に
対してエレクトロスピニング法により PVA
ナノファイバーを噴射した．このとき，ナノ
ファイバーが有機溶媒中に分散するか確認
し，分散可能な有機溶媒を選定した． 
 
(3) 生分解性ポリマーを母材とするナノファ
イバーが分散した新機高機能複合材料の作
製 

図 1 本研究により確立した新規分散化手法 



 (2) で選定した有機溶媒を用いてポリマー
溶液を作製し，新規手法によりファイバーが
分散した複合材料を作製する．今回は，環境
問題で注目を集めている生分解性ポリマー
の中でも低コストなポリカプロラクトン
（PCL）を母材とした．PCL は低弾性率およ
び低耐熱性という問題があり，この問題の解
決のため新規手法を応用する．ナノファイバ
ーの材料として PVA を用いた．PVA は高強
度であるだけでなく，生分解性も併せ持つた
め，PCL と複合化した際も生分解させること
が可能である．新規手法を用いることで，高
弾性率，高耐熱性を有する分散型（Dispersed）
PVA/PCL 複合材料の作製を行った． 
 作製した複合材料について，はじめに (1) 
と同様に破断面解析を行い，ファイバーの分
散性を評価した．次に，引張試験を行い，得
られた応力ひずみ線図から弾性率を算出し，
力学物性の評価を行った．引張試験条件は，
サンプル形状を16.5 mm×3.0 mm×0.1 mmと
し，引張速度は (1) と同様の条件を用いた．
最後に，温度応答動的粘弾性測定により貯蔵
弾性率を測定し，耐熱性を評価した．測定条
件はサンプル形状を 5.0 mm×3.0 mm×0.1 
mm とし，測定温度領域を 25-60℃，ひずみを
0.01，測定周波数を 1.0 Hz とした．また，従
来の長繊維複合材料の作製法を用いてサン
ドイッチ型（Sandwich）PVA/PCL 複合材料を
作製し，分散型と同様に各種測定を行い，フ
ァイバーの分散性が複合材料の物性へ与え
る影響を評価した． 
 
４．研究成果 
(1) ナノファイバー分散化手法の確立および
その有用性評価 

 ここでは，PDMS 中に PVA ナノファイバー
が分散した複合材料 (分散型 PVA/PDMS 複
合 材 料 ) を 作 製 し ， サ ン ド イ ッ チ 型
PVA/PDMS 複合材料と物性を比較する．これ
により，ファイバーの分散状態が物性に与え
る影響を評価し，本研究で新規に提案した分
散化手法の有用性を示す． 
 はじめに，サンドイッチ型 PVA/PDMS およ
び分散型 PVA/PDMS の破断面を SEM により
解析した結果を図 2 に示す．従来の手法によ
り作製されたサンドイッチ型 PVA/PDMS で
は，PVA ナノファイバーが側面に偏在してい
る 様 子が確 認 された ． 一方， 分 散 型
PVA/PDMS の破断面を観察すると，PVA ナノ
ファイバーが PDMS 中に分散している状態
が確認された．これらの SEM 画像を解析し，
複合材料の厚さ方向を横軸，PVA ナノファイ
バーが存在する割合を縦軸としてグラフ化
した．その結果を図 3 に示す．図 3 より，サ
ンドイッチ型では PVA ナノファイバーが複
合材料表面に多く存在していた．一方，分散
型では PVA ナノファイバーが厚み方向にほ
ぼ均一に存在していることが確認された．以
上より，本研究で提案した新規手法により，
母材中にナノファイバーを均一に分散可能

であることが示された． 
 次に，PVA ナノファイバーの分散性が複合
材料の透明性へ与える影響を評価した．目視
での透明性を確認した結果を図 4 に示す． 
Pure PDMS は大変透明性の高い材料である． 
サンドイッチ型と分散型を比較すると，同量
の PVA ナノファイバーを複合化しているに 
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5 µm

(b)

5 µm

図 2 PVA/PDMS 複合材料の破断面：(a) サン
ドイッチ型, (b) 分散型 

図 3 深さ方向における PVA ナノファイバーの分布 

図 4 目視による PVA/PDMS 複合材料の透明性の確認 
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もかかわらず，サンドイッチ型より分散型の
方が明らかに透明性を維持していた．また，
UV-vis による光透過試験の結果を図 5 に示し
た．サンドイッチ型では，PVA ナノファイバ
ーの含有率が増加するにともない，光透過率
が低下した．一方，分散型では，PVA ナノフ
ァイバーの含有率が増加しても光透過率は
最低でも 8 割程度までしか落ちず，透明性を
維持できていることが確認された． 
 最後に，PVA ナノファイバーの分散性が複
合材料の力学物性に与える影響を評価する
ために，引張試験を行った．引張試験より得
られた弾性率を図 6 に示す．サンドイッチ型
では，PVA ナノファイバーの複合化により，
弾性率が最大で約 7 MPa となった．一方，分
散型では同量の PVA ナノファイバーを複合
化しているにもかかわらず，弾性率が最大約
18 MPa を示し，サンドイッチ型と比較すると
約 2.5 倍の値となることが示された． 

 以上の結果より，PVA ナノファイバーが
PDMS 中に分散した分散型 PVA/PDMS 複合
材料を作製することができ，新規分散化手法
を確立したといえる．また，サンドイッチ型
と比較すると，分散型は透明性を維持し，力
学物性を向上させる効果が高いことが分か
った．これより，分散化手法の確立とその有
用性を示すことができたといえる． 
 
(2) ナノファイバーが分散可能な有機溶媒の
選定 

 ポリマー溶液を用いた際に新規手法を応
用するために，使用する有機溶媒にファイバ
ーが分散するかを判定する必要がある．今回
は性質の異なる 12 種類の有機溶媒に対して
エレクトロスピニング法で PVA ナノファイ
バーを噴射し，有機溶媒中へ PVA ナノファイ
バーがうまく分散するかどうかを判定した．
ファイバー分散の可否をまとめた結果を表 1
に示す． 
 表 1 より，有機溶媒の中でもファイバーが
分散するもの，しないものが存在することが
確認された．特に，溶解度パラメーター（SP
値）に着目したとき，SP 値が 9.0 以下の有機
溶媒にはファイバーが分散する傾向がある
ことが確認された． 
 
(3) 生分解性ポリマーを母材とするナノファ
イバーが分散した新機高機能複合材料 

 生分解性ポリマーである PCL を母材とし
て本手法を応用し，PVA ナノファイバーが分
散して複合化された，高弾性，高耐熱性を有
する分散型 PVA/PCL 複合材料を作製した． 
 PCL の溶媒として， (2) で PVA ナノファ
イバーが分散可能であることが確認された
有機溶媒の中から，PCL の良溶媒である 1.4-
ジオキサンを用いた．溶液濃度 2 wt%の PCL
溶液に対し，エレクトロスピニング法により
PVA ナノファイバーを噴射し，その後溶媒を
揮発させることで分散型 PVA/PCL 複合材料
を作製した． 
 はじめにサンドイッチ型 PVA/PCL および
分散型 PVA/PCL の断面を SEM により解析し
た（図 7）．(1) のときと同様に，サンドイッ
チ型では PVA ナノファイバーが側面に偏在
し，分散型では PVA ナノファイバーが PCL
中に分散して存在することが確認された． 
 次に，PVA ナノファイバーの分散性が複合
材料の力学物性に与える影響を評価するた
めに引張試験を行った．引張試験から得られ
た弾性率を図 8 に示す．PVA ナノファイバー
の含有率が増加するにしたがい，サンドイッ
チ型，分散型ともに弾性率が増加する傾向が
得られた．特に，分散型は全ての含有率にお
いてサンドイッチ型より高い弾性率を示し
た．これより，PCL を母材としたときも，新
規手法は弾性率を向上させる際に有用な手
法であることが示された． 
 最後に，PVA ナノファイバーの分散性が複
合材料の耐熱性に与える影響を評価するた
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図 5 UV-vis による PVA/PDMS 複合材料の光透過度
測定結果 

図 6 PVA/PDMS 複合材料の弾性率 

表 1 ファイバーが分散可能な有機溶媒の選定 

有機溶媒 SP値 分散の可否
メチルシクロヘキサン 7.2 ◯
シクロヘキサン 8.2 ◯
デカリン 8.8 ◯
トルエン 8.9 ◯

1.4ジオキサン 9.0 ◯
ベンゼン 9.2 ×
クロロホルム 9.3 ×
テトラリン 9.5 ×
アセトン 9.9 ×

ジクロロエタン 9.9 ×
アセトニトリル 11.9 ×
エタノール 12.7 ×



めに温度応答動的粘弾性測定を行った．測定 
により得られた貯蔵弾性率の結果を図 9 に示
す．図 9 (a) より，サンドイッチ型では PVA
ナノファイバーの複合化により貯蔵弾性率
が大きく向上する傾向は見られず，Pure PCL
と同程度の挙動をとることが確認された．一
方，図 9 (b) より．分散型では PVA ナノファ
イバーの含有率が増加するとともに貯蔵弾
性率が向上する傾向が得られ，特に含有率が
4.5 wt%のときに大幅な向上を確認すること
ができた．以上により，PVA ナノファイバー
が分散することで，貯蔵弾性率が増加し，耐
熱性が向上した． 
 以上の結果より，PVA ナノファイバーが
PCL 中に分散した分散型 PVA/PCL 複合材料
を作製することができ，サンドイッチ型と比
較すると，分散型は力学物性，耐熱性を向上
させる効果が高いことが分かった．これより，
ポリマー溶液を用いた場合でも本手法が応
用でき，生分解性を有する，高弾性，高耐熱
性の新しい高機能性複合材料が作製できた． 
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