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研究成果の概要（和文）：　溶液塗布法にて作製したポリフッ化ビニリデン（PVDF）フィルムの電圧印加時の変
位量を調査した。方形波交流電圧印加時におけるPVDFフィルムの共振周波数近傍で変位量が最も大きく，マイク
ロカプセル内視鏡を移動させるためのアクチュエータへの利用が可能なことを確認した。さらに，PVDFフィルム
にパラジウム（Pd）薄膜を堆積させたカプセル内視鏡搭載型pHセンサについて，pH値を調整して消化液を模した
溶液で，センサの出力電圧とPd薄膜の抵抗値が変化することを確認した。Pd薄膜が溶液中の水素イオンを吸収し
てpHセンサが動作しており，消化管の診療をサポートするためのセンサ設計ができた。

研究成果の概要（英文）：　We investigated the amount of displacement of poly(vinylidene fluoride)
(PVDF) films fabricated using a drop-coating method when voltage was applied to the PVDF films. The 
displacement was the largest near the resonance frequency of the PVDF film when a square wave AC 
voltage was applied, confirming that it can be used as an actuator to move a microcapsule endoscope.
 Furthermore, for a capsule endoscope-mounted pH sensor in which a palladium (Pd) thin film was 
deposited on the PVDF film, we confirmed that the output voltage from the sensor and the resistance 
value of the Pd thin film changed with a solution that simulated digestive fluid by adjusting the pH
 value. The pH sensor operated by the Pd thin film absorbing hydrogen ions in the solutions, and a 
sensor design to support gastrointestinal treatment has been completed.

研究分野：構造材料，機能材料

キーワード： マイクロカプセル　内視鏡　PVDFフィルム　pHセンサ

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　本研究で得られたPVDF系強誘電体フィルムに関する知見により，消化管の診療が必要な部位にカプセル内視鏡
を移動させるアクチュエータや，消化液採取によるpH値測定で上部消化管のその場診断が可能なpHセンサ搭載型
カプセル内視鏡の開発が可能となる。そのため，本研究は次世代のカプセル内視鏡の新しい方式を提案するもの
であり，新規性および産業上の活用性いずれの観点からも非常に重要である。特に，医療機器や検査装置への応
用が可能であり，医療介護分野への大きな貢献が期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

我々は代表的な圧電ポリマーであるPVDF系強誘電体フィルムに注目し，PVDFフィルムを
用いた多機能センサの研究を行っている。溶液塗布法 (1)で作製したPVDFフィルム両面に，
Pd電極を付けたセンサは，室温，無電源で水素ガスをワイドレンジで高感度に検出すること
が可能である (2, 3)。さらに，金属細線を包埋処理したβ型PVDFフィルムの成膜を行うことで，
汎用性に優れたフレキシブル二次元圧力マッピングセンサの作製方法を確立している(4)。こ
れまでの研究で得られたセンサに関する知見は，生体における低侵襲な脈拍測定などのウェ
アラブルデバイスへの応用を考える上でも非常に有用であると言え，今後のIoT時代を見据え
たバイオメディカル分野の発展を促すものになると期待される。 
このようなウェアラブルデバイスを用いた体外からのメディカルチェックについては，あ

る程度の実用化の目途が立ってきたと言える。一方，体内から健康状態を監視するマイクロ
カプセルなどのデバイス開発については発展途上である。現時点で実用化されているカプセ
ル内視鏡は，消化管（主に大腸）などの映像を撮影して外部に送信するのみで，食物のよう
に消化管を通って自然に肛門から排出されるのを待つしかない。次世代のカプセル内視鏡は，
映像撮影のみならずカプセル内視鏡自身が上部消化管を含めたすべての消化管を診察，治療
できることが期待されている。そのためには，消化管の診療が必要な部位に，カプセル内視
鏡が移動したり滞留したりする必要が生じるため，カプセルを移動させる機構の開発が重要
となり，加えて診療をサポートするセンサデバイスの開発が必要不可欠となる。 

 
２．研究の目的 

本研究ではこれまで我々が蓄積してきた技術を基に，PVDF系強誘電体フィルムを用いて，
消化管でマイクロカプセルを移動させる機構の開発を目的とする。従来のカプセル内視鏡は
小さいものでも25×11 mm程度の大きさを持ち，ワイヤースプリングやマグネトロDCモータ
ーでカプセルを動かしたり(5, 6)，カプセルからストッパーを伸ばして移動を制御したりする機
構(7, 8)が研究されているが，サイズや消費電力が大きくなる問題がある。この問題を解決する
ために，本研究ではPVDFフィルムに表面加工を施すことにより，PVDFフィルムの変位量を
制御して，マイクロカプセルの移動機構を検証する。さらに我々が開発した水素ガスセンサ
をpHセンサに応用する。本pHセンサをカプセル内視鏡に搭載し，消化液採取によるpH値測定
で上部消化管のその場診断が可能か検証を行うことを目的とする。 

 
３．研究の方法 
（1）PVDF 系強誘電体フィルムの作製と評価 

アセトン 10 mL とヘキサメチルリン酸トリアミド（HMPA）10 mL の混合溶媒に，P（VDF-
TrFE-CFE）粉末（Arkema, Inc.）を入れ，300 rpm，70 ℃で 24 時間攪拌して，HMPA に対し 10 
wt.%に調整した溶液を作製した。それをガラスシャーレ（直径 60 mm）に適量を滴下し，ホッ
トスターラーを用いて 90 ℃で 72 時間乾燥させた。有機溶剤には，HMPA のほかジメチルスル
ホキシド（DMSO），N, N-ジメチルホルムアミド（DMF）を使用して同様の条件で作製し，フ
ィルムの硬軟度を調整した。形成されたフィルムを 30 mm×6 mm の大きさにカットし，真空蒸
着装置（SPVD23，東栄科学産業）を用いて両面に金蒸着をした。変位量を大きくするために，
深さ 1 mm，ピッチ幅 2 mm の波型になるようにフィルムに加工を施した。 
走査電子顕微鏡（SEM）（JSM-6390LA，JEOL）と X 線回折装置（XRD）（D8 DISCOVER，

BRUKER）を用いて，作製した PVDF 系強誘電体フィルムの微細構造の観察と結晶構造の同定
を行った。除振台の上に試料台とレーザ変位計（LK-G10A，KEYENCE）を設置し，試料台に
フィルムの片側を固定したときの電圧印加時の変位量を測定した。印加電圧には直流電圧（160 
V）および交流電圧（Vp-p160 V）にオフセット（80 V）を加えた電圧を使用した。 

 
（2）pH センサの作製と評価 

図 1 のように，OHP シートの上に真
空蒸着法で金（Au）を堆積させ，さら
にその上にヘキサメチルリン酸トリ
アミドとアセトンを混合した有機溶
媒に PVDF 粉末（Polysciences, Inc.）を
溶かした PVDF 溶液（15 wt.%）を塗布
し，60℃，48 時間乾燥させた。次に，
その上に Pdを真空蒸着法で堆積させ，
Au と Pd の電極にリード線を取り付け
て pH センサ素子を作製した。Pd 薄膜が溶液中の水素イオンを吸収（放出）したときの体積膨
張（収縮）に伴い，有機圧電素子である PVDF フィルムに応力がかかって歪むことにより，セ
ンサから出力電圧を取り出すことを原理としている。ビーカーに希塩酸（HCl, pH 1.0）または

図 1 PVDF フィルムを用いた pH センサの構成図 



炭酸水素ナトリウム（NaHCO3, pH 8.19）を 100 mL 一定になるように混合して pH 値を調整し，
消化液を模した溶液を作製した。作製したセンサ素子をこの溶液に浸したときのセンサからの
出力電圧を評価した。溶液の pH 値を pH 計（AS600，AS ONE）にて計測し，センサからの出
力電圧の変化をエレクトロメーター（6514，KEITHLEY）により測定した。 

 
４．研究成果 
（1）PVDF 系強誘電体フィルムの作製と評価 
 DMF，DMSO，HMPAを溶媒としてPVDFフ
ィルムを作製した。いずれのフィルムも透光性
を有し，DMFで作製したフィルムの硬度が最
も高かった。PVDFフィルムの微細構造の観察
をするために，各溶媒で作製したPVDFフィル
ムのSEM観察を行った。結果を図2に示す。
DMFのフィルムでは，10 μm程度の粒子が密に
詰まった状態で，数μm程度の孔が多数確認で
きた。DMSO，HMPAのフィルムは，滑らかで
平坦な状態であった。 

作製したフィルムの XRD による結晶構造の

同定を行った。図 3 に各溶媒で作製した PVDF
系強誘電体フィルムの X 線回折スペクトラム

を示す。いずれのフィルムも 18.2 °付近に回折

ピークが観測された。これは，P（VDF-TrFE-
CFE）の γ相（020）に帰属するピーク（18.5 °）
とほぼ同位置に観測されたことから，比較的結

晶性の高い P（VDF-TrFE-CFE）フィルムであ

ることが確認できた。 

試料台から片持ち梁のように固定したフィ
ルム中央の電圧印加時の変位量をレーザ変位
計で測定した。フィルム作製時にガラスシャー
レとフィルムが接していた面を下面と定義し
た。各フィルム上面に正電圧を印加した時と下
面に正電圧を印加した時の測定を，変位方向の
変化を確認できるまで行った。各溶媒で作製し
たフィルムの膜厚と電圧印加時の変位量の最
大値との関係を図 4 に示す。いずれのフィルム
も膜厚が小さいほど変位量が大きくなる傾向
が見られた。これは，膜厚が小さくなると単位
厚さあたりの電界が大きくなるからだと考え 
られる。一方，サンプルごとの変位量に大きなばらつきが見られた。HMPA 溶媒で作製したフ
ィルムの変位量が特に大きく，膜厚 58 μm のフィルムで最大変位量が 772 μm であった。 

図 5にHMPA溶媒で作製したPVDF系強誘電体フィルムの印加電圧と変位量の関係を示す。
いずれのフィルムも印加電圧の増加に伴い，変位量と電圧印加開始直後の応答速度が大きくな
ることが確認できた。 
  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3 各溶媒で作製した PVDF 系強誘電体
フィルムの X 線回折スペクトラム 

図 2 各溶媒で作製した PVDF 系強誘電体
フィルムの SEM 写真 

DMF DMSO 

HMPA 

図 4 各フィルムの膜厚と変位量の関係 図 5 印加電圧と変位測定データの関係
（HMPA，膜厚 58 μm） 
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オフセットを加えた交流電圧を印加する

測定では，60 秒を 1 セットの測定とし，周波
数を 100 mHz～20 Hz とした。図 6 (a)にフィ
ルム（膜厚 46 μm）に交流電圧（方形波，100 
mHz）を印加した際の変位量の経時変化を，
図 6 (b)にフィルムに印加した電圧波形を示
す。印加した方形波の形を追従するように，
方形波の立ち上がりと立下りで変位量の増
加と減少が見られ，約 200 μm の変位量を確
認できた。方形波の立ち上がりの変位してい
る途中で，方形波が立ち下がるため，直流電
圧印加時の変位量より小さい値となってい
ると考えられる。 
 フィルム（膜厚 46 μm）に正弦波，方形波，
三角波の各波形の交流電圧を印加した際の
周波数と変位量の関係を図 7 に示す。いずれ
の周波数でも方形波印加時の変位量が最も
大きかった。また，周波数を 100 mHz から大
きくしていくと，6 Hz まで徐々に変位量が減
少した。一方，6 Hz 以上の周波数では，9 Hz
をピークに変位量が急激に増加し，9 Hz から
さらに周波数が大きくなると，徐々に変位量
が減少していき，約 15 Hz 以上ではほとんど
変位を確認できなくなった。9 Hz 付近で変位
量が大きくなった理由は，この周波数にフィ
ルムの固有振動数が存在し，この固有振動数
と共振したためと考えられる。この固有振動
数に近い周波数の波形を印加することがで
きれば，直流電圧印加時よりも短い応答時間
で大きな変位を得られる可能性があるため，
交流電圧印加時のフィルムの変位量と応答
時間についてさらに調査を行う必要がある。 

 

（2）pH センサの作製と評価 
pH 値の調整が可能な溶液に，作製した

pH センサを浸したときのセンサからの出
力電圧の変化を図 8 に示す。溶液を①アル
カリ性（pH 9.28）から酸性（pH 4.16）に変
化させたときと，②酸性（pH 4.13）からア
ルカリ性（pH 9.07）に変化させたときで実
験を行った。①では，pH 値が減少するのに
伴い，センサからの出力電圧は減少する傾
向がみられた。②では，pH 値が増加するの
に伴い，センサからの出力電圧は増加する
傾向を示した。溶液中の水素イオン濃度は
酸性の方が大きいため，①の過程ではセン
サ素子の Pd 薄膜が水素イオンを吸収して
膨張し，②の過程では水素イオンを放出し
て収縮する振る舞いをしていると推察され
る。それに伴い，PVDF フィルムの静電容量
が変化してセンサからの出力電圧も変化し 
たと考えられる。実際に Pd 薄膜が水素イオンを吸収して pH センサが動作しているか確認す
るために，pH 値を調整した溶液中での Pd 薄膜の抵抗値の測定を行った結果，溶液の pH 値
の減少に伴い抵抗値が増加することが確認できた。 

 

５．まとめ 
溶液塗布法にて作製したPVDFフィルムに，変位量を大きくするために，深さ1 mm，ピッチ

幅2 mmの波型になるように加工を施し，直流電圧（160 V）と交流電圧（Vp-p160 V）を印加し
たときの変位量を調査した。直流電圧印加時の変位量は約500 μmであったのに対し，交流電圧
印加時の変位量は約200 μmであった。また，方形波交流電圧印加時とフィルムの共振周波数近
傍（9 Hz）で変位量が最も大きくなることが確認できた。以上の結果から，マイクロカプセル
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図 6 (a) 変位量の経時変化，(b) 印加電圧
（方形波，100mHz） 

図 7 交流電圧の周波数と変位量の関係 

図 8  pH センサの応答特性 
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内視鏡を移動させるためのアクチュエータを動作させることが可能なことを確認した。今後は，
制御を含めたPVDFフィルムの最適設計と小型化を行い実際のカプセルに適応できるように研
究を進めていく。さらに，PVDFフィルムにパラジウム（Pd）薄膜を堆積させたカプセル内視
鏡搭載型pHセンサについて，pH値を調整して消化液を模した溶液で，センサの出力電圧とPd
薄膜の抵抗値が変化することを確認した。Pd薄膜が溶液中の水素イオンを吸収してpHセンサ
が動作しており，消化管の診療をサポートするためのセンサ設計ができた。 
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