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 富山県のものづくり産業は、高い技術力をもとに本県経済を牽引する主要産業として発展してまいり

ました。こうしたなか、地域の高度な技術とナノテク技術を融合した革新的ものづくり産業の創出を目

指す「とやまナノテクコネクト・コアコンピタンスエリア」が、平成２５年度に「地域イノベーション

戦略推進地域」に選定されました。これを受け、翌年７月には「とやまナノテクコネクト・次世代もの

づくり創出プログラム」事業が、文部科学省の地域イノベーション戦略支援プログラムに採択されまし

た。 

本事業は、富山発のナノ微細化技術と本県ものづくり産業における高度なコア技術とを融合させて新

たな技術や製品を生み出し、競争力の高い次世代ものづくり産業の創出につなげることを目指し、平成

２６年度から平成３０年度までの５年間を事業期間として、地域の産学官金が一体となり取組みを推進

してまいりました。 

その中核をなす「地域イノベーション戦略の中核を担う研究者の集積プログラム」では、富山大学、

富山県立大学及び富山県産業技術研究開発センターに企業等からの研究者を受け入れ、産学官連携によ

り、６つのテーマの研究開発を進めるとともに、その研究成果の事業化に向けて、技術シーズとニーズ

のマッチングをはじめとする知のネットワークの構築や、人材育成プログラムの開発・実施にも取り組

んでまいりました。 

この５年間に７２にのぼる企業の参画をいただき取組みを進めた結果、製品化に至った事例もあるな

ど、その成果が着実に現れています。 

このたび、５年間の事業期間の終了にあたり、ここに「とやまナノテククラスター５年間のあゆみ」

と題して、これまでの研究成果をとりまとめ、皆様にご報告させていただくこととしました。今後の技

術開発や新たな製品開発に向けた取組みの一助となれば幸いです。 

 終わりに、本事業の実施にご協力いただきました関係の皆様、事業に参画いただきました企業・団体

の皆様に心から感謝申しあげます。 
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事業概要 

 

プロジェクトディレクター 鳥山素弘 

 

 

 木材パルプの解繊により製造されるセルロースナノファイバー（CNF）は、軽量、高強度、低熱膨張といった種々

の優れた特性を持つ新材料として注目されている。一般に CNF の製造は、パルプを化学的に解繊する方法やグラ

インダーを用いた物理的微粉砕法によって行われてきた。一方、ウオータージェットを用いた湿式微粒化法による

CNF 製造技術が県内企業により開発され、（株）スギノマシンと中越パルプ工業(株)から湿式微粒化 CNF が供給

されるに至った。富山発のナノ材料と言えるこの湿式微粒化 CNF を、県内に立地する機械・金属、化学、繊維、

医薬品、高分子、電気・電子の各産業分野で利用するための応用技術の開発が計画された。平成 26年 7月、文部

科学省地域イノベーション支援プログラムの支援課題として「とやまナノテクコネクト・次世代ものづくり創出プ

ログラム」が採択され、平成 30年度末までの 5年間を研究期間とする CNF応用技術の開発プロジェクトである 

とやまナノテククラスターが開始された。 

とやまナノテククラスターでは、地域のステークホルダーである産学官金 15機関の代表者で構成される「とや

まナノテクコネクト推進協議会」の下に、文部科学省からの助成を受けて事業を実施する富山県新世紀産業機構、

富山県工業技術センター（現 富山県産業技術研究開発センター）、富山大学、富山県立大学の４機関で構成され

る「プロジェクト研究組織」、これらの研究機関と CNFの実用化に向けた共同研究や共同事業を実施する「共同企

業群」（63機関、共同研究・事業 117件）、さらに CNFに関する技術や事業に関心を持ち将来共同企業群に加わる

可能性のある「ネットワーク会員」（178機関、414名）の 4層から成る階層構造を持つコンソーシアム型の産学官

連携組織が構築された。 

プロジェクト研究組織を構成する 4機関は相互に秘密保持や知的財産権の取り扱いを定めた連携研究協定を、ま

た共同企業群の企業と研究機関との間では共同研究契約を締結し、適切な技術情報の共有と管理が行える体制をと

った。プロジェクト運営の総合調整機関である富山県新世紀産業機構の産学官連携コーディネータ、人材育成コー

ディネータは、これらの階層間の連携を促進する役割を担い、プロジェクト初期には技術開発に必要な外部資金獲

得に向けた共同研究の提案やナノテクの産業応用に対する認知度の向上を、事業後半では開発技術の事業化や大学

におけるイノベーション人材育成活動を支援した。 

各事業年度末に県外のナノテク関連有識者 6名で構成される外部評価委員会を開催し、進捗状況のチェックと事

業運営に対する助言を受けた。外部評価委員会の評価結果を反映して策定した次年度の事業計画は、とやまナノテ

クコネクト推進協議会に諮り、承認を得た上で事業を実行するというプロセスを毎年度繰り返すことで、事業実施

にかかる PDCAサイクルを実効性あるものとした。 

産学官の研究者が一体となって CNF応用技術の研究開発を行うために、富山県産業技術研究開発センター 、富

山大学、富山県立大学の 3 研究機関に、CNF を用いた製品開発に興味を持つ企業の研究員、技術者 6 名を招聘研

究員として受け入れた。招聘研究員は各研究機関の研究員身分を持って研究開発に参加することで、研究施設の利

用、技術情報の共有、知的財産権の管理等の連携研究を行う上で不可欠なサービスを研究機関から円滑に受けられ

るようにした。 

ウオータージェットによる湿式微粒化法は、比較的安価に CNFが製造できる方法であるが、現状の CNFは、汎

用樹脂の複合強化材として利用するには未だ相当高価な材料である。したがって、研究課題設定にあたっては、

CNF 使用による製造原価の上昇に見合う経済性が期待できる 1wt％程度の少量添加で高付加価値化が図れる応用

製品を対象に選んだ。富山県産業技術研究開発センターでは、湿式微粒化装置の高効率化や分散媒の非水溶媒系へ

の展開、化粧品の使用感向上や機能性成分の安定化を図るレオロジー特性調整剤、ナノファイバー不織布の透湿・
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防水性を利用した創傷被覆材や貼付剤基布等の医療用材料への応用を目指した 3 課題を実施した。富山大学では、

再生医療用材料への応用に向けた 1 課題を、また、富山県立大学では樹脂製品の機械的特性や熱特性向上と、ナノ

インプリイント用型材料の開発に向けた 2 課題を実施した。 

平成 29 年度には、文部科学省地域科学技術実証拠点整備事業の採択を受けて、本プロジェクトにおいて開発し

たCNF 複合材料を用いた製品、部品の試作に必要な設備を整えた「CNF 製品実証･試作拠点」を富山県産業技術

研究開発センターに開設した。「CNF 製品実証･試作拠点」には、ナノファイバー製造に必要な湿式微粒化装置や

エレクトロスピニング装置、樹脂と CNF の混練や CNF 複合樹脂マスターバッチ製造ができる二軸混練押出機、

射出成形機、真空プレス、フィルム成形機等の樹脂部品試作に必要な一連の製造設備を整えた。これらの設備は研

究用の小型実験装置ではなく、生産現場で使用されているもので実用部品の試作が可能な装置である。 

さらに試作拠点の整備と同時に、製品の使用環境を模した環境下で試作品の機能評価ができる「製品機能評価ラ

ボ」も開設した。「製品機能評価ラボ」には、温度、湿度、日照等の複合環境下で振動試験が行える大型振動試験

機や製品形状のまま残留応力が測定できる製品残留応力測定装置等、実使用条件下で部品・製品の機能評価ができ

る機器が設置された。これらの施設を活用することで、CNF 素材の開発から、CNF を用いた部品や製品の試作、

さらに実使用環境での機能の発現と維持を確認することができ、CNF 応用製品の市場化に必要な研究開発環境が

富山県産業技術研究開発センターに整うこととなった。 

とやまナノテククラスターの活動初年度である平成 26 年度は、産学官連携研究を円滑に進めるための体制作り、

平成 27 年度は共同研究課題の発掘と外部資金の獲得、そして平成 28 年度以降は開発技術の事業化に向けた活動に

注力した。平成 30 年 6 月末現在、新エネルギー・産業技術総合開発機構（NEDO）「中堅・中小企業への橋渡し研

究開発促進事業」、経済産業省「戦略的基盤技術高度化支援事業」、科学技術振興機構（JST）「地域産学バリュー

プログラム」、富山県新世紀産業機構「産学官イノベーション推進事業」等の比較的大型の研究助成 17 件を含め

33 件の競争的研究資金を獲得すると共に、15 件の特許出願と 39 件の査読論文を発表した。また、疎水化 CNF ド

ライパウダーやナノインプリント用型材、貼付剤用基布など、企業への有償のサンプル提供を含め 8 件の実用化事

例を積むことができた。いずれの研究もプロジェクト開始と共に新たに着手した課題であったため、プロジェクト

開始 2 年間は論文数、特許出願数とも当初の計画を下回っていたが、30 年度末には目標（査読論文 58 編、特許出

願 26 件）を概ね達成できる見込みとなった。 

(株)スギノマシンと富山県立大学とが共同で開発した疎水化 CNF ドライパウダーは、その工業的価値が高く評

価され nano tech 大賞 2018 においてグリーンテクノロジー賞を受賞した。また、伝統工芸高岡漆器協同組合との共

同研究では、漆に CNF を加えることで柔軟な変形に耐える「曲がる漆器」を開発することができた。伝統産業と

先端材料との組み合わせから新たな地場産品が生み出される可能性も見いだされた。少量添加による高付加価値製

品の開発を当面の開発課題としてきたが、湿式微粒化法の特徴である簡便な製造プロセスと安価な CNF 改質技術

を開発することで CNF の低コスト化が進めば、自動車部品や家電製品等の広範な産業で大量に使用される樹脂強

化剤としての応用も、今後広がっていくものと期待している。 

平成30年5月、アルミ素材が持つ軽量性や高い熱伝導性といった特性に改めて着目し、エネルギー関連材料等、

アルミ素材の新たな可能性を産学官が連携して探る「とやまアルミコンソーシアム」が設立された。新たなアルミ

市場の開拓を目指すことから、既存のアルミ関連企業だけでなく広範な産業分野の企業が連携し、異分野融合によ

り新たな価値を創出するためには、オープンイノベーションによる研究開発を進めることが求められる。とやまナ

ノテククラスターの活動を通してこの地域に蓄積された産学官連携プロジェクトの運営経験が、地域発の技術を核

としたコンソーシアム型のイノベーション推進活動の先例として、継続的な地域イノベーションの礎となることを

期待する。 
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液中プラズマ技術を応用した 

ナノ粒子分散用高圧湿式ジェットミル装置の開発 

 

村山誠悟、岩坪聡（富山県産業技術研究開発センター） 

 

 

1. はじめに 

ナノ粒子は、粒子径が可視光の波長や磁性体の磁区よりも小さく、体積に比べて著しく大きい比表面積を持つた

め、製品の透明化、コンパクト化、大容量化に向けて様々な研究が進められており、その需要も年々増加傾向にあ

る。しかし、ナノ粒子は、ブラウン運動が活発で粒子同士が接近する頻度が高く、凝集体を形成しやすいため、取

り扱いが難しい材料である。現在、粉末で販売されているナノ粒子の材料は、そのほとんどがミクロンサイズの凝

集体であり、ナノ粒子として取り扱う際には高圧湿式ジェットミルやビーズミルなどの分散機械によって分散処理

を施す必要がある。しかし、分散機械によって与えられる衝撃エネルギー(E)は、式 1に示すように質量(m)と速度

(v)によって導かれ、式(2)に示すように質量(m)は粒子半径(r)の減少と共に小さくなる。そのため、ナノ粒子の分散

には大量のエネルギー投入が必要である。また、分散処理を行っても粒子自体の斥力が微弱な場合、粒子間相互作

用はファンデルワールス引力が支配的に働くため、粒子は再凝集する可能性がある。したがって、ナノ粒子を効率

的に分散するには、分散機械の分散処理だけでは不十分であり、別途、粒子にファンデルワールス引力を超える斥

力を付与する必要がある。 

𝐸 =  
1

2
𝑚𝑣2

          (1) 

𝑚 = 𝜌 × 
4𝜋𝑟3

3
         (2) 

その方法として、一般的に利用されるのが分散剤である。分散剤は、粒子表面に化学吸着することによって、表

面電荷を意図的に操作し、粒子に斥力を持たせることが可能である。また、分散剤の高分子鎖は、粒子同士の接近

を物理的に防ぐ障壁として働くため、粒子間距離を一定に保つことができる。しかし、分散剤は、粒子の種類や大

きさ、表面状態によって最適なものが異なり、また、過剰に添加すると凝集を招くリスクもあるため、その選定に

は専門的な知識と十分な練度が必要である。 

これに対し、薬剤や分散剤を使用せず、表面改質によってカーボンナノチューブを液中に均一分散する方法とし

て液中プラズマが注目を集めている(1)。一般的にプラズマと呼ばれるのは、大気中あるいは真空中の現象であるが、

液体中でも気泡を利用して液中プラズマと呼ばれるプラズマ現象を発生させることができる。図 1に示した液中プ

ラズマは、電解液で満たした反応容器内に 2本の金属電極を対向配置し、その電極対に高周波電圧を印加してジュ

ール熱を発生させ、液体が気化して電極間を覆う気泡へと成長した際に、気泡内で絶縁破壊が起こって発生してい

る。液中プラズマと共に生成される電荷や活性窒素酸素種は、粒子表面を改質し、粒子に静電斥力を付与すると報

告されている(2)。しかし、液中プラズマを発生するために必要な電解液には、粒子の電気二重層を圧縮し、粒子間

の斥力を低下する電解質が含まれるため、ナノ粒子の凝集を招く可能性がある(3)。すなわち、従来の液中プラズマ

は表面改質によって分散を促す一方で、電解質によって凝集も進行してしまうため、ナノ粒子の分散処理には不適

当だった。 

そこで我々は、高圧湿式ジェットミルで液体を高速噴射した際に発生するキャビテーションの気泡に注目し、こ

の気泡中に液中プラズマを発生できる新しい液中プラズマ発生手法を開発した。さらに、高圧湿式ジェットミルと

液中プラズマ技術を複合化させた新型の分散装置(以下、液中プラズマチャンバー)を作製し、その電気特性および
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図 1 液中プラズマの生成過程 

ナノ粒子に対する分散特性を調査した。本稿では、液中プラズマチャンバーの概要と特性評価結果などを概説する。 

 

2. 液中プラズマチャンバーの概要 

液中プラズマチャンバーは、凝集したナノ粒子

を高圧湿式ジェットミルで機械的に分散しながら、

液中プラズマで斥力を付与することで効率的な分

散処理を図っている。また、電解質を含まない液

体や電気伝導率が低い超純水中にも液中プラズマ

を発生できるように、高圧湿式ジェットミルで発

生するキャビテーションの気泡をプラズマの発生

に利用している。図 2に実験装置全体の概略図を、

図 3 に液中プラズマチャンバーの概略図を示す。

実験装置のベースとなる高圧湿式ジェットミルに

は、(株)スギノマシンのスターバーストラボ機(以

下、SBS装置)を使用した。SBS装置は、原料粒子

が含まれる懸濁液を最大 245MPa に昇圧し、チャ

ンバーと呼ばれる分散室に内蔵された小径オリフ

ィスから約 700m/s で高速噴射する際に生じるせ

ん断エネルギーによって凝集体を分散している 

(4,5)。また、原料懸濁液はオリフィスから高速噴射

される際、水圧が飽和蒸気圧よりも低くなるため、

キャビテーション現象によってオリフィス下流で

大量の気泡が発生する(6,7,8)。液中プラズマチャン

バーでは、オリフィス下流の気泡密度が高い領域

に電極対を設けることによって液中プラズマの発

生を促している。チャンバー以降の回路には、熱

交換器が設けてあり、温度上昇した試料を冷却で

きるため、原料懸濁液を目的の粒子径まで繰り返

し分散処理することが可能である。液中プラズマ

を発生させる電源には、高周波パルス電源を使用した。周波数は 30kHz、パルス幅は 1.2μsに設定した。電極には

純チタン(純度：99%)を使用し、電極間距離は 1mmに設定した。 

 

図 3 液中プラズマチャンバーの概略図 

図 2 実験装置の概略図 
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3. 液中プラズチャンバーの電気特性評価 

超純水中のキャビテーションの気泡内に発生する液中プラズマ(以下、キャビテーションプラズマ)と、電解液中

でジュール熱によって生じた気泡内に発生する液中プラズマ(以下、ジュール熱プラズマ)の電気特性(最大電流値、

電気量)が異なる可能性を考慮し、各プラズマの電気特性を検証する実験を行った。キャビテーションプラズマの

電気特性は、図 2のValve1を閉じ、Valve 2を開放した実験回路で検証した。回路内に循環させる液体には、ジュ

ール熱の影響を排除するため、超純水を用いた。また、発生した液中プラズマの電気特性は、オシロスコープで測

定した。ジュール熱プラズマの電気特性は、キャビテーションの影響を排除するため、図 2 の Valve1 を開放し、

Valve 2を閉じることによって増圧機を経由しない実験回路で検証を行った。回路内には、0.1mMの塩化ナトリウ

ム水溶液を循環させた。 

図 4(a)にキャビテーションプラズマの電流波形を、図 4(b)にジュール熱プラズマの電流波形を示す。なお、これ

らの電流波形は、15 パルス相当分の電流波形を平均化したものである。各プラズマの最大電流値を比較すると、

キャビテーションプラズマが約 9Aだったのに対し、ジュール熱プラズマは約 5Aだった。しかし、両者の波形を

観察すると、キャビテーションプラズマは瞬間的な最大電流値は大きいが、最大電流値に到達するまでの電流値は

ジュール熱プラズマの方が大きく、1波形あたりの電気量は最大電流値ほど差が見受けられなかった。そこで、式

(3)によって電流波形の面積を算出し、1波形あたりの電気量を調べた。 

 

∫ 𝑓(𝑥) ≒
𝑏

𝑎

𝑏−𝑎

2𝑛
{𝑦0 + 2(𝑦1 + ⋯ + 𝑦𝑛−1) + 𝑦𝑛}    (3) 

 

電流波形の起点を a とし、電流波形の終点を b とすると、b－a は電流が流れた正味の時間を表している。この

時間は各プラズマとも共通で、設定したパルス幅の 2倍の 2.4μsec.だった。また、オシロスコープの電流値のサン

プリング間隔は 4nsec.であるため、n = 600として計算を行った。その結果、1波形あたりの電気量はキャビテーシ

ョンプラズマが 4.47×10
-6
A・s、ジュール熱プラズマが 4.08×10

-6
A・sとなり、キャビテーションプラズマの方が大

きいことがわかった。 

 

 

 図 4(a) キャビテーションプラズマの平均電流波形 

(b) ジュール熱プラズマの平均電流波形 

 

次に、各プラズマが発生する頻度を調べるため、1秒あたりに表示される電流波形の数をオシロスコープで計測

した。0.2 秒間のキャビテーションプラズマの発生状況を図 5(a)に、ジュール熱プラズマの発生状況を図 5(b)に示

す。各プラズマにおける 1 秒間の電流波形数を計測した結果、キャビテーションプラズマはカウント数が 40200、

ジュール熱プラズマは 60000 だった。プラズマ用電源のパルス周波数は 30kHz の設定であるため、電極波形の最

大値は 60000 回である。そのため、キャビテーションプラズマの発生率は 67%、ジュール熱プラズマの発生率は

(a) (b) 
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100%だった。ジュール熱プラズマは、気泡が電極間で安定に生成されるのに対し、キャビテーションプラズマは、

オリフィスで生成される気泡が噴流と共に拡散し、電極間に気泡が存在しない瞬間ができるため、プラズマの発生

率が低下したと考えられる。 

次に、1 波形当たりの電気量と 1 秒間の波形の発生頻度を乗算し、1 秒あたりの電気量、すなわちクーロン(C)

を算出した。その結果、キャビテーションプラズマは 0.180C、ジュール熱プラズマは 0.245Cとなり、キャビテー

ションプラズマはジュール熱プラズマの約 73%の電気量であることがわかった。さらに、これらの電気量をファ

ラデー定数で割ると電子の物質量(mol)を算出することができる。液中プラズマで起こる反応がファラデーの電気

分解の法則に沿って行われたと仮定すると、電子の物質量と液中プラズマ生成物の物質量は比例するため、キャビ

テーションバブルでは 1秒間に 1.87μmol、ジュール熱プラズマでは 2.54μmolの活性酸素種が生成されたと考えら

れる。 

 

 

      図 5(a)  0.2秒間で発生したキャビテーションプラズマの電流波形数 

    (b)  0.2秒間で発生したジュール熱プラズマの電流波形数 

 

4. 液中プラズマチャンバーの電極位置の最適化 

電気特性の評価結果より、キャビテーションプラズマの発生率を向上するには、電極間に気泡を存在させること

が重要だとわかったため、液中プラズマチャンバーにおいて電極位置の最適化を図った。実験は、液中プラズマチ

ャンバーのオリフィス下流に透明ガラス配管を接続し、245MPaで超純水を高速噴射した際に気泡密度が高くなる

領域を目視確認した。噴射前後に撮影した写真を図 6に示す。噴射後の写真で白く見えるのは、高速噴射時のキャ

ビテーション現象によって生じる微小な気泡群である。圧力 245MPaで噴射した場合、キャビテーションの気泡密

度が高くなる領域は、オリフィスの入り口先端から 80～120㎜の領域だった。 

 

図 6 キャビテーション現象によって生じる気泡群(左：噴射前、右：噴射後) 

(a) (b) 
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次に、ウォータージェットピーニングにおいて最適スタンドオフ距離(≒キャビテーションバブルの崩壊位置)を

求める際に使用する式(4)～(6)より、気泡密度が最も高い場所を算出し、最適な電極位置の理論計算を試みた(9,10,11)。

なお、式(4)～(6)において σはキャビテーション係数、P1は 1次圧力(オリフィス上流の圧力)、P2は 2次圧力(オリ

フィス下流の圧力)、Pvは飽和水蒸気圧、sはスタンドオフ距離、dはオリフィス径を示す。 

σ =  
(𝑃2−𝑃𝑣)

(𝑃1−𝑃2)
  (4) 

s = 1.8d𝜎−0.6  (5) 

最適スタンドオフ距離(※) = s + 60mm  (6) 

 

 P1=245MPa、P2=0.1MPa、Pv= 0.047360MPa、d=0.14mmとして計算した結果、最適スタンド距離は約 100mmと

なった。この値は、前述の実験値とも整合した。しかし、電極を最適スタンドオフ距離、あるいはそれよりも短い

距離に設けると、ジェット噴流やキャビテーションの崩壊衝撃力によって電極が損傷する可能性が考えられる。そ

のため、本研究では液中プラズマチャンバーの最適な電極位置をオリフィスから 110mm の位置と考えた。なお、

3 章の実験は電極位置を 110mm に設けて行ったため、3 章で得られた実験値は最適な電極位置で得られた結果で

ある。 

 

5. 液中プラズマチャンバーのナノ粒子の分散特性評価 

凝集したナノ粒子に対する液中プラズマチャ

ンバーの分散特性を検証するため、日本アエロ

ジル社の酸化チタン粉末(P25，公称 1 次粒子

径：20nm)を使用して分散実験を行った。原料

懸濁液は、酸化チタン粉末 6gと超純水 594gで

調製し、分散処理は噴射圧力 245MPa、繰り返

し処理回数(N) 30回の条件で行った。なお、繰

り返し処理回数(N)とは、懸濁液がチャンバーを

通過した回数を示す。粒子の分散特性は、N=10，

20，30のタイミングで少量サンプリングした懸

濁液を、スペクトリス㈱のゼータサイザーナノ

ZS で粒度分布およびゼータ電位を測定するこ

とで評価した。また、この分散実験では、液中

プラズマによって得られる分散特性を明確にす

るため、プラズマ発生用電源のON/OFF制御に

より液中プラズマ有りと無しの 2条件で行った。

なお、分散処理前の酸化チタンは、メジアン径

(D50値)が 3800nm、ゼータ電位(絶対値)が 9mV

だった。 

図 7に、分散処理前後の酸化チタンの粒度分

布図を示す。分散処理前の酸化チタンが複数の

ピークを持つブロードな分布形状を示したのに

対し、分散処理した酸化チタンはどちらも単一

でシャープな分布形状を示したが、液中プラズ

マ有りで処理した酸化チタンの方が分布幅は狭

図 8 各酸化チタンの処理回数毎の 

   D50値とゼータ電位の変化 

(プラズマ無し処理、プラズマ有り処理) 

図 7 各酸化チタンの粒子径分布 

(未処理、プラズマ無し処理、プラズマ有り処理) 
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く、特に 100nm以上の分布域ではその傾向が強く表れていた。 

図 8に N=10,20,30の粒度分布測定結果(D50値)と、ゼータ電位測定結果を示す。粒度分布測定結果を液中プラズ

マの有無で比較すると、D50値は液中プラズマ無しよりも液中プラズマ有りの方が小さく、N が少ないほど両者の

差は顕著だった。また、N=10の液中プラズマ有りのD50値がN=30の液中プラズマ無しのD50値よりも小さいこと

から、液中プラズマによって分散処理速度が 3倍以上になったことが示唆された。 

ゼータ電位測定結果では、液中プラズマ無しはN=20を超えるとゼータ電位が約13mV付近で飽和するのに対し、

液中プラズマ有りは処理毎にゼータ電位が大きくなり、N=30で約 22mVを示した。ゼータ電位の増加は、電気二

重層の厚さが増加し、ナノ粒子に斥力が付与できたことを示すため、液中プラズマによってナノ粒子が安定に分散

できたことが示唆された。 

 

6. おわりに 

本研究で開発した液中プラズマチャンバーは、凝集したナノ粒子に対して優れた分散特性を有していることがわ

かった。しかし、3章で示したように電気特性には未だ改善の余地が残っている。我々は、今後も液中プラズマチ

ャンバーの改良を継続し、ナノ粒子の分散に優れた装置開発を行うことで産業界の発展に貢献したい。 
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バイオマスナノファイバーを応用した高機能スキンケアベース材料の開発 

 

近藤兼司、岩坪聡（富山県産業技術研究開発センター） 

 

 

1. はじめに 

セルロースナノファイバー（CNF）は、軽量・高強度・低熱膨張性・ガスバリア性など優れた機能を持ち、ガ

ラス繊維やカーボンファイバーとは異なる。また焼却による廃棄処理が可能であることや豊富な持続型資源であ

ることなどの理由から、次世代の構造用部材として、応用研究が盛んに行われている。経済産業省のロードマッ

プでは、将来製造コストが下がることで、自動車用部材、包装材料、電子材料など、市場への利用が今後さらに

拡がると予想されている 1)。また、2014年 6月には経済産業省主催の第一回ナノセルロースフォーラムが開催さ

れ、その実用性が、高まっている 2)。 

図 1に、セルロースを高圧湿式ジェットミルで微細化、解繊された CNFの FE-SEMによる画像を示す。 

この方法で解繊した CNF は、繊維幅に対して、繊維長の長い（アスペクト比が大きい）CNF であることがわ

かる。また、図 2に CNF濃度を 2,5,10wt%に調製した懸濁液、ペースト、クレイ形状の外観を示す。 

2wt%のセルロースをナノファイバー形状に解繊を行うと、増粘性を付加した分散性液体である。また、セルロ

ース濃度を 5wt％、10wt％の変えることで、液状からペースト状の半固形体、

粘度上の固形体と性状が変わる。さらにナノファイバーにすることで、多量

の（水系）溶媒を保持することが可能で、CNFなどのバイオマスナノファイ

バーは、液体材料などを保持する材料としての応用が期待でき、化粧品、食

品、医薬品やインクなど多分野での事例展開が進んでいる(3,4,5)。 

本稿では、セルロースを高圧湿式ジェットミルで解繊して生産された CNF

を添加した化粧品乳液の効果、シルクをナノファイバー化した新規ナノファ

イバーの特性や水分保持効果、解繊されたバイオマスナノファイバーの動物

実験代替法での安全性評価についての研究成果を述べる。 

 

2wt. % CNF (suspension)                    5wt. % CNF (paste)                      10wt. % CNF (clay)  

図 2 濃度の異なる CNFの形状 

 

2. 今回使用するバイオマスナノファイバー 

2.1 高圧湿式ジェットミルによる解繊について 

セルロースをナノファイバー化する技術は、これまでに複数報告されている。薬品を添加する化学的解繊方法

には、セルロースを触媒処理したのちに、ナノファイバーに解繊する方法がよく知られている。その他にも強酸

やイオン液体、超臨界を利用した解繊方法、解繊時にボールミルやビーズミルなどのメディアを使用するメカノ

ケミカル法などもある。 

一方、薬品を解繊に使用しない物理的解繊方法では、高圧湿式ジェットミルや水平対向衝突を用いた解繊法が

図 1 FE-SEMでのCNF画像 
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知られている。これらの方法で作製された CNFも、それぞれ長所短所があり、特徴を生かすための研究が続けら

れている。 

今回の研究開発に使用した㈱スギノマシンのバイオマスナノファイバー（商品名 BiNFi-s ビンフィス）は、

物理的解繊方法の高圧湿式ジェットミルをベースとしたバイオマスのナノファイバー化に特化した専用装置で製

造されたもので、低コストで連続的に製造が可能なバイオマスナノファイバーである。すでにセルロースのほかに、

キチン、キトサン、セルロース誘導体CMC-Naを原料にしたナノファイバーがライブラリー化されている。 

本研究では、食品添加物規格に適応したセルロースを原料とし、CNFの菌検査と残留重金属の分析結果が開示

されたものを使用した。 

 

2.2 セルロースナノファイバーの特長 

元々セルロースは、従来から化粧品に賦形剤で配合されている成分で素材自体の安全性は高く、本研究で使用

した CNFは、溶媒（今回は水）とセルロースだけを使用して解繊してある。 

増粘作用効果や化粧品への添加効果を検討するために使用した CNFは、粉末セルロース由来、結晶性セルロー

ス由来の 2種類（WFo,AFoシリーズ）である。CNF、CNF添加試作品の触感関連の物性確認は、レオメーターを

用いて、評価を行った。 

図3に、粉末セルロース粒子を原料としたCNFと結晶性セルロース粒子を原料としたCNFの測定結果を示す。 

粉末セルロース粒子と結晶性セルロース粒子は、化

粧品で汎用されるセルロースであり、これらの原料を

用いた CNFは、せん断速度の上昇に従い、粘度が低下

するシアシニングを示すようになった。 

2wt.％濃度の CNFを測定した結果、結晶性セルロー

ス CNFの粘度がわずかに小さい測定結果を得た。フロ

ーサイト粒子画像解析装置を用いたナノファイバーの

繊維長計測では、結晶性セルロース CNFの方が、繊維

長が短かったので、この粘度の違いは、主に繊維長

に依存すると考えられた。 

続いて作製した CNFと従来化粧品に使用される増粘剤との比較を行うために、微生物由来の増粘剤キサンタン

ガム、セルロース誘導体であるカルボキシメチルセルロースと比較した結果を図 4に示す。セルロース誘導体で

あるカルボキシメチルセルロースは、粘度変化が小さく、CNFとは異なり、流動性の高い液体に近いものであっ

た。 

一方、CNFは、キサンタンガムのような増粘剤と比べ

ても、大きな粘度を示し、少量で CNFへの置き換えが可

能と思われた。また CNFの増粘剤の優位点は、キサンタ

ンガムのようなタンパク質を含む増粘剤よりも、貧栄養

で微生物による腐敗リスクが小さいことと、粘調をつけ

るための薬品添加が不必要なこと、耐薬品性が高いこと

が挙げられる。 

原料として重合度の異なるCNFを使った場合、その粘

度は、セルロースの重合度に依存した結果となり、CNF

の使い分けも必要であることが示唆された(6)。 

 

 

図 3 原料種の異なる CNFの粘度曲線 

図 4 汎用増粘剤とCNFの粘度曲線の比較 
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3. 複合化スキンケア材料の評価 

従来、セルロースの化粧品中での働きは、ベース剤・賦形

剤が主であり、スキンケア化粧品中で使用される機能成分と

の相性を検討することが重要になる。 CNF の構造は、ナノ

ファイバー同士が互いに絡みあった網目構造を持っているこ

とから、この網目構造内にスキンケア成分が入り込むことで、

従来よりも沈殿せず、長時間安定的な分散を保持し、さらに

は高濃度にスキンケア成分を添加する機能が期待できる。ま

た使用時のすりこむ物理的な力によって、網目構造に保持さ

れた有効成分が皮膚へ浸透する効果や肌触り感の向上も期待

できる。 

そこでCNFの添加効果を検証するために、乳液処方にCNF

を添加した試作品を作製した。試作品評価は、角質水分量と

動的粘弾性を測定した。角質水分量は、肌上の 5点で肌の角質水分量を測定して、継時変化を確認した。 

CNFの添加濃度を変えた乳液試作品を使って、角

質水分を測定した結果を図 5に示す。 

粉末セルロースCNF固形分濃度0.1wt％、0.25wt％

の試作品乳液と未添加品を比較したところ、CNF濃

度に依存して、角質水分量が変化していくことが確

認出来た。また塗布直後の角質水分量が上昇し、瑞々

しい触感であることが期待できる。同様の傾向が結

晶性セルロースの CNF でも確認ができている。

この結果から、どちらの CNF も、乳液に求め

られている、肌上の水分向上・保湿効果がある

ことが示された。 

触感は、レオメーターを用いた動的粘弾性特性で評価した。貯蔵弾性率（G’）は、物質の弾性成分を表している。

得られた結果を図 6に示す。CNFを添加した試作品でのG’値は、未添加品と比べ、それぞれ値が変化した。粉

末セルロース CNFの添加では G’値が減少しているのに対して、結晶セルロース CNFの添加では、逆にG’値

が増加した。 

また、CNFの添加による乳液内部構造への影響を確認す

るために図 7 に示す角周波数分散測定を行った。結晶性

CNF添加乳液品では、G’値が、CNF未添加品、粉末セル

ロース CNF添加乳液よりも増加した。 

これらの結果から、結晶性 CNFの添加によって乳液の内部

構造が変化していると考えられ、結晶性セルロースを使用

した試作乳液は、しっかりとした触感、硬い触感があると

いう結果に対し、粉末セルロース由来の CNFは、さらっと

している、柔らかい触感という結果になった。これは、試

作した乳液の官能検査と一致した結果であった。 

これらの検討結果から、外観や定常流測定の結果

は原料種（粉末セルロース、結晶性セルロース）間でも類似しているが、動的粘弾性測定の結果からは、ナノフ

ァイバー化したセルロース原料の種類によって、乳液の触感や構造への影響の違いが出ることがわかった。 

図 6 CNF添加乳液の角質水分保持効果 

図 6 CNF添加乳液の歪み分散曲線 

図 7 CNF添加乳液の角周波数分散曲線 

図 5 CNF添加乳液の角質水分保持効果 
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次に、空気を含む材料中の CNFの構造補強効果を

洗顔剤の泡で確認するために、CNFを添加した配合

洗顔剤を試作し、試作品の泡の強度への CNFの影響

を動的粘弾性測定で評価を行った。また比較対象に

は、シリカを配合した試作品を準備した。 

CNF 添加の洗顔剤とシリカ添加洗顔剤で作製し

た泡の強度を評価した結果を図 8に示す。泡の強度

を歪み分散で計測したところ、特に低歪み領域での

CNF 添加洗顔剤由来の泡の G’の値が大きく、より

強度があることが確認できた。また、泡の安定性は、

シリカ配合品と比較してほぼ同様の時間で粘度が安定し、粘度もほぼ同様であることからシリカ配合品と差異は

小さく、CNF添加による泡への影響は小さいと考えられた。 

 この結果は空気を多く含む構造体でも、CNFがもつ網目状の 3次元構造により泡が補強でき、十分な洗顔が可

能な洗顔剤の基材として、肌水分の保持も期待できる。肌ストレスの低減の効果も期待できる。 

スキンケア材以外にも、毛髪用のアウトバストリートメントへ配合した試作品では、CNF添加洗顔の泡に見ら

れた補強性が、手に毛髪が触れた際にまとまりがよいや毛髪のツヤが改善されたといった官能検査での結果が得

られた。また毛髪を電子顕微鏡で観察した結果、毛髪が痛み、枝分かれをしている部分へ付着し、枝分かれを抑

制している様子が確認できた。これは、CNFのコーティングによる保護作用と思われた。 

このように、化粧品への CNF添加は、触感改良剤だけではなく、コーティングによる表面保護といった機能性

も期待できた 7）。 

 

4. シルクをナノファイバーに解繊した材料と保湿効果の増強効果 

シルクは、化粧品でもちいられることの多い原料のひとつで、肌の保湿、毛髪や肌への保護などの機能が知ら

れている。セルロース、キチン、キトサンと同様にファイバー形状に解繊することで、化粧品中で共存している

成分を安定的に分散安定化させることや、長時間の肌表面での保持機能が期待できる。 

シルクは、セリシンと不溶性分フィブロインで構成された物質で、セルロースのようなグルコースのみの構造

とは異なっている。セリシンは、不溶性成分の間に糊にように存在している。高圧湿式ジェットミルでのファイ

バー化処理は、不溶性成分であるフィブロインの集合体を裂くようにナノファイバーを製造できる特長をもつの

で、このような多成分構造の材料でもナノファイバーを作ることができる。 

ナノファイバー化によるシルクへの機能性を付加させることを目

的に化粧品への配合検討を実施した。前述したように湿式微粒化装

置でのナノファイバー作製の特長を生かし、シルクナノファイバー

の(以下 SNF)懸濁液を作製した。 

シルク粒子を懸濁した液体をアルカリ条件にして解繊した SNF

は、シルク粒子とは異なり、懸濁液の状態で長時間沈殿することは

なかった。SNFを FE-SEMで観察した結果を図 9に示す。CNFのよ

うな長い繊維状態とは異なり、針状や短い繊維状であった。 

解繊によって増加した比表面積の計測を行った結果、比表面積

の数値は 100m
2
/g以上であり、CNFの値とほぼ同じであった。 

化粧品中での SNFの機能を検証するために、化粧品で使われるカ

ルボマーと SNFの混合体を作成し、CNFと同様の測定を行った。 

カルボマーは、透明性の高い増粘剤で、アルカリ性条件下で粘調をもつスラリー状態になる。SNFは、アルカ

図 8 CNF添加洗顔剤の泡強度の比較 

図 9 FE-SEMでの SNF画像 
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リ条件下でファイバーの作製が可能なため、カルボマーの増粘のためのアルカリ薬剤の添加も必要なく、カルボ

マーと SNFの複合体の作成が可能であった。粘度測定結果を図 10に示す。カルボマーに SNFを添加した複合化

ゲルは、カルボマーと同様にシエアシニングを示

したが、SNF の添加での影響はなかった。また、

SNFをカルボマーへ添加した結果、カルボマー単

独よりも粘度が上昇した。この結果は、SNFにも

CNFと同様、補強効果があり、ナノファイバーが

触感調製材として機能していることが類推された。

シルク粒子が持つ皮膚への高親和性や水分保

持能を、SNF を添加することで確認するために、

プロパンジオールなどを含む乳液処方中に SNF

を組み入れた SNF添加の乳液を試作した。 

SNFを添加していない乳液をコントロールとして肌

水分量への効果を検証した。角質水分測定結果を図

11に示す。SNFの添加したサンプル、未添加サンプ

ル共に水分量は塗布直後に上昇した後に、添加サン

プルでは、未添加サンプルよりも高い肌水分値を保

持し、60分間の測定時間中での変化も小さいもので

あった。SNFを添加した乳液は、肌水分の保持効果

が向上した(8)。この結果は、肌上にファイバー状態

で長時間保持できた効果と考えられた。シルクが持

つ肌への親和性を生かし、不織布への塗布、練り込

みなどの用途も検討している(9)。 

 

5. CNFなどバイオマスの化粧品原料の安全性評価と評価 

2013年 3月より、EU圏内では新規に動物実験を行った化粧品の販売を禁止した。これには原材料も含まれて

おり、これまでの動物実験に代わって、in vitroで評価可能な実験系の開発が進んでいる。 

最近では、EU 以外に、インド、ブラジル、ニュージーランド、韓国などで同様に動物実験での安全性を確認

した製品・原料の使用を原則禁止する方向で検討されている。 

このため、現在、動物実験に代わり、in vitroでの安全性評価方法の開発が進んでおり、OECDのガイドライン

に記載、若しくは記載前の最終段階に入った新規試験方法の手法開示が行われている。本実験方法は、実験動物

で得られていた長時間に渡る実験（1～3か月にわたる皮膚感作性の試験などやアレルギー試験など）の結果を得

るためには、細胞実験ではより多くの細胞種を使った試験になることや類似した実験方法の組み合わせで評価す

るなどの問題があり、評価方法としては時間がかかると考えられる。 

しかしながら、CNF を含むバイオマスナノファイバーや CNF 配合化粧品の海外への商品展開を考えた場合、

動物実験代替法での安全性情報を持っていることが EU を含めた諸外国での普及に重要になるので、現在 OECD

のガイドラインに準拠されている試験方法で今回使用した CNFとシルクナノファイバーの評価を行った。実施し

た検討項目と得られた結果を表 1,2に示す。 

 

図 11 シルクナノファイバー添加乳液の保湿効果 

図 10 増粘剤への SNF添加効果 
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表 1 動物実験代替法、パッチテストでのCNFの安全性評価 

 

表 2 動物実験代替法、パッチテストでのシルクナノファイバーの安全性評価 

 

 

実施した試験項目では、いずれも陰性であり、高圧湿式ジェットミルでのナノファイバー化による影響は確認

されなかった。また実験に供した CNFは、㈱スギノマシンで出荷時に菌検査(大腸菌・一般細菌）、残留重金属の

検査などを行い、いずれも陰性の商品を提供している。 

CNFは、パルプ由来の植物原料を用いられることが多く、安全性の高いものと推測される。しかし、ナノマテ

リアルの範疇に入る新規材料とカテゴライズされる国々もあり、上記に示す試験を行うことが、バイオマスナノ

ファイバーの機能性を検証することと並んで、非常に重要である。 

特に化粧品有用成分の分散体として、実験が可能な皮膚感作性試験の動物実験代替法開発に対応できるように、

CNFの調製方法の検討を進め、安全性評価をすすめていく。 

 

6. おわりに 

高圧湿式ジェットミルで作製したナノファイバーは、材料が従来持っていた機能に粘性、比表面積の拡大など

機能付加が可能となった。ナノファイバーを含むナノ材料の市場規模も大きく、大きなポテンシャルを持つ機能

性材料である。またファイバー形状を持つことで、ナノ粒子とは違った特性も期待できる。 

今後もバイオマスを原料とした研究開発を進め、ナノファイバー材料の応用展開に微力ながら貢献していきた

いと考えている。 
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ナノファイバーを用いた新世代の医療用材料の開発 

 

成瀬大輔、金丸亮二(富山県産業技術研究開発センター) 

       奥野一詩(第一編物株式会社) 

 

 

1. はじめに 

 高齢化の進展にともない医薬品産業分野が成長産業として期待されるなか、鎮痛消炎用の湿布などに代表される

貼付剤の市場は拡大基調にあり、国内繊維業界にとって重要なターゲットとなっている。貼付剤は、含水製剤であ

るパップ剤と非含水製剤であるテープ剤に大別される。パップ剤は厚みが 2 mm(2000 μm)近くあり皮膚追従性が悪

く、特に関節部分ではめくれてしまい剥がれやすいというデメリットがある。 

一方、テープ剤では、かつてはフィルム材に膏体を付したタイプの商品が主流であったが、伸縮性・通気性が悪

いというデメリットがあった。こうしたなか、伸縮性のあるニット（厚み約 600 μｍ）を基布としたテープ剤が登

場し、その皮膚追従性の良さが市場に受け入れられ、現在では貼付剤の 7割近くを「ニットを基布としたテープ剤」

が占めるようになっている。 

しかし、現状においても、特に高齢者層を中心に皮膚へのダメージ軽減というニーズが強くあり、「使用時はめ

くれて剥がれることなく、剥がす際には皮膚への刺激がより少ないテープ剤」という、相反する条件を満たすこと

が課題となっている。 

本研究計画は 2011年に富山県産業技術研究開発センター（以下「当センター」）がエレクトロスピニング装置を

導入したことがきっかけでスタートした。エレクトロスピニング法(電解紡糸法)によって作成されたナノファイバ

ー不織布は薄くて伸縮性、通気性のあることを特徴とする。この特性に着目し、ナノファイバーを用いた医療用材

料を考案した。しかし、エレクトロスピニング方式で作成されるナノファイバーは生産性が悪く、強度も低いとい

う欠点があることから、単独での医療分野での実用化は限定的であった。そこで、生産性の高いマルチノズル式で

のエレクトロスピニング紡糸技術を確立すること、また、極薄のニット材などの伸縮性を有する基材や、強化効果

のあるセルロースナノファイバーを複合化することにより、上記欠点の克服を進めた。これらの技術を用いて、従

来にない薄さと、着け心地を持った医療用材料を開発することが、本テーマにおける研究開発の最終目的である。 

 

2. ナノファイバーの量産化技術の研究 

2.1 概要 

 エレクトロスピニング方式におけるナノファイバー不織布

層の形成にあたり、当センターは試験用途としてシングルノ

ズル方式での紡糸装置、および TOPTEC 社が生産したマルチ

ノズル方式のナノファイバー量産装置を設備として有してい

る。本量産装置はノズル数最大 133 本による連続紡糸が可能

であり、また、数時間の連続紡糸が可能である。しかしなが

ら、本量産装置はすべてのノズルから安定紡糸を行う電圧制

御が困難であり、この安定紡糸を達成するために、樹脂を垂

れ流しにしている。このため、製造工程における樹脂ロス率

が 20 %を超えることがあり、効率が悪いことが問題点であっ

た。また、搬送速度が速い場合、ナノファイバーの厚みが不

十分となる。この時、ナノファイバーの厚みが筋状のムラに

 

図 1 シングルノズルタイプ試験の様子 
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なりやすいという欠点を有しているため、本装置を用いるときは場合によって搬送速度を分速 40 mm/min 以下程

度まで落とす必要がある。 

 本研究計画では、これらの欠点を改善しつつ、かつ小型の連続量産装置を開発することを研究目標の一つにあげ

た。新たな量産試験機を製造・導入することにより、ナノファイバー製造時のロス率の低減、並びに紡糸スピード

の向上、膜厚の安定化を図った。 

 

2.2 「ナノファイバー連続量産装置」の開発 
本研究における、新装置の開発において重要となるのは、樹脂ロス率の低減、紡糸スピードに関わらず膜厚を均

一化することの 2 点であった。 

これまでの基礎研究から、ナノファイバーの厚みが筋状のムラになりやすい原因の一つとしてノズルのスイング

巾が小さいことが考えられる。そのため、スイング巾を基材巾以上に大きくすることで改善できると考えた。それ

に伴いノズルの配置も当センターの装置と異なり長さ方向に並べ、これをスイングさせることとした。ノズル数は、

印加電圧調整によって全ノズルを制御しやすいようノズルバー一本当たりの穴数を 7 ヶとした。ノズルは容易に交

換可能とし、径の異なるノズルによる調整も可能にした。本装置は取り回しのしやすい小型量産装置として開発を

行ったため、ノズルバーの本数は 1～3 本が適当である。本装置は、ノズル一本一本からの紡糸状況が分かりやす

い構造であり、ノズル本数も最大で 21 本であるため、結果としてノズルからの垂れ流しを大幅に抑えることを可

能とした。これにより、当センターに従来備え付けてあった装置と比較しても、樹脂ロス率を 10％程度にまで引

き下げることに成功した。 

紡糸部への樹脂溶液供給について、当センターの装置は溶液タンクとノズルの高さの違いを利用して供給してお

り、タンク内の溶液消費に伴い供給量も変化する。これがおそらくナノファイバーの厚みムラ最大の原因であるの

ではないかと推察した。そこで、溶液タンクから吐出される溶液の供給量を積極的に制御したいと考え、溶液タン

クから紡糸部へと輸送するチューブ部分に微細量での制御が可能な無脈動型の送液ポンプを取り付け、0.1 mL/sec

単位での微細な調整を可能とした。これにより、約 8 時間にわたる連続紡糸を行っても、膜厚の誤差を±2 μm にま

で抑えることを可能としたのである。 

 

3. 医療用ハイブリッド極薄基布の研究開発 
3.1 概要 
富山県は医薬品系産業の一大拠点である。県内医薬品企業によると鎮痛消炎用の湿布などに代表される基布を用

いた貼付剤について、製薬業界においては剥がれにくく、かつ皮膚へのダメージが少ない製品の実現が求められて

いる。本研究計画では、貼付剤の大半を占める「テープ剤」に用いる基布について、極薄で「皮膚追従性」がよく、

図 2 開発した「ナノファイバー連続量産装置」 
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く、「通気性」「透湿性」にも優れた「医薬用ハイブリッド極薄基布」の開発を行った。薄くて伸縮性、通気性のあ

るナノファイバー不織布だが、当初検討を行っていたポリウレタン(以降、PU と記載する)を材料に用いたナノフ

ァイバーは、耐薬品性の低さが問題となったためである。結果、強度が弱いため単体ではテープ剤の基布に適して

おらず、そのため、極薄のニット材とのハイブリッド化によりその特性を生かす加工法を研究開発した。 

 

3.2 医療用ハイブリッド極薄基布の構造と作成 

ハイブリッド化の手法として、アパレル分野では接着剤を用い

た貼り合わせが一般的だが、接着剤は通気性を損なうばかりでな

く、医薬品中の薬剤成分と相互作用を引き起こすことで皮膚に悪

影響を与える恐れがある。 

その改善方法の一つとして、ニット材にあらかじめナノファイ

バーの材料となる樹脂溶液を含侵させ、ナノファイバーをその表

面へ直接吹き付けて絡ませる接着剤フリーの加工技術を研究した。

極薄型により皮膚追従性が向上することで、弱い粘着力でもめく

れることなく剥がれにくい、かつ剥離時の皮膚刺激が少ないテー

プ剤が期待された。しかしながら、ナノファイバーを直接吹き付

ける手法は基材とナノファイバーの接着性が足りず、またニット

材に含侵した PU 樹脂溶液が硬化することによ

って風合いが損なわれることとなり、伸縮によ

って２層間が容易に剥離してしまった。 

この結果を踏まえて、「医療用ハイブリッド極

薄基布」の新たなハイブリッド化の手順を提示

した。含侵させる溶液については、同様に PU

を用いるが、ニット材に対し、ホットメルト系

樹脂を固形分 1~2 ％にまで希釈した「ラミネー

ト用樹脂溶液」をバーコート、含浸、スプレー

などの方法で少量付与したのちに、一度乾燥さ

せ、皺などの発生がないよう、支管に巻き付け

るなどして保管したものをA「極薄ニット材層」

とした。並列して、ナノファイバー層の作成を

「連続式ナノファイバー生産装置」で行い、膜

厚 15～20 µm不織布シートを B「ナノファイバ

ー不織布」とした。 

A「極薄ニット材層」と B「ナノファイバー不

織布」を、プレス温度 120 ℃、プレス時間 30秒で

熱融着することでハイブリッド化し、「医療用ハイ

ブリッド極薄基布」が得られた(図 4)。この加工法

は、繊維のフィラメント束内部にまでホットメル

ト樹脂が浸透し、ハイブリッド基布を構成するニ

ット繊維そのものが大きなアンカーとして働くた

め、少ない接着面でも強力に貼り合わせられる。 

さらに簡便、かつ安全な手法として「ラミネー

 

(a) 外観写真          (b) SEM写真 

図 5 薄層ナノファイバーを用いた「極薄ハイブリッド基布」 

 

(a) 加工前    (b) 加工後 

図 3 吹付けによる「医薬用ハイブリッド極

薄基布」作成試験結果 

 

図 4 ハイブリッド複合基布の作成法 
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ト用樹脂溶液」中の樹脂材質を「ウレタンエマルジョンバインダー」へと切り替えることで、有機溶剤を一切使用

しないハイブリッド化を達成した。ニットなどの極薄基材に固形分水希釈したウレタンエマルジョンを含侵させ、

乾燥させることにより、後工程は同じ熱プレスを用いた手法でハイブリッド化することができるのである。簡易的、

且つ安全性にも優れた手法といえるだろう。 

また、図 5 に示すように非常に薄手のニットおよびナノファイバー同士の貼り合わせにも成功しており、SEM

写真からナノファイバーの細かい空隙をほぼ埋めることなくハイブリッド化していることを示すことができた。こ

れにより、今後は医療用のみならず、高機能フィルターなどの更なる活用法に期待が持てる。 

 

3.3 医療用ハイブリッド極薄基布の評価 
① 評価に当たって 

本研究において試作された高性能ナノファイバーの単体での性能および、複合基布での性能をそれぞれ評価した。

比較内容として、基材として用いるニットを全て統一し本研究 3.2 項で示した製造法「ラミネート用樹脂溶液」を

用いたハイブリッド極薄基布、「ウレタンエマルジョンバインダー」を用いたハイブリッド極薄基布の他に、現在

他の研究機関や企業で基材とナノファイバーを複合化する際に用いられている手法の一例として、ホットメルトウ

ェブシートを接着層として用いたハイブリッド基布を製造し、比較検討を行った。 

② 伸度試験内容及び結果 

試作したハイブリッド基布を引張軸方向に対し、編み目が横方向になる様に 50×300 mm にカットし、それぞ

れ上下端 50 mm ずつを試験機のチャックで固定した。同様に、ナノファイバー不織布もカットし、テープで掴み

部分を補強してからチャックで固定した。下部チャックが下方向にスライドすることによって、試験片がチャック

に合わせて伸び、破断した時点の伸び長さ及び荷重より、伸度及び破断強度を決定した。伸度に関してはそれぞれ、

各 2 回ずつ測定を行い、平均値を算出した。伸度は、以下の式によって算出される。いずれも、チャック固定分の

長さは差し引かれる。 

 

伸度(%) = (破断時の長さ(mm) - 試験開始時の長さ(mm)) / 試験開始時の長さ(mm)    … (1) 

 

(1)式の割合から算出できる。この時、チャック固定部分との境目で破断が発生したデータ(チャック切れ)につい

ては棄却し、同条件で測定をやり直した。 

ナノファイバー不織布単体だと 50 ％未満の伸度しか持たないが、複合化することによって破断時までの伸長性

が 10 ％ほど伸びることが分かった。これは、ニット生地にコートされた樹脂成分が、ナノファイバー伸長による

破断箇所を押さえつけ、食い止めるためだと考えられる。また、「ラミネート用樹脂溶液」を用いたハイブリッド

極薄基布、「ウレタンエマルジョンバインダー」を用いたハイブリッド極薄基布ともに、ホットメルトウェブシー

トでのハイブリッド化と比較して少ない荷重で伸びることが読み取れる。ニットと

ナノファイバーの伸びやすさは、上記コーティング法を用いた場合は十分保持され

ていると考えられる。 

 

図 6  伸度試験の図解 

表 1 「極薄ハイブリッド基布」の引張試験比較 



- 22 - 
 

③ 透湿防水性試験内容及び結果 

 試作したナノファイバー不織布、および極薄ハイブリッド基布をそれぞれ 20 cm四方にカットし、透湿性を透湿

度試験(JIS L 1099 B-2 法)により、測定した。測定回数は各条件 5回行い、一日当たりの透湿度の平均値を算出した。

以下の表に試験結果を示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 上記の結果より、コーティング法とホットメルトウェブシートによる接着法で透湿度に大きな差が生じた。これ

は昨年度同様の結果であり、ホットメルトウェブシートの太い網目構造では接着時にナノナノファイバーの空隙を

埋めてしまうためである。 

「ウレタンエマルジョンバインダー」を用いたハイブ

リッド極薄基布は、バインダー剤の中でエマルジョンを

形成するため、親水性基が構造を支配している。ニット

面から浸透した水分は、弾かれることなくそのままナノ

ファイバー面にまで浸透する。そのため、却ってナノフ

ァイバーの防水性を損なう結果となってしまった。そこ

で、希釈する際に水系の撥水剤と水を 1：1の割合で混ぜ

込むことによって、ニットのコーティング面にも撥水作

用を持たせた。この手法によって、ニット面側も撥水効

果を持ち、高い透湿防水性を得ることができた。 

 

4. エレクトロスピニング方式によるナノファイバーとCNFの複合化技術の開発 

4.1 概要 

 高分子材料をベースとしたナノファイバー不織布に関する技術は、多くの繊維企業が注目する新素材の一つであ

る。にも関わらず、ナノファイバーを材料とした製品が市場に出回らないのは、単体での活用が難しい為であると

考えられる。 

 ナノファイバー不織布は、膜厚 30 μm 前後で、非常に柔らかく追従性を持った生地であるが、その一方で従来

のマイクロファイバーと比較してもさらに大きい表面積であるため、高い摩擦係数を有している。また、薄膜且つ、

基本材料が高分子材料であるために、どうしても強度をあげられないという弱点が存在する。 

 前項ではこれらの問題点の解決のために、ニット材と複合化すると言う加工法を用いたが、別の解決法として、

ナノファイバー不織布の材料となる樹脂溶液中にセルロースナノファイバー(以下、CNF)を複合化することにより、

ナノファイバー単層での強度の向上、並びにハンドリング性の改善を目的として、研究を進めた。 

 

 

 

表 2 ナノファイバー不織布及びハイブリッド基布の透湿度試験結果表の例 

 

 

 

図 7 「極薄ハイブリッド複合基布」実用化例  



- 23 - 
 

4.2 ナノファイバー表面上への CNF 表面塗布による複合化検討 
 ナノファイバー不織布の表面に、CNF(株式会社スギノマシン：BinFi-s 長繊維_2 w%)を薄く塗布、乾燥させる

ことによって 2 層の別種のナノファイバーが折り重なった複合シートを作成した。付帯する際は、乾燥後の CNF

が薄く均一な層を形成するように、薄層コーティング装置によるバーコートを用いた。また、撥水性のナノファイ

バー面に対し均一に付帯するため、水の他にエタ

ノールを用いて CNF の希釈を行い、表面張力を低

減させた。 

  

① 引張試験内容及び結果 

引張試験機を用いて、単層ナノファイバー不織

布および CNF 表面付帯シートの強度を比較検討

した。 

図 8 に伸度-荷重のグラフを示した。つかみ幅

200 mmの試験片が100 mm延伸された時にかかる

荷重を比較すると、CNF 表面付帯シートの方が約

20 ％強度向上していることが確認できる。 

 

② 表面摩擦試験内容及び結果 

 単層ナノファイバー不織布および CNF 表面付帯

シートをそれぞれ 20 cm 四方にカットし表面の摩擦

係数の変動を測定した。本試験では、セッティング

した試験片上を測定ユニットが移動し前後30 mmを

往復運動する際にかかる荷重から動摩擦係数を読み

取る。得られたグラフの一例を図 9 に示す。このグ

ラフより、単層ナノファイバー不織布と比較して

CNF表面付帯シートは摩擦係数が約半分まで低減さ

れることが確認された。 

 

4.3 CNF 混練樹脂による複合化検討 
ナノファイバーの溶液樹脂中に CNF を均一

分散させることにより、CNF が同時に紡糸され

た複合ナノファイバーを開発した。本来、CNF

は水分散であるために、ポリマーと有機溶剤で

作成されるエレクトロスピニング用の材料溶液

樹脂に添加するとポリマーが固化してしまうと

いう問題があった。そのため、今までは親水性

の樹脂に CNF を均一分散させ、ナノファイバー

を紡糸し、その後疎水改質するという方法によ

り水に不溶の CNF 混練ナノファイバーと作成

することができるが、この手法の場合使用できるポリマーが限られる点と、水の揮発性の低さからエレクトロスピ

ニング方式での紡糸が困難であるという問題があった。 

この問題に対して、本事業参画の岩坪・村山グループとの共同により、溶剤分散 CNF を提供していただいた。

(a) 単層ナノファイバー不織布  (b)CNF 表面付帯シート 

図 8 単層ナノファイバーシートと表面付帯ナノファイバー

シートの引張試験結果（伸度(mm)-荷重(N)の関係） 
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図 9 単層ナノファイバーシートと表面付帯ナノファイバー

の表面摩擦試験結果 

(a) シングルノズル      (b) マルチノズル 

図 10 CNF コンポジットナノファイバーの SEM 写真 
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MEK 溶剤に分散された CNF をナノファイバーの材料樹脂に直接混練し、独自の手法で均一分散することにより、

CNF コンポジットナノファイバーの紡糸に成功した。 

 

①  引張試験内容及び結果 

CNF 表面付帯の試験と同様に引張試験機を用いて、単層

ナノファイバー不織布およびCNF表面付帯シートの強度を

比較検討した。 

図 11 に伸度-荷重のグラフを示した。つかみ幅 200 mm の

試験片が破断するまで延伸された時にかかる荷重を比較す

ると、CNF 表面付帯シートの方が約 70 ％強度向上してい

ることが確認できる。また、破断時の伸度を比較しても、

CNF コンポジットナノファイバーの方が約 5 %より伸長し

ていることが確認できた。これらの結果より、単体でのナ

ノファイバー利用において、CNF をコンポジット化するこ

とは強度の面で大きく優位になると考えられる。 

 

②  表面摩擦試験内容及び結果 

 単層ナノファイバー不織布およびCNFコンポジットナノ

ファイバーをそれぞれ 20 cm 四方にカットし表面の摩擦係

数の変動を測定した。得られたグラフの一例を図12に示す。

摩擦係数の変動値が、CNF コンポジットナノファイバーと

単層ナノファイバーでは約 20 %程度の差があった。表面付

帯による方法よりも摩擦低減効果が低いのは、CNF がナノ

ファイバーの繊維中に取り込まれているためと考えられる。 

 

5. 医療用材料への適用化研究 
 これまでの成果をベースに、ナノファイバーの医薬品材料へ

の適用化研究がいよいよ始まった。｢医療用ハイブリッド極薄基

布｣の発明を基に県内医薬品系企業である、前田薬品工業㈱と共

同研究を結び、皮膚への貼付を目的とした医療用テープ材料の

開発へと取り組み、その結果、従来品と比較して極薄かつ、追

従性、伸縮性に優れ、皮膚刺激性が少なく、さらに肌に貼付し

ても目立たない医療用ナノファイバー基材の開発に成功した。 

ナノファイバーサンプルを前田薬品工業㈱に提示し、同基材

を用いての貼付剤サンプルを製造、物性試験をおおよそ終えた

段階である。これらの発明は、複数の特許を出願し、県内医薬

品系企業と共同で研究を行い、3 年以内の医薬品としての実用化

を目的として現在も開発に取り組んでいる。 

 

6. おわりに 
ナノファイバーの試験量産機の安定稼働は達成され、受注生産によるナノファイバーロールシートの販売を開始

しているが、より多くの受注に対応するため、装置の増設や装置の拡大を今後検討する。 

図 11 単層ナノファイバーとCNF コンポジット 

ナノファイバーの引張試験の結果比較 

 

図 12  単層ナノファイバーとCNF コンポジット 

ナノファイバーの表面摩擦試験の結果比較 

 

 

 

 

 

 

 

図 13 試作した「医薬用ハイブリッド極薄 

  基布」を用いて作製したテープ剤 
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ニットを基布とする伸縮性に優れたテープ剤は約 1,000 億円近い市場を有しており2020年も同等の市場が予想

される。ナノファイバーをベース材料とした貼付剤についても同様にこの市場の中で低刺激性、高密着性を売りと

した高級路線などで一定の需要が見込めると考えている。生産体制を徐々に整備していく中で、2020年は約 0.1 ％

となる 1億円の市場規模が予想される。今後は県内医薬品系企業とより強固な協力体制を作りナノファイバーを用

いた衛生商品、化粧品、医療品の分野で商品開発を進めていきたい。 
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生体適合材料担持ナノファイバーの開発と応用 

 

中村真人、荒井健一、Mir Tanveer Ahmad、島田洋一（富山大学大学院） 

 

 

1. はじめに 
富山県は、工業が盛んな県で、多くの製造業を営む企業がある。県は、将来の富山県の飛躍を想定して、県内の

研究開発機関で高付加価値ものづくり研究を推進し、世界一のものづくり拠点となって発展する未来を目指してい

る。本「とやまナノテククラスター」事業は、富山県が、地域にある独自のナノテク材料加工技術があることを強

みとして、「使えるナノテク」を謳い、文部科学省の地域イノベーション戦略支援プログラム事業に応募し採択さ

れて進めることになったものである。 

今回、筆者らは、富山大学から参画する１チームとして、本「とやまナノテククラスター」事業の一翼を担わせ

ていただくことになった。 

筆者らは、富山大学大学院理工学研究部（工学）生命工学専攻に属し、生体医工学分野の教育・研究を担当して

活動している。生体医工学とは「医学に工学技術を取り入れて、生命現象を明らかにするとともに、診断や治療に

有効な手段を提供する、新しい専門分野」（日本生体医工学会 HP より）と定義されているが、筆者らはこれから

の発展が大きく期待されている再生医療の領域の中で、再生医療の様々な問題点や課題の解決のために積極的に工

学技術や工学的手法を取り入れて、大きなブレークスルーを起こすことを目指して研究開発活動を進めてきた。こ

のような工学的なアプローチで再生医療に取り組む研究活動は、再生医療の中でも特に再生医工学（Tissue 

Engineering~組織工学とも訳される）と呼ばれている。筆者らの強みは、この再生医工学の中で、これまで世界に

先駆けて印刷技術やプリンター技術を応用した独自の再生医工学の研究開発に取り組んできたところにある。この

研究は今、バイオプリンティング・バイオファブリケーションという再生医工学の新分野となって世界中で進み始

めているが、結果として筆者らは、この新分野を開拓してきた、という立場にある。 

本「とやまナノテククラスター」事業では、「生体適合材料担持ナノファイバーの開発」と題して、取り組ませ

ていただいた。本稿では、我々が行ってきた 5 年間の研究活動の成果の概要を報告するとともに、我々が「地域イ

ノベーション」として富山の未来を考え行動してきた歩みを合わせて報告させていただき、これからの富山の地域

の産業振興を議論する種になればと思う次第である。このようなチャンスをいただき、心より感謝する。 

 

2. テーマ「生体適合性材料担持ナノファイバーの開発と応用」の概要 
本「とやまナノテククラスター」事業では、筆者らのこれまでの生体医工学・再生医工学での研究活動の強みを

生かして、再生医療や医薬品関連の領域への応用を想定し、「生体適合性材料担持ナノファイバーの開発と応用」

を目標として、研究に取り組んだ。 

本研究の中核を担う研究者として、2014 年度、生物由来材料を用いた医薬応用製品の研究開発を目指す企業か

ら研究者（荒井健一氏）を招聘し、本研究事業に着手した。 

研究スタート時の当初の目標として、次の二つを挙げ、研究に取り組んだ。 

【1】開発： 生体活性分子担持ナノ微粒子・ナノファイバーの開発 

【2】応用： 高次複合ナノファイバー加工技術の開発と応用 

これらを通して、発展性が著しい、バイオや再生医療の領域で事業展開していけるような新技術を産み出し、新

事業を興し、新産業創出を推進することを目標とした。 

2 年目の 2015 年度、荒井研究員がキャリア昇進（国家プロジェクト研究を担う機関からの強いオファーがあり、

特命助教のポストに昇進）のために異動することになった。その代わりに日・韓・独での研究歴のある Mir 研究員
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が本プロジェクトに加わり、研究の後を引き継ぎ、研究のスケールアップに貢献してくれた。また、本プロジェク

トのコーディネータの口利きにより、紹介企業と産学連携の共同研究が開始できた。幸いにも、富山県の研究助成

を得て研究を前に進めることができた。 

3 年目、2016 年度、引き続き共同研究を進めるとともに、医療系のベンチャー企業との共同研究で県の研究助成

を得て、研究を進めることができた。4 年目の 2017 年度、最終年度の 2018 年度は、大きな研究費には恵まれなか

ったが、各企業との共同研究費や自前の研究費で研究を着実に進め、また、3 年目から、地域イノベーションの趣

旨である地域産業活性、新事業創出を強く意識し、研究室にあるシーズや事業化案件の実用化、さらに産学連携活

動にも積極的に動き始めた。そして、そこから新しい芽が生まれ、どんどん事業化に向けて前進している。2018

年度、研究室で開発してきたオリジナルの 3D Bioprinter 装置の製品化・事業化が実現した。それに伴い、ナノフ

ァイバーによる事業も本格的に進み始め、成果を国際展開する道が生まれた。 

また、最終年度のため、Mir 研究員は次のポストとして、サウジアラビアの大学の研究員のポストを得て、異動

することになった。今、これをチャンスとして、国際共同研究プロジェクトで本研究の国際展開を進めている。こ

れからの国際共同研究や、国際的な成果展開が期待される。 

また、Mir 研究員の代わりに生体医工学の研究と教育の経験豊富な島田研究員を招聘した。そのおかげで、本プ

ロジェクトの成果の実用展開の道の一つとして、教材への応用という新しい視点をとり入れることができた。世界

最先端の研究のツールの実用化は 10 年後、20 年後となることが多いが、この研究ツールの中高生への教材への応

用は、そのような研究内容を 10 年後の科学を支える高校生や中学生たちに今経験してもらえる、という時空を超

えた非常に大きな貢献という意義がある。そして今、高校の先生達の共感を得て、研究成果の一部を教材へ展開す

る事業に向けて始動したところである。 

本プロジェクト 5 年間、いろいろな問題も多くあったが、結果的に研究成果の実用化、事業化に向けて、これま

でのアカデミック活動だけでは決して得られない貴重な経験や新しい視点もいただいた。そして大学の研究だけで

止まる研究活動ではなく、産学官の有機的な枠組みの中で相互に事業化に向けてアクティブに動くことの重要性を、

今、ひしひしと感じている。心より感謝したい。また、自分の活動に振り回されて、本事業の担当の方々にはいろ

いろとご不便、ご迷惑をおかけしたことも合わせてお詫び申し上げたい。 

以下、取り組んできた研究活動について、そのコンセプトや意義、研究の結果、成果を示したい。 

 

3. テーマ「生体活性分子担持ナノ微粒子・ナノファイバーの開発」 

再生医療の領域では、細胞から機能する組織への組織形成の制御や誘導が重要な技術課題である。その研究開発

ニーズを考えて、生体との相互作用・生体活性制御の鍵となる細胞外マトリクスに着目した。生物由来材料の取り

扱いを習得してきている招聘研究員に期待して、臓器から細胞を除去して、特に臓器・組織由来の細胞外マトリク

スを得る方法の開発に着手した。 

 

3.1 臓器・組織由来細胞外マトリクスナノファイバー 
細胞は、生体内では 3 次元の空間の中で、周囲から影響を受けて挙動を変える。周囲からの影響は、大きく 3

通りの仕組みで影響を受けるとされている。まず、隣り合う細胞同士間では、細胞同士間の細胞接着という仕組み

がある。その仕組みにより細胞同士は強固な結合で固定されると同時に、細胞間で情報や信号を交換し合って生命

活動を行っている。2 つ目には、液性因子を介しての影響がある。細胞が液性因子を分泌し、その液性因子の情報

を自分自身が影響を受けて（Autocrine）、または隣接する細胞が影響を受けて（Paracrine）、さらには遠隔の内分泌

器官で分泌され血液を介して運搬されたホルモンなどの液性因子（Endocrine）を受けて情報交換し、また反応し

て挙動を制御する。細胞膜上のレセプターと呼ばれるたんぱく質がそれら液性因子を認識して応答する。最近この

ほかに、エクソゾームという細胞同士の遠隔的なやりとりが注目されているが、細胞質の因子を含んだ破片が血液

中に飛び回って、標的臓器、器管で作用が発揮されるものである。そして、3 つ目の細胞挙動に影響する重要な仕
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組みが、細胞と細胞外マトリクス（Extra-Cellular Matrix: 

ECM）との相互作用である。 

生体組織は細胞と細胞外マトリクスで構成されている。

細胞外マトリクスには、コラーゲン、エラスチン、ラミ

ニンなどの線維性成分とヒアルロン酸や軟骨基質などの

基質成分がある。生体内で細胞はこれらの細胞外マトリ

クスと接着し、場の信号を得て挙動を変える。そして、

ここにはフィブロネクチンやインテグリンという接着分

子というたんぱく質が大きく関与していることも知られ

ている。特に組織や臓器の表面や内腔を裏打ちする上皮

系の細胞は、必ず基底膜という成分に接着して存在して

いる。これによって細胞の表裏が決まる。そして細胞組

織構造の構築、細胞の機能の発現にはこの細胞の表裏、

つまり極性が欠かせない要素である。 

例えば、腎臓の尿細管上皮は、尿細管の基底膜という

部位に接着し、尿細管という内腔のある管腔構造を形成

している。すなわち、細胞の極性ができ上がり、これにより尿細管の内腔から水分や電解質を吸収したり、腔内に

不要物を排出したりする腎臓の尿細管機能が発現する（図 1 参照）。 

肝臓の細胞も同様に、血管側と胆管側という表裏、すなわち極性を持ち、血液から栄養を取り入れて胆汁という

消化液を作り、毛細胆管に排出する。そのために、細胞膜上のレセプターやトランスポーターと言われる膜タンパ

ク質の発現にも表側と裏側で極性があることが知られている。 

そして、さらに重要なことに、これらの基底膜に関係する細胞外マトリクスや接着分子は臓器や組織によって特

有なタイプがあり、臓器ごとにタイプが異なっている。臓器ごとのタイプ分けやそのタイプの配合の差を研究した

研究も進んでいる。筆者らもこれまでの研究過程で、細胞外マトリクスの違いによって、細胞の挙動が変わる現象

を観察してきており、その重要性を強く認識している。 

今後の再生医療・再生医工学の研究では、間違いなく臓器ごとに狙いを定めた研究が進むと予想されるが、この

ような理由から、その際には必ず臓器ごとの細胞外マトリクスが重要なキーワードになる。本研究で我々が細胞外

マトリクスナノファイバーに深く着目するのは、このような背景があるからである。 

 

3.2 臓器・組織特異的な細胞外マトリクス成分の抽出実験 
そこで、我々は、これら臓器特有の細胞外マトリクスに着目し、細胞培養用器材や 3 次元造形技術に応用できる

ように、まず、その初期検討として、臓器由来の細胞外マトリクス成分の抽出実験を行った。 

マウスの肝臓組織を用いて細胞除去処理を行った。摘出した肝臓に灌流のルートを確保し、いろいろな文献に従

い、界面活性剤を灌流した。その結果を図 2 に示す。H&E 染色からも明らかなように、肝臓の細胞のほとんどを

除去して、マウス肝臓の細胞外マトリクスのみの材料を得ることができた。また、走査電子顕微鏡像（図 2）でも

分かるように、脱細胞化組織は細胞外マトリクスのナノファイバーで構成されていることが確認できた。 

このようにして得た臓器由来細胞外マトリクスのナノファイバーは、臓器や組織特有の細胞接着分子を携えてい

るナノファイバーと考えられ、臓器特有の機能を発揮する組織の再生や組織形成の解析や構築にはかかせないもの

になる。それ故に、これからの再生医療や細胞生物学、生命科学研究においての有望な材料を得ることができた。 

 

図 1 細胞外マトリクスと細胞の挙動と機能 
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3.3 ブタ腎臓によるスケールアップ 

H26 年度、マウスの肝臓で脱細胞化処理に成功し、自前で有効な細胞外マトリクスを採取することができるよう

になったが、マウスの臓器ではごく少量の細胞外マトリクスしか得られない。これでは実際に実験に利用したり、

細胞培養器材などに利用するには不便である。そこで、H27 年度には、大量に細胞外マトリクスが採取できるよう

に屠殺場からブタの腎臓を入手し、スケールアップを図った。ブタ腎臓で脱細胞化処理ができるように、まず、細

胞除去のための灌流装置をスケールアップし、ブタ腎臓を灌流できる装置にした。その装置を用いることによって、

ブタ腎臓を、丸ごと臓器灌流を行い、細胞除去処理を行った。 

実験の結果、ブタ腎臓をまるごと細胞除去処理操作ができるようになった。その処理の過程に応じて、腎臓全体

が白く透明になって行くところを図 3 に示す。また、電子顕微鏡写真（SEM）でも、細胞が除去され、細胞外マ

トリクスのナノファイバーが残っていることが確認できた（図 4）。そのナノファイバーの太さは 50～100nm で、

長さは数十μm 以上あることが観察された。そしてラットの場合、大きな肝臓を用いても得られる細胞外マトリ

クスは、せいぜい 0.2g の収量だが、ブタ腎臓を用いると 100g 単位で採取でき、その量は、一気に 500 倍の量が得

られるようになった。 

 

 

 

 

図 3  脱細胞処理により白く透明になっていくブタ腎臓の写真 

図 2 マウス肝臓組織の脱細胞処理の前と処理後 48 時間のサンプル 
肉眼所見（左上・下）、肝臓組織 H&E 染色像（中上・下）、肝臓組織の

SEM 観察像(右上・下) 
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図5に得られた脱細胞化組織のMasson's Trichrome染色法

での光学顕微鏡像を示す。この染色法では、本来は核は黒、

細胞質が赤、細胞外マトリクス（コラーゲンや細網線維）

は青く染色される。しかし、図 5 に示すように細胞核は残

っておらず、ほぼ青色一色に染められているので、十分な

脱細胞化ができていると判定できる。 
H27 年度・28 年度、工夫を加えながら、このようにブタ

の腎臓の脱細胞化の手法を確立することができた。この細

胞外マトリクス材料は、筆者らも今後の腎臓の再生医療の

研究にぜひとも活用したいと考えているが、この細胞外マ

トリクスの採取法は、腎臓だけでなく、他の組織や臓器に

も応用できるので、臓器や組織の形成に有用な細胞外マト

リクスたんぱく質を自前で調達できる体制が確立できた。

このことは、将来の事業化を想定すると実用化に向けての

大きな研究の進捗である。 
 
3.4 実用化に向けての取り組み：細胞外マトリクスによる細胞培養器材の試作 
再生医療ではこれから、臓器別の研究開発に進むと予測できるので、各臓器の再生や発生、細胞分化や組織形成

を研究する専門家からすると、細胞外マトリクス材料は、きっと喉から手が出るほど欲しい材料である。自前でそ

れが採取できるようになったので、このような先進的な研究者たちのニーズに応えられるような研究ツールを開発

すれば、科学の進歩に貢献できると考え、この材料を活かして、有用な細胞培養器材の開発を熟考した。 
そこで、3 年目の H28 年度には、細胞培養用の実験ツール・研究用キットの開発、すなわち、幹細胞の特性を評

価するための有用な細胞機能検査キット、医薬品の薬効スクリーニングツール、細胞毒性検査用ツールなどへの応

用発展を想定して、実用化を目指して、研究開発事業を進めた。医療系のベンチャー企業 A 社との共同研究で富

山県からの外部資金を得て、医学に役立つ研究ツールの開発に着手した。ベンチャー企業 A 社は、病理組織をマ

イクロアレイ化して検査できるキットを作製しているユニークな企業で、本共同研究で有用な検査ツールができれ

ば、両者にとって大きな成果となる。3 次元培養のサンプルとして以下の①、②を試作した（図 6）。 
① 脱細胞化組織の培養用サンプル： 

図 5  脱細胞処理ブタ腎臓のMasson's Trichrome  
染色像 

図 4  脱細胞処理ブタ腎臓の走査電子顕微鏡像 
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脱細胞化組織を凍結包埋し、その凍結薄切り切片を作成し、パンチアウトし、セルインサートに設置して、3 次

元細胞培養用サンプルとして試作した。 

② 脱細胞化組織ナノファイバーコーティング細胞培養用ディスク： 

まず、脱細胞化組織を凍結乾燥した後に、粉砕してパウダー化した。そのパウダーを蒸留水で懸濁し、細胞培養

用ディスクにコーティングして乾燥させ、細胞培養用ディスクとした。 

③ 事業化の対象とできる培養器材の材料や製品： 

4 年目の H29 年度は、地域イノベーションの趣旨に鑑み、事業化・産業化を想定して、事業化・製品・商品の対

象となる題材を整理し、具体的な事業化の可能性を検討した。事業を考えた場合、製品は、B to C(Business to 

Consumer)、すなわち培養用サンプルを利用するユーザー、つまり研究者や実験を行う技術者を顧客対象として考

える場合、と、B to B(Business to Business)、すなわち、顧客は個人ではなく企業、つまり培養用サンプルを製造販

売する企業を顧客として、本「ナノテククラスター事業」の成果を事業展開する場合の二通りがあることを考えた。

例えば、医薬品業界で言えば、製薬販売業の業務形態と原薬事業を行っている企業の業務である。実際、富山県に

は医薬品の製品を製造販売している企業もあれば、製造を受託して大手企業に納入している製薬企業、さらに医薬

品を製造する企業に原薬を製造して届ける企業などがある。いずれも医薬品業界では大事な事業である。その視点

から、B to C、B to B の事業を想定して、事業化できる材料を③にまとめてみた。B to B として、（A）脱細胞化組

織とそのスライス切片、（B）脱細胞臓器・組織の凍結乾燥材料と粉砕したパウダー、（C）それを懸濁した懸濁液、

B to C として、（D）脱細胞化組織をコーティングした培養ディスク、（E）脱細胞臓器の凍結乾燥スライスサンプ

ル等、試作してみた。以下、試作物を示す（図 7）。 

 

図 6 脱細胞化組織を利用した細胞培養器材

図 7 脱細胞化組織での事業化が可能な材料 

   * DCECM; Decellularized Extra Cellular Matrix：脱細胞化細胞外マトリクス 
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3.5 実用化に向けての課題  

本研究では特に腎臓由来細胞外マトリクスに焦点を当てて進めてきた。確立してきた手法は、他の臓器に対して

も有効と考えられるので、必要とあらば、いつでも対応可能である。H30 年度、この細胞外マトリクスの利用に関

心を持つ研究者、企業が現れ、共同研究に進み、発展を目指している。細胞外マトリクスは、今後、再生医療では

ますますその重要性が高まると見込まれるので、これから需要は増えていくと予想できる。 

しかし、いざ実用化、事業化を考えたとき、様々なハードルがある。以下実際に実用化を進める道筋を考えたと

きの課題を挙げてみる。 

◎技術的な課題 

滅菌処理：再生医療製品、生物由来材料の全般に言えることであるが、試料の滅菌処理をどうするか、が大きな

課題である。細胞培養用の基材として利用する際に、医療やバイオの領域で利用されているアルコール消毒、ホル

マリン処理、防腐剤処理、オートクレーブや乾熱滅菌、紫外線滅菌、ガス滅菌、ガンマ線滅菌、電子線滅菌、プラ

ズマ処理など、これらはいずれもタンパク質を変性させる処置であり、細胞外マトリクスの性能劣化は避けられな

い。様々な滅菌法を文献調査し試してきたが、残念ながら、文献に報告されている手法であっても試してみると、

細胞接着が阻害されて細胞が接着しなかった。細胞外マトリクスの機能も失われる場合が多いと考えられる。再生

医療や細胞培養関連材料の実用化のためには、滅菌法は、今後の重要な課題である。脱細胞処理に用いる界面活性

剤は、それ自体、細菌に対しても多少の効果はあるので、現在は、一般の再生医療製品と同じく、できるだけすべ

ての工程をクリーンベンチ内で、清潔採取、清潔操作で試料作製を行い、滅菌水でよく洗浄し、細胞培養の際には

抗生物質を添加して利用する、ということで対応することにしている。 

◎事業化上の問題点 

自前で材料を作れて、製品を作ることもできるのであれば、ベンチャーを起業して事業化することも可能である。

しかし、腎臓の脱細胞化した細胞外マトリクスを必要とする人は誰か？と考えたとき、おそらく今は、世界でも先

見の眼を持つほんの一部の研究者に限られる。市場はまだないに等しい。筆者がいくら意義を感じても、多くの人

が意義を感じるようになるまでには、まだ相当な時間が必要となる。研究者が必要と考えるものは、その時は、そ

の研究者にしかニーズはない。結局、市場を切り拓いた後でなければ、事業化は難しいということを痛感せざるを

得なかった。ベンチャー企業においても、既存の企業においても、市場が開かれるまでどうするか。新規の技術の

事業化、実用化、産業化に対しては、市場がまだ開けていないという問題はきわめて厳しいと言わざるを得ない。

ベンチャー企業が成功するには魔の川、死の谷、ダーウィンの海を渡らねばならないと喩えられているが、研究と

事業化の間のギャップは魔の川という障壁に当たる。この地域イノベーション事業においても、本当の意味のイノ

ベーションを実現しようと考えたとき、このような研究から事業化へのギャップ（魔の川）、市場が開けるまでの

事業の育て方（死の谷）の問題をどうするかは、とても重要な問題である。加えて、富山の地に来て 10 年経つが、

投資という環境が全くない。地域イノベーションを本気で実現するためには、シリコンバレーのようにベンチャー

が立ち上げやすい環境、投資家が地域にも集まる環境作りが必須である。ぜひ、富山の地域に投資家が集まり、資

金を提供する体制を作ってほしい。 

 

4. テーマ「高次複合ナノファイバー加工技術の開発」 

4.1 研究の目的 

筆者らが持つ独自の 3 次元造形技術、および、種々の印刷技術やマイクロナノ加工技術は、適した生物学的な材

料を適した場所に配置するために開発してきた技術である。本事業では、それらの独自技術を活用して、種々のナ

ノファイバー、ナノ材料を用いて、造形加工し、有効な細胞培養器材やツール、次世代の医薬品の製造等への応用

することを想定して、研究を開始した。 
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4.2 3D-バイオプリンターを用いてのナノファイバー材料の高次化と複合化 

平成 26 年度は、初期段階の実験として当研究室が開発したオリジナルの 3D-バイオプリンターを用いて、地域

にある特殊なナノファイバー作製技術で製造したセルロースナノファイバーを高次化、複合化することを試みた。

3D-バイオプリンターをはじめとするバイオプリンティング技術においては、造形能力を高めること、細胞接着や

細胞の組織形成能を高めることの両方のベクトルの研究開発が必要で、バイオインクと呼ばれるインク材において

もそれらが求められる。ナノファイバーを添加すれば強度が増すことが期待できるので、セルロースナノファイバ

ーの応用を目指して、以下の実験に取り組んだ。 

◎実験方法及び結果 

 これまで利用してきたバイオインク材に、セルロースナノファイバーを加え、均一に分散するのに最適な条件を

求めて調整した。その条件で作製したバイオインク材を用いて 3 次元のシート構造物の作製を試みた。 

その結果、図 8 のように、通常のバイオイン

ク材とほぼ同様にナノファイバー入りのゲル構

造物が作製できた。3D プリンターのインク材料

として、ナノファイバー、ナノ粒子などの材料

の利用の可能性を示すことができた。この成果

を起点として、今後、様々なナノファイバー、

ナノ材料を利用して、また、様々なゲル材料、

様々な造形技術を融合して、ナノ技術の複合化、

高次化が目指せることが分かった。   

 

4.3 細胞培養用マイクロモールドの開発 
H27 年度、本ナノテククラスター事業のコーディネータの尽力で、マイクロ加工技術を持つ企業 B 社と有用な

細胞培養器材の開発を目指して共同研究を開始した。B 社は、いろいろな材料のマイクロナノ加工技術を持ち、プ

ラスチック素材やフィルム素材を微細加工する技術を持っており、またフレネルレンズの製造も行っている。この

フレネルレンズとは、薄いプラスチック板の表面をマイクロ加工して、1 枚の凸レンズの表面を同心円状に分割し

て成形したもので、薄い凸レンズが作れる。そこで、この表面加工技術を応用して、１本の渦巻き状の培養ディス

クを作製した。これにより長い細胞のファイバーを作製する１本の渦巻き状の長流路マイクロモールドの開発の共

同研究が始まった。 

◎長い細胞ファイバーを目的とする理由 

長い細胞ファイバーを目的とした理由は二つある。1 つ目は、細胞ファイバーは、これからの再生医工学におい

て、とても有望な材料であるからである。筆者らは再生医工学の中で、一刻も早く臓器を作るために、「バイオア

センブリ」のアプローチを進めている。臓器は、種々の細胞、細胞外マトリクスなどの構成要素から形成されてい

るが、まずそれらが小さな組織を形成し、さらに各種の組織が構成材料となって、立体的・階層的に組み合わされ

て複雑な臓器が構成されている。そのような階層的な高度な組織や臓器を作るために、細胞と細胞外マトリクスを

用いて、まず小さな「細胞組織パーツ」を作り、それらを組み合わせて作るというアプローチが必要で、「バイオ

アセンブリ」とはこのような作り方を言う。また、心筋組織や骨格筋組織、神経組織などに見られるように配向性

を持っている組織は多い。このことから細胞ファイバーはそのような配向性を持つ組織のバイオパーツとして、非

常に有望なバイオパーツなのである。 

2 つ目には、細胞ファイバーは有望なオルガノイド、という点である。現在、３次元生命科学、３次元再生医学、

動物実験代替法、薬剤の効果的なスクリーニングなど領域では、細胞が凝集した３次元細胞スフェロイドが注目さ

れているが、この 2～3 年、オルガノイドという構造体がトピックスとして注目されてきている。オルガノイドと

は単なる細胞集塊ではなく、組織化、ミニ臓器化した細胞組織のことである。ヒトの細胞で構成したオルガノイド

図 8 3D バイオプリンターを用いて作製したゲル構造物(A)、

0.25%セルロースナノファイバーを添加したバイオイン

ク材にて作製したゲル構造物(B) 

B)A)
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の場合は、特別ヒューモイドとも呼ばれる。細胞ファイバーは配向性を持つ組織として組織化、ミニ臓器化させら

れる有望なオルガノイドの素材である。 

現在、長い細胞ファイバーを作ろうとすると、マイクロ流路で作る方法が主体であり、それに対応したベンチャ

ー企業も立ち上がってもいる。しかし、長い細胞ファイバーを作るためにはきわめて特殊で高価な専用装置が必要

になる。それが通常の培養皿で培養して作れるようになれば、誰でも簡単に手軽に作れ、世界中の研究者が細胞フ

ァイバーの研究に取り組めるようになる。世界規模で研究が進めば、より科学の進歩に大きく貢献できる。そのよ

うな背景から、1 本の渦巻き状の培養ディスク、すなわち、長流路マイクロモールドの開発を目指した。 

◎実験経過 

H27 年度、細胞ファイバー作製に向けて、最適なサイズにデザインしたマイクロモールドの金型、マスター鋳型、

スレイブ鋳型の試作品を作製した。溝の太さは、細胞が周囲から酸素や栄養を受けて生きられる限界の太さである

200μm を想定して設計した。また細胞が播種されたときに、全ての細胞が溝に入りやすいようにデザインした。

そして、試作した PDMS 製のスレイブのマイクロモールド中で細胞培養を行ったところ、効率的に細胞ファイバ

ーが作製できた。図 9 に作製したマイクロモールドと、細胞培養の模式図、作製した細胞ファイバーをそれぞれ示

す。作製された細胞ファイバーは直径 200μm で設計通りの太さのファイバーが得られた。 

細胞ファイバーの生死判定を行ったところ、平滑筋細胞 P53 での培養では、内部の細胞がたくさん死んでしま

っていた。この原因として、同じサイズの細胞スフェロイドでも内部が多く死んでしまっていたので、P53 細胞は

異常に増殖能の高いライン化した細胞であるため、そのために 200μm の太さであっても、内部は酸素不足に陥り

死んでしまったことが考えられた。なお、できた細胞ファイバーは脆弱で切れやすいものの、数ｍの長さの細胞フ

ァイバーが作製できた（図 9）。 

H28 年度、29 年度に引き続き平成 30 年度にも、マイクロモールドを改良しながら細胞培養実験を行った。ラッ

トから直接採取した初代培養の骨格筋芽細胞やマウス横紋筋由来の C2C12 細胞で作製した細胞ファイバーでは、

死細胞はわずかであり、通常の細胞ならば十分に有効な細胞培養用モールドであることが確認できた（図 10）。ま

た、細胞播種後わずか 12 時間で、ハンドリングが可能な細胞ファイバーが得られている（図 11）。現在、このモ

ールドを用いて、細胞ファイバーを作り、細胞ファイバーの束や、巻き取りなどを行い、バイオアセンブリの実験

図 9 作製したマイクロモールドと作製した細胞ファイバー

図 10 細胞ファイバーの生死判定 図 11 細胞ファイバーのハンドリング
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に移っている。このことより効率的な細胞ファイバー 
の作製とアセンブリ実験が可能であることが示さ

れた。  
また、細胞ファイバーの強度アップを目的にセルロ

ースナノファイバーとの 2 層構造の細胞ゲルファイバ

ーを作製した。確かに取り扱いがしやすくなり、セル

ロースナノファイバー層を加えることで強度アップの

点での有用性が認められた。この他に、異種細胞を用

いた細胞ファイバーや各種細胞外マトリクスを混合し

た細胞ファイバーも作製できた。これらは有用なバイ

オパーツとして今後の応用が期待される。 
 これらの成果は、日本生体医工学会北陸支部大会

（2016）、日本組織培養学会(2017)、日本再生医療学会(2018)、国

際組織工学再生医療学会世界大会(2018)、富山バーゼル国際会議

(2018)、国際Biofabrication 学会(2018)で発表した。また作製した

細胞培養用マイクロモールドや細胞ファイバーは、Nanotech2018
に展示出展した。（図 13） 
 ただし、数ｍの長さの細胞ファイバーが作製できたとはいえ、

細胞ファイバーは脆弱で切れやすいという問題、培養途中で浮

いてきやすいという問題などがあり、現在、それらの問題に対

して対策を考え、細胞培養用モールドとしての性能を高める検討を行っている。 
◎事業化について 
細胞培養用マイクロモールドの事業化については、3.5 で述べたのと同じく、事業の相手、市場性、収益性を考

えねば事業化はできない。細胞ファイバー自体は有望な材料であるが、その価値を知る研究者はまだごく一握りで

ある。研究用器材としては今すぐに市場があるわけではなく、それで収益を上げて事業化することは難しい。また、

このデザイン 1 種類での事業化することも難しい。したがっていろいろなバリエーションを増やす必要があるだろ

う。しかし、教材への応用という視点から見ると、教材としてならば欲しいと思う中学・高校・大学の科学教育者

がそれなりにあるのではないかと思われる。そうすると市場は決して小さくなく、事業化の可能性がありうる。現

在、高校の先生達からの意見を聴きながら、如何に現場に適した教材を提供すべきか、検討を始めている。 
 

4.4 マイクロ加工ノズルの応用 
有効なバイオパーツの形体として細胞ファイバーに着目し、4.3 で細胞ファイバーの効率的な作製を進める一方

で、我々はこれまでにマイクロ加工技術で作製した紡糸ノズルを利用したゲルファイバーの作製装置の開発を行っ

てきた。そこで、細胞ファイバー作製に有効と考えられる中空ゲルフ

ァイバーの作製に着目した。中空ゲルファイバーが作れれば、中に細

胞と培養液の送液ができ、またゲルを通して細胞へ酸素や栄養が届け

られ、ゲルファイバー内に細胞を入れての細胞培養が可能であるため、

細胞ファイバー作製の鋳型として機能すると期待できる。そこで、紡

糸ノズルの中の芯鞘ノズル(Core-sheath Nozzle)に注目し、送液可能

な中空状アルギン酸ゲルファイバーの作製を試みた。 
図 14 に用いた紡糸用芯鞘ノズルとその流路模式図を示す。流路①

からアルギン酸（Alg）ナトリウムとスクロースの混合溶液、流路③

図 12 セルロースナノファイバーとの 2 層構造の 

細胞ゲルファイバー 

図 14 マイクロ加工紡糸ノズル 

（芯鞘ノズル）とその流路図

図 13  マイクロモールドを用いて作製

した細胞ファイバー 
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からアルギン酸プロピレングリコール（PGA）とスクロースの混合溶液のそれぞれを、1.1%塩化カルシウム溶液

中にシリンジポンプで押し出し、アルギン酸ゲルファイバーを作製した。内部の PGA はゲル化しないので、中空

ゲルファイバーが作れた。この機構で、長い中空ゲルファイバーを作ることにも成功した。 

次にゲルファイバーに 1×108 cells/ml に調整したマウス由来平滑筋細胞株の細胞懸濁液を流し込み、ファイバー

内に充填することで、細胞封入ゲルファイバー

を作製した。細胞をゲルファイバー内部で培養

したところ、内部で細胞は凝集し、直径約 150 

μm 程度の細胞ファイバーが形成されることを

確認した。ゲル内で培養 24 時間後、細胞封入ゲ

ルファイバーをクエン酸とEDTAの混合溶液に

浸すことにより、アルギン酸ゲルの溶解を試み

た。その結果、細胞のみのファイバーを得るこ

とができた(図 15)。 

 

5. 3D Bioprinter の製品化と展開 

2016 年度より共同研究を開始した C 社と共同研究を進める一方で、これまで研究室で開発してきたインクジェ

ット 3D Bioprinter の製品化を C 社で進め、2018 年度、ついに製品化を実現した。2018 年度、試作装置を国際展示

会に出展展示し、バイオプリンティング事業を世界展開する活動を開始した。それに伴い、大阪大学と共同で開発

したバイオインク材料やナノファイバーを含むインク材料（4.2 参照）なども合わせて製品化、実用化につなげる

べく準備に奔走している。本事業の大きな成果の一つとして、富山から世界へイノベーションを発信したい。 

 

6. おわりに 
以上、本事業での活動の成果をまとめて報告させていただいた。地域イノベーションということで、富山の地域

にあるナノテク技術を起爆剤に、地域の振興を目指すプロジェクトであったが、筆者らなりに、先端研究を如何に

して実用化に結び付けるか、事業化、産業化につなげるか、深く真剣に考えさせられ、意識させられたプロジェク

トであった。先端研究のニーズと事業化のニーズは大きく異なる。また、企業のニーズ、さらには医薬品業界のニ

ーズ、患者のニーズ、医者のモチベーションもそれぞれ異なる。しかし、一方で、それぞれがまたそれぞれの立場

ではとても重要であることも痛いほど学ばせていただいた。それぞれの立場、それらのギャップの存在を理解しな

がら、如何にしてWin－Win の関係を築いていくことができるかが事業化実現には重要である。 

また、研究期間の最後になって、教材への応用という新しい出口の視点が加わった。研究と技術の意義を知るほ

んの一握りの先端研究者にしかニーズがないツールであっても、教材としての利用や応用を目指すことによって、

市場は、教育業界全体へと拡大する。また、前述したように、10 年後に注目されるような先端研究の実験器材を

教材化すれば、10 年後、20 年後に日本の科学の最前線で活躍する現中高生が前倒しして今それに接することがで

きる。教材を通して子供たちに生命科学の最先端を身近なものとして関心を持たせ、科学研究への動機付けができ

る。教材化はこのような時空を超えた科学教育の機会を創るという大きな存在意義があり、産業化の点からは大化

けする事業になることは必ずしも期待できないが、間違いなく大きな社会貢献に繋がる道であるということが確信

できた。今後、ぜひ躍進させたいものである。 

文部科学省の本プロジェクトはこれで終了するが、以上のように、我々の研究シーズの実用化、事業化、社会貢

献に向けての活動は、今フルスロットルで動き始めている。これからの展開にも全力で取り組み、富山から地域イ

ノベーションの風を世界に向けて起こしたいと思っている。 

大急ぎで駆け足でまとめさせていただいたので、乱筆乱文をどうかお許しいただきたい。 

 

図 15  アルギン酸ゲルでの中空ファイバー（A)、細胞を充填し

た中空ゲルファイバー（B)、アルギン酸ゲルを溶かして

得られた細胞ファイバー（C) 

A B C 
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生医療の基礎と夢「細胞機能制御(臓器形成)への医学、工学的アプローチ」：中村真人、バイオ３D プリンター・機械で生

きた臓器を作る挑戦、2017 年 2 月 1 日、東京 

15)  招待講演：日本学術振興会産学協力研究委員会、将来加工技術 136 委員会 テーマ：バイオ・人工テクノロジーと将来加

工技術：中村真人、バイオプリンティング・バイオファブリケーションによる人工臓器開発、2017 年 2 月 3 日、東京 

16)  シンポジウム講演：第 16 回日本再生医療学会：シンポジウム２、再生医療における 3 次元バイオプリンターの進化、中

村真人、生体医工学による再生医工学：バイオプリンティングのコンセプトと意義、2017 年 3 月 7 日、仙台 

17)  招請講演：2017 年度 富山大学産学交流振興会 講演会『機械で臓器が作れるか？』 工学による医療の革新－バイオフ

ァブリケーションによる挑戦－、中村真人 2017 年 4 月 18 日、富山 

18)  セミナー講師：情報機構セミナー：３Ｄバイオプリンティングによる臓器づくりの基礎・応用・展望、中村真人、2017 年

4 月 20 日、東京 

19)  シンポジウム講演：日本組織培養学会第 90 回大会：シンポジウム：3 次元組織の作り方：細胞を並べて臓器を作る挑戦：

バイオプリンティングのコンセプトとその挑戦、再生医療における 3 次元バイオプリンターの進化、中村 真人、岩永進

太郎、Tanveer Mir Ahmad、境慎司、2017 年 6 月 30 日、岡山 

20)  基調講演：第３回 日本機械学会イノベーション講演会 iJSME2017、 ３D バイオプリンティングのコンセプトと未来へ

の挑戦、中村真人、2017 年 10 月 7 日(土)～8 日(日）名古屋大学 東山キャンパス 

21)  講演：「印刷技術で生命を守る：印刷技術で拓く未来医療」、中村真人、黒岡武俊、JST 「富山大学新技術説明会」2017 年
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10 月 31 日（火）JST 東京本部別館 

2016 年（13） 

22)  特別講演 塑性学会北陸支部講演会：中村真人、生命工学・再生医工学から見た塑性加工分野への期待、2016 年 3 月 8 日、

富山 

23)  Invited Lecture: The 19th US-Japan Cellular and Gene Therapy Conference; 3D Modeling and Printing of Tissues and Organs; 

Nakamura M, Biofabrication of Hierarchical Tissues: Bio-assembly with Pre-cultured Pre-tissue Components, March 10, 2016, FDA 

White Oak Campus, Maryland, USA 

24)  シンポジウム講演、第 15 回 日本再生医療学会総会、中村真人、塚本佳也、荒井健一、Tanveer Mir Ahmad、杉本和之、戸

田英樹、ヒトの組織を３次元印刷：～2 次元印刷から 3 次元造形へ、そして臓器構築の時代へ～、2016 年 3 月、大阪 

25)  Invited Speaker, Symposium SM10: Biofabrication-Based Biomaterials and Tissues, MRS Spring Meeting 2016, Nakamura M, 

(Tsukamoto Y, Arai K, Mir TA, Dugimoto K, Sakai S, Taya M, Tohyama S, Fujita J, Fukuda K). Biofabrication of Hierarchical Tissues: 

Bioprinting and Bio-assembly with pre-cultured tissue components, MRS Spring Meeting, 2016 march 28-April 1, Phoenix, Arizona, 

USA. 

26)  セミナー講演：シーエムシーリサーチ・セミナー「バイオ・医療への３D プリンティング技術の開発最前線から」、2016

年 4 月 4 日、東京 

27)  大会長講演：第 55 回日本生体医工学会大会、中村真人、「生命を吹き込む医工学と生命を届ける医工学」： 2016 年 4 月

26 日、富山 

28)  教育講演：第 13 回 泌尿器科再建再生研究会、中村真人、「21 世紀は科学と技術で機能する臓器を創出する医療の時代を

目指せ！医工学による挑戦：泌尿器科領域での 臓器再生」2016 年 6 月 16 日、鳥取 

29)  招待基調講演：「JUAS サマースクエア富山２０１６」日本情報システム・ユーザー協会（JUAS）中村真人、「再生医工学

～臓器工学の時代へ：医工学による挑戦」 2016 年 7 月 8 日、富山 

30)  招待講演、平成 28 年度東海北陸地区技術職員合同研修会（生物・生命） 中村真人、「３Ｄプリンターがいつか人の命を

救う：３D プリンターと心臓」、2016 年 8 月 8 日、富山大学 

31)  シンポジウム招待講演：日本化学工学会バイオ部会シンポジウム：次世代再生医療の実現に向けた化学工学の役割、中村

真人「バイオ 3D プリンターの現状、展望、課題」2016 年 9 月 6 日、徳島 

32)  シンポジウム・パネルディスカッション招待講演：第 68 回日本生物工学会大会、シンポジウム「2D/3D プリンタを用いる

細胞操作の可能性」、中村真人「Tissue Engineering のためのバイオプリンティング戦略と今後の課題」2016 年 9 月 29 日、

富山 

33)  Invited Speaker; Riken CEMS Topical Meeting on Soft Robotics, Nakamura M, Mir TA, Challenge to Tissue and Organ Engineering 

using Machines October 27-28, 2016, Wako, Japan. 

34)  シンポジスト：第 43 回日本臓器保存生物医学会学術集会シンポジウム 中村真人，小倉 亮介，寺口 博也吉池 成弥，土

山 祥之，森 光一，医工学による生きた臓器の作製への挑戦のあゆみ、2016 年 11 月 27 日（東京薬科大学 八王子） 

2015 年（11） 

35)  招待講演：平成 26 年度第 4 回「高信頼システム情報交換会・北陸」：中村真人、医療に応用する ３D プリンターの研究開

発について、2015 年 2 月 13 日、金沢 

36)  招待講演：Matching HUB Kanazawa 2015 プリンティング分科会：中村真人、細胞の 3 次元プリンティング、2015 年 2 月

23 日 金沢 

37)  Keynote Speech: Nakamura M, Arai K, Micro-nano-technology for biofabrication Makoto Nakamura, International Forum on 

MicroManufacturing & Biofabrication 15’, 19, May 2015, Toyama 

38)  シンポジウム講演：第 90 回日本医療機器学会大会：３D プリンターの再生医療への応用について：中村真人、2015 年 5

月 29 日、横浜 

39)  招請講演：第１０回動物性集合胚の取扱いに関する作業部会：中村真人、動物性集合胚の取扱いに係る科学的観点からの
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検討について「工学による組織作製：Bioprinting & Biofabrication」2015 年 6 月 10 日、東京（文科省） 

40)  シンポジウム講演：バイオアセンブラ第 9 回シンポジウム：中村真人「逃げ切れ日本の医療：再生医工学のインフラを作

れ！」2015 年 7 月 2 日、大阪 

41)  招請講演：電子情報技術産業協会(JEITA) 「ヘルスケアデバイス・システム技術分科会」：中村真人：「３D プリンターで

本物の臓器は作れるのか？：３D プリンターの医療への応用について」2015 年 9 月 25 日（東京） 

42)  北陸 4 大学連携まちなかセミナー：大学における工学と医学のコラボレーション：中村真人「機械で臓器が作れるか」2015

年 10 月 24 日、金沢 

43)  パネルディスカッション座長講演：「人工臓器における 3D プリンターの応用」中村真人、米川元樹、第 53 回日本人工臓

器学会 2015 年 11 月 20 日、東京 

44)  招待講演：第３回「生きた再生医療用材料の研究開発研究会」：中村真人「オーガンファブリケーション～機械で臓器を

作る～」2015 年 11 月 26 日 名古屋 

45)  平成 27 年度生命融合科学教育部シンポジウム「 医療と３D 」：中村真人「生きた３次元臓器を作る研究のあゆみ：バイ

オプリンティングからオーガンファブリケーションへ」2015 年 12 月 1 日、富山 

 

②学会発表（一般発表・ポスター発表） 

2018 年 

1） Tanveer Ahmad Mir, Makoto Nakamura Development of Tissue /Organ derived Biomaterials for Life Sciences and tissue engineering, 

PME Symposium, University of Toyama, Feb. 13, 2018, Toyama, Japan. 

2） 吉池成弥、小倉亮介、宮崎 洵、森 光一、岩永進太郎、黒岡武俊、中村真人、飯田裕朗、北村 寛、寺口博也、摘出ブタ腎

モデルでのUW 液による初期灌流検討、第 51 回日本臨床腎移植学会、2018 年 2 月 14 日、神戸 

3） 吉田仁奈、岩永進太郎、前田拓也、黒岡武俊、中村真人、インクジェット技術を用いた人工酸素運搬体の作製および評価、

化学工学会第 83 年会、2018 年 3 月 14 日、吹田 

4） 中川慶之、太田誠一、中村真人、伊藤大知、イオン架橋性スターブロックコポリマーゲルの 3D インクジェットプリンテ

ィングの検討、化学工学会第 83 年会、2018 年 3 月 14 日、吹田 

5） 土山祥之、室江拓哉、守山史郎、北條卓馬、雨宮圭司、中村真人、マイクロモールドを利用した細胞ファイバーの作製と

3 次元構造物の構築、第 17 回日本再生医療学会、2018 年 3 月 21 日、横浜 

6）  宮崎洵、小倉亮介、吉池成弥、岩永進太郎、黒岡武俊、中村真人、超音波エコーを用いた灌流腎画像評価法の検討、第 56

回日本生体医工学会大会、2018 年 6 月 20 日、札幌 

7）  岩永進太郎、中村真人、細胞担持マイクロファイバーの集積によるチューブ状組織構造体の高速作製、第 56 回日本生体

医工学会大会、2018 年 6 月 21 日、札幌 

8） 境 慎司, 中村真人、酵素架橋とインクジェットの融合による 3D バイオプリンティング技術の開発、日本画像学会年次大

会（121 回）、2018 年 6 月 21 日、千葉（境先生の招待講演） 

9） 中村真人、黒岡武俊、岩永進太郎、印刷関連技術の医学・医療への応用：プリンティング技術で人々の生命を救え！、BIO 

tech Japan 2018、6 月 27-29 日、東京ビッグサイト（東京）（3 日間ポスター・ブース展示） 

10） Iwanaga S, Kurooka T, Nakamura M, Facile fabrication of 3D hierarchical tissue structures utilizing ribbon-shaped bioparts, 5th. 

Toyama-Basel pharmaceutical development symposium 2018 Aug 24-5, Toyama 

11） Muroe T, Iwanaga S, Aso Y, Sakai S, Kurooka T, Nakamura M, Fabrication of cell fibers with hollow alginate hydrogel molds for 

bioassembly of 3D tissues, 5th. Toyama-Basel pharmaceutical development symposium 2018 Aug 24-5, Toyama 

12） Sekine M, Iwanaga S, Kurooka T, Nakamura M, Fabrication of vascular-like structures for perfusable capillary networks in vitro, 5th. 

Toyama-Basel pharmaceutical development symposium 2018 Aug 24-5, Toyama 

13） Hamada Y, Iwanaga S, Tsukamoto Y, Sakai S, Nakamura M, Biofabrication of 3D Structures using Cell Fiber prepared with Micro-mold, 

TERMIS-World Congress 2018, Sep.4-7, 2018, Kyoto, Japan 
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14） Tsuchiyama Y, Iwanaga S, Moriyama S, Hojo T, Amemiya K, Nakamura M, Biofabrication of 3D Structures using Cell Fiber prepared 

with Micro-mold, TERMIS-World Congress 2018, Sep.4-7, 2018, Kyoto, Japan 

15） 加藤凪彩、岩永進太郎、黒岡武俊・中村真人、高速度ビデオカメラを用いた凍結現象の解析、化学工学会交流会、2018 年

9 月 27 日（福井） 

16） 米盛寛通、土山祥之、岩永進太郎、(正)黒岡武俊、中村真人、自動アセンブリに向けた細胞ファイバー作製の安定化、化学

工学会交流会、2018 年 9 月 27 日（福井） 

17） 加藤凪彩、黒岡武俊、岩永進太郎、渡邊玲旺、中村真人、高速度ビデオカメラを用いた凍結現象の解析、第 78 回日本解剖

学会中部支部学術集会 2018 年 10 月 13 日（富山） 

2017 年 

18） 杉本和之、吉田真人、塚本佳也、荒井健一、境慎司、中村真人、バイオインク「フェノール基導入ゲル」による 3D バイ

オプリンターを用いた組織体構築、第 16 回日本再生医療学会、2017 年 3 月 7 日、仙台 

19） 吉田真人、杉本和之、浜田裕太、塚本佳也、荒井健一、境慎司、中村真人、Inkjet 3D Bioprinter を用いた心筋組織パーツの

作製、第 16 回日本再生医療学会、2017 年 3 月 7 日、仙台  

20） 浜田 裕太, 杉本 和之, 吉田 真人, 塚本 佳也, 荒井 健一, 境 慎司, 中村 真人 3 次元バイオアセンブリの心筋組織パー

ツの作製、第 56 回日本生体医工学会大会、2017 年 5 月 5 日、仙台 

21） 中川慶之、太田誠一、中村真人、伊藤大知、スターポリマー型イオン架橋性ゲルを用いたインクジェットバイオプリンテ

ィングの検討、日本膜学会第 39 回年会. 2017 年 05 月 26-27 日、東京 

22） 土山祥之, 守山史郎，北條卓馬，雨宮圭司，中村真人、マイクロモールドを利用したメートルサイズの細胞ファイバーの

作製、日本組織培養学会第 90 回大会、2017 年 6 月 30 日、岡山 

23） 吉池 成弥，小倉 亮介，宮崎 洵，森 光一，岩永進太郎，黒岡武俊，中村 真人，飯田 裕朗，北村 寛、臓器灌流における

初期灌流の検討：摘出ブタ腎モデルでの検討、第 53 回日本移植臓器学会、2017 年 9 月 7 日、旭川 

24） Nakamura M, Iwanaga S, Mir TA, Kurooka T. Cryopreservation of pre-cultured bio-parts for bio-assembly towards rapid production 

of matured tissues and organs. The Summit on Organ Banking through Converging Technologies, Aug.2-6, 2017, Boston, USA 

25） Iwanaga S, TsuchiyamaY, Nakamura M, Moriyam S, Hojo T, Amemiya K Biofabrication of 3D tissue models by assembling 

cell-laden hydrogel units. Basel-Life Science, Sep 10-17, 2017, Basel, Swizzerland. 

26） Iwanaga S, TsuchiyamaY, Nakamura M, Moriyam S, Hojo T, Amemiya K Biofabrication of 3D tissue models by assembling 

cell-laden hydrogel units. Basel Life 2017, Sep 11-13, 2017, Basel, Switzerland.  

27） Hamada Y, Iwanaga S, Tsukamoto Y, Sakai S, Nakamura M, Fabrication of 3D tissue-like structures using 3D Bio assembly Technics, 

Biofabrication 2017, Oct 15-7, 2017, Beijing, China. Best Poster Award 

28） 小倉 亮介（おぐらりょうすけ），吉池 成弥，宮崎洵*，寺口 博也**, 中村真人、腎臓機械灌流実験モデルの開発：腎機能

評価法の検討、第 44 回日本臓器保存生物医学会学術集会、2017 年 11 月 11 日、大阪 

29） 宮崎洵、小倉 亮介、吉池 成弥、岩永 進太郎、黒岡 武俊、中村 真人、超音波エコーを用いた腎臓画像評価法の検討、平

成 29 年度日本生体医工学会北陸支部大会、2017 年 12 月、富山（研究奨励賞受賞） 

30） 宮崎洵、小倉 亮介、吉池 成弥、岩永 進太郎、黒岡 武俊、中村 真人、超音波造影のための マイクロバブルの作製、第

12 回北陸地区化学工学研究交流会／化学工学会金沢大会 2017、2017 年 12 月、金沢"  

31） 室江拓哉、岩永 進太郎、黒岡 武俊、中村 真人、三次元細胞組織構築に向けての中空アルギン酸ゲルファイバーと細胞フ

ァイバーの作製、第 12 回北陸地区化学工学研究交流会／化学工学会金沢大会 2017、2017 年 12 月、金沢"  

32） 岩永進太郎・中村真人、ダブル物理架橋ゲルを用いた内腔構造組織の作製、"第 12 回北陸地区化学工学研究交流会 | 化学

工学会金沢大会 2017、2017 年 12 月、金沢.  

2016 年 

33） 塚本佳也、荒井健一、加藤陸、杉本和之、境慎司、遠山周吾、藤田淳、福田恵一、中村真人、心筋組織を模倣した三次元

組織構築のためのゲル Scaffold を用いた心筋組織パーツ作製の検討, 第 15 回 日本再生医療学会総会 2016 年 3 月、大阪 
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34） 塚本佳也、荒井健一、加藤陸、杉本和之、境慎司、遠山周吾、藤田淳、福田恵一、中村真人、心筋とリンパ節のバイオア

センブリ, 新学術領域「超高速バイオアセンブラ」公開シンポジウム 2016 年 3 月 東京 

35） 寺口博也、小倉亮介、森光一、中村真人、屠畜摘出腎の初期灌流の基礎検討、第 49 回日本臨床腎移植学会、2016 年 3 月

23 日、米子 

36） 森 光一，寺口博也，小倉亮介、,中村真人、野口 京、体外灌流臓器における MRI 拡散強調画像を用いた微少灌流解析、

第 55 回日本生体医工学会大会、2016 年 4 月 26-8 日、富山 

37） Doi N, Suzuki M, Nakamura M, Visualization of three-dimensional oxygen concentration for three-dimensional tissue culture. 10th 

World Biomaterials Congress (WBC), 17-22, May 2016, Montreal, Canada,  

38） 小倉 亮介，寺口 博也，森 光一，吉池 成弥，土山祥之，中村真人、腎臓機械灌流実験モデルの開発：腎機能評価法の検

討、第 43 回日本臓器 保存生物医学会学術集会、2016 年 11 月 25 日、東京 

39） 寺口博也、小倉亮介、森光一、西納吉彦、上田浩司、米田健二、中俊明、中村真人 腎臓機械灌流実験モデルの開発：実

験装置の開発、第 43 回日本臓器 保存生物医学会学術集会、2016 年 11 月 25 日、東京 

40） 吉池成弥、小倉亮介、土山祥之、森光一、寺口博也、中村真人、腎臓機械灌流実験モデルの開発：初期灌流の検討、日本

生体医工学会北陸支部大会、2016 年 12 月 3 日、富山 （研究奨励賞受賞） 

41） 土山祥之、杉本和之、中村真人、臓器構築のための細胞ファイバーの作製：：マイクロファイバーの応用、日本生体医工

学会北陸支部大会、2016 年 12 月 3 日、富山 

2015 年（8） 
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高強度・髙熱伝導ナノ複合樹脂の開発 

 

永田員也、真田和昭(富山県立大学) 

 

 

1. はじめに 

 セルロースナノファイバー(CNF)は比重が 1.5(ガラスファイバー; GF 2.5、カーボンファイバー; CF 1.8)で高弾性

率、高強度であるため、CNFは軽量繊維強化樹脂複合材料(コンポジット)の強化繊維として注目されている。さら

に、GF や CF に比べ繊維径が 500 分の 1 程度と細くかつ高アスペクト比であるため、少量の充塡量でこれら強化

繊維と同等のコンポジット特性が得られると期待されている。GF や CF 短繊維充塡コンポジットの弾性率と充塡

量の関係は次式で示すHalpin-Tsai式で予測される 1)。 

 

                                                           (1)  

 

 

 

ここで E、Em、はそれぞれ繊維充塡

複合材料(コンポジット)およびマ

トリックスポリマーの弾性率、φf

は不連続繊維の体積充塡率、l、dは

それぞれ不連続繊維の長さおよび

直径である。ナノ繊維である CNFや

カーボンナノチューブ(CNT)を充塡剤

として式(1)を適用すると、図 1のよう

に CNT および CNF は低充塡量で CF

や GF コンポジットと同じ弾性率を得

ることができる(図中→)。ここで CFの

弾性率、繊維径、繊維長はそれぞれ 400GPa、10 µm、40 µm、CNTは 600 GPa、10 nm、1 µm、GFは 80GPa、10 µm、

40 µm、CNFは 200 GPa、20 nm、10 µmとして式(1)より計算したものである。以上のことから、CNF充塡軽量繊

維強化コンポジットは 21 世紀の新素材として、自動車や航空機の各種部品や熱伝導や低線膨張率などの機能性コ

ンポジットなどへ幅広く利用されると考えられている。 

 CNFは 50wt%以上の大量の水を含有しているため、極性の低い樹脂と複合化させるためには、事前に CNFの一

部の水酸基との化学反応により疎水基を導入する、複合化プロセス中に CNF と親和性の高い有機物やポリマーを

添加しながら水分を適当な速度で除去しマトリックスポリマーと混合するなどの煩雑なプロセスを経なければ

CNFが分散したコンポジットを得ることができない。 

 本プロジェクトでは、CNF表面と非常に親和性の高い基と疎水基の両者を有した有機化合物(疎水化剤)を見いだ

し、水を含有した CNF 原料に事前にこの疎水化剤をコーティングしながら所定の乾燥速度で乾燥することにより

CNFドライパウダーを製造する技術を開発した。この CNFドライパウダーは水分量が 4wt%以下であり、CNFド

ライパウダーとポリプロピレン(PP)やポリアミド 6(PA6)などの熱可塑性樹脂と二軸混練することにより、1 µm 以

下の凝集しか存在していないコンポジットを開発できた。さらに易分散ドライパウダーCNF であることをアピー

ルポイントとして5年間で延べ50社以上の企業と共同研究を行い、コンポジットとしての用途開発に取り組んだ。
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図 1 Halpin-Tsai式より算出したコンポジットの弾性率と充填量の関係 
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本研究室は、CNF コンポジットの力学特性発現メカニズム解明の研究を積極的に進め、用途開発を積極的バック

アップした。その過程で CNFが 1wt%以下の少量充塡で PPマトリックスよりも強度、破断伸びが向上するマトリ

ックスの補強強化(タフ化)を見いだした。この PP のタフ化はこれまで報告されておらず、メカニズム解明とこの

特長を活かしたコンポジット用途を探索している。本報告ではこれらの概要について紹介する。 

 

2. 高強度・髙熱伝導ナノ複合樹脂の開発 

2.1 CNFドライパウダーの開発 

コンポジット用 CNF は国内で多く開発されてお

り、現在検討されている方法は①パルプを溶媒中でエ

ステル化あるいはアセチル化し、粉砕機による機械解

繊や熱可塑性樹脂溶融混練で押出機のせん断により

解繊した CNF、②パルプや木粉を粉砕機で機械解繊

したもの、③パルプを懸濁させた水溶液を高圧でチャ

ンバー内において繊維同士を衝突させ解繊した

CNF(図 2)④パルプTEMPO酸化によりカルボキシル

基導入されたミクロフィブリル化 CNF に

大別される。本研究室では、繊維径が均一

であることに着目し、③で製造された

CNF(繊維の走査型電子顕微鏡, SEM観察結

果; 図 3)及びセルロース非晶性部を加水

分解して得られた結晶性セルロースを解

繊した CNC(繊維の透過型電子顕微鏡 , 

TEM観察結果; 図 4)を用いCNFドライパ

ウダーの検討を行った。ドライパウダーに

する際水分子を介した強固な CNF 繊維同

士の凝集を防ぐため、CNF表面とほぼ同じ

表面エネルギーを持つ有機鎖とポリマーと相容する有機鎖の両者を有す

る化合物(疎水化剤)を選定した。この疎水化剤は水にも溶解するため含水

CNF と混合すると水を介して CNF 表面に拡散していく。その後乾燥過程

で表面の水分子と疎水化剤が置き換わり、CNF繊維同士の凝集が起こらず

乾燥することが出来る(図 5)。なお、水分量は 4wt%以下である。 

二軸押出機で開発したドライパウダーCNF及びCNCをそれぞれ 10wt%

充塡した試料を調製した。今回 CNFや CNCのナノ分散に大きく関与する

疎水化剤を用いないでポリエチレンに10 wt%充塡したコンポジットを100 

µm 厚さのフィルムにプレス成形した試料の顕微鏡観察(光透過型)の結果

を図 6に示す。この結果から明らかなように、数百 µmの黒い領

域が観察され、高倍率の光学顕微鏡観察から CNF の凝集体で有

ると判断した。CNF 及び CNC 10wt%充塡 PP の分散状態を光学

顕微鏡及び電子染色薄片切片 TEM 観察により確認した(図 7)。

CNF、CNCとも 1 µm以上の凝集は存在せず(光学顕微鏡観察)、

さらに透過型電子顕微鏡(TEM)観察においてもナノ繊維は凝集体

を形成せず、ナノオーダーで分散していることが明らかとなっ

図 2 水中高圧衝突湿式解繊法 

図 3 CNFの走査型電子顕微鏡観察 

図 4 CNFの透過型電子顕微鏡観察 

図 5 開発されたドライパウダー 
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た。ドライパウダーCNFは PP混練中に樹脂のせん断力によりナノ分散

していることが明らかとなった。 

この研究成果に基づき、CNC では A 社と CNF ではスギノマシン

(NEDO大学シーズ橋渡し事業)との共同で研究開発を行ってきた。それ

ぞれの社内でパイロットプラントを用いCNCはA社において無償サン

プル提供、スギノマシンは 2018 年 4 月より有償サンプル出荷を行って

いる(10月末現在で 100社に出荷)。 

 

2.2 CNFコンポジットの特性 

CNC(繊維径 20 nm、長さ 200-500 nm)、CNF-short(繊維径 20 nm、長さ

1 µm)、CNF-standard(繊維径 20 nm、長さ 10 µm以上)をそれぞれ

PP に 10wt%充塡したコンポジットの応力-ひずみ曲線を図 8 に

示す。いずれの CNF でも若干降伏強度と弾性率が PP よりも向

上するが、破断伸びは大きく低下した。GF や CF コンポジット

のように高弾性率化されないことが分かった。CNTやCNFなど

のナノ繊維を充塡したコンポジットが高弾性率とならない理由

は、Fisherらが次の要因で有ると報告している 2, 3)。 (1)二軸押出

機混練中に繊維が切断されアスペクト比が小さくなる。(2)欠陥

の多い CNT繊維がうねっており、繊維端からの直線距離を繊維

長さと見なすとアスペクト比が小さくなる。(3)繊維径の細い、同

じ充塡量ではCFよりも本数の多いCNTはCNFに比べ成形流動

方向に繊維配向しにくい。(4)繊維が凝集している。(5)CNTは CF

に比べ界面形成しにくい。CNTや CNF充塡コンポジットにおい

て、式(1)の Halpin-Tsai 式で予測される様に CF や GF コンポジ

ットの弾性率よりも高い弾性率とならないことは、(1)～(5)の理

由だけでは説明できないと考える。フィラー充塡コンポジッ

トの弾性率はフィラーの弾性率、フィラーの形状(アスペクト

比)、フィラーの配向、フィラーとポリマーが密着(相互作用、

結合など)とフィラーの充塡量により決定される。その際、コ

ンポジットの弾性率は、負荷された応力が均質材料であるポ

リマーを通し、界面からフィラーに伝達されることを前提と

している。しかし、PP や PA ではポリマー結晶は三次元で連

続であるが、非晶質領域は一次元の PPや PA分子鎖は、絡み

合いが存在しているものの不連続な不均質構造体である。

CNTや CNFのように、繊維径が数十 nmのような微小サイズ

では、この様なポリマーの不均質構造のため、たとえ界面が形

成されたとしてもフィラーに十分な応力伝達ができず、CNT

や CNF の弾性率が反映しない。一方で CF や GF のような巨

大フィラーでは、ポリマーの不均質構造も凝集構造体として、見かけ上均質材料と見なせることから、界面が形成

されていれば CF や GF の弾性率を反映することができる(図 9)。ナノコンポジットの弾性率発現の機構について

は、まだ十分に解明されておらず、さらに詳細な研究が必要である。 

ナノ繊維が PPに充塡することにより実用耐熱指標である荷重たわみ温度は、CNC充塡とともに高温側にシフト

図 6 CNF10wt%/ポリエチレン 

の顕微鏡観察 

図 7 PP中でのCNF及びCNCの分散状態 

図 8 CNF充填 PPの応力-ひずみ曲線 
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しており、CNC 繊維が PP を補強し、

PP の耐熱性を大きく向上させた(図 

10)。PP/CNC コンポジットの線膨張

率と充塡量の関係を図 11 に示す。

CNC が 10wt%以上充塡されると、コ

ンポジットの線膨張率は PP の

100ppm/Kから50 ppm/K まで半分程

度まで低減できた。CNF を 10wt％以

上充塡したコンポジットは高弾性率

とはならないが、熱変形温度の大幅

な増加や線膨張率の大幅な低減は自

動車外装への適用が示唆される。 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 

2.3 CNF 充塡によるポリマーのタフ化 
  CNF や CNC などの繊維状ナノフィラーで、繊維径が 20 nm、長さが 500 nm、1 μm、10 µm の繊維が重ならな

いように、2 μm および 12 µm の立方体に 1 vol%、3 vol%、5 vol%充塡(長さ 500 nm;うねりなし、1 µm および 10 µm;

うねり率を 5 と設定)したモデル図(MSC ソフトウェア製複合材料モデリングソフト Digimat-FE を用いて作成)を図 

12 に 示 す 。 長 さ 500 nm で は 

5vol%(8.1wt%)、1 μmでは3vol%(4.9wt%)

ナノ繊維が充塡されると、それぞれの繊

維間距離は近接となり、ポリマーが存在

する空間が非常に狭くなる。さらに繊維

長が 10 µm であれば 0.4vol%(0.7wt%)で繊

維同士の間隔が殆どなくなり、それ以上

のナノ繊維は重ならないとの条件では、

充塡することができなくなる。ナノ繊維

充塡複合材料の配合を考える上でこのシ

ミュレーション結果は非常に示唆に富ん

でおり、現在研究開発が進んでいる CNF

コンポジットにおいて、CNF が均一分散

すると想定すると、繊維長の長い CNF で

図 9 ナノファイバー及びμm オーダーファイバー充填コンポジットの
弾性率に関する一考察 

図 10 PP/CNC コンポジットの荷重たわみ温度 図 11 PP/CNC の線膨張率と充填量の関係 

図 12 CNC およびCNF 繊維充填モデル 
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は、ナノ繊維充塡構造から考えると、無理のあるものである

と言わざるを得ない。 

 図 13に Standard-CNFを PPに 15wt%まで充塡したコンポ

ジットの応力-ひずみ(S-S)曲線を示す。充塡量が 5wt%以上で

は応力が PP よりも向上するものの破断伸びが急激に低下す

る。10ｗｔ％以上の充塡量では降伏後直ぐに試料は破断す

る。この現象は図 12 に示したように CNF の PP 中での充塡

分散構造と非常に密接に関係しているものと考えられる。そ

こで、本研究室では、繊維充塡量が 1 wt%以下の低充塡量で

応力破断伸びの優れた結果に注目した。さらに二軸押出機の

混練条件、CNF分散性向上と PPとの界面形成するマレイン

酸変性 PP(MAh-PP)の構造と添加量を最適化することによ

り、CNFが 1wt%以下の低充塡量で PPよりも応力ならびに破

断伸びの優れたコンポジットを開発することができた(図 

14)。いわば、ナノオーダーの径のナノ繊維である CNFを充塡

することにより PP が強靱化(タフ化)される現象で、これまで

報告されていない注目すべき結果である。CNF コンポジット

の用途開発を行う際の重要な結果であると考えている。図 15

にShortおよびStandard-CNFを 1および 0.3wt%充塡したPPコ

ンポジットの S-S 曲線を示す。この結果も CNFが少量充塡さ

れると PPがタフ化されることを示している。図 15に CNFを

0.3wt%充塡した PPコンポジットの S-S曲線ならびに対比済み

領域での S-S曲線を示す。CNF充塡に

より降伏強度ならびに弾性率がわずか

に増加する。特徴的なのは、降伏変形後

のネッキング変形が CNF 充塡により

高ひずみ側にシフトしていた。この現

象は PPの引張変形状態が CNF充塡に

より変化していることを示している。

そこでマクロ変形状態を引張試験片の

平行部に赤マジックでマーキングし、

所定のひずみで引張試験を終了し、そ

の際の変形状態をマジックの形状変更

状態から光学顕微鏡およびレーザ顕微

鏡観察から解析した(図 16 および図 17)。PP を 100％引張

するとマーキングされた赤マジックは図のようにマジッ

クが残存しているところとそうではない規則的な、まだら

模様の状態となる。これは引張変形により PP 分子鎖がひ

ずみに応じて延伸された箇所とそうではない箇所に分か

れていることを示している。結晶性高分子である PP はミ

クロ構造として結晶領域と非晶領域が混在した不均質な

材料である。従って先ず変形しやすい非晶部の分子鎖が延 

図 13 15wt%まで充填したCNF/PPの S-S曲線 

図 14 CNFによる PPのタフ化 

図 15 CNFによる PPタフ化の引張変形の特徴 

図 16 PPの引張変形状態の観察 
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伸され、結晶部が変形されていないと考えると説明できる。 

 さらに、100％引張った後の PPおよび CNFを 0.3wt%充塡したコンポジットのレーザ顕微鏡でマジックマーキン

グ部観察から、PPでは変形ピッチ幅が約 30 µmと 17 µmの広いピッチと狭いピッチが共存する複雑な変形状態で

あった。これは PPの球晶成長、成形体表面のスキン層などマクロな不均質な構造であると考えられる。一方 0.3wt%

の CNFを充塡するとピッチ幅が 18～30 µmと少しバラツキがあるが均質な変形となっていることが分かる。これ

は CNFが充塡され、均一分散すると PPの球晶が大きく成長せず、結晶ドメインが CNFの存在のため、大きく成

長できず、かつ均質に分布しているためであると考えられる。さらに弾性率の大きなナノ繊維が均一に配置され引

張ひずみが負荷されると、CNF繊維もそれに応じて変形できため PPに負荷される応力が均質化されていることも

考えられる。さらに、他大学とのコラボレーションを行い、原子間力顕微鏡を用いたナノ領域での力学特性測定な

どのアプローチなど、今後さらにメカニズム解明を進めていきたいと考えている。 

 

2.4 CNFコンポジットの用途開発 

富山発の CNF ドライパウダーは、ポリマーとの複合化プロセスがこれまでの既存技術を活用できる、分散性が

優れているなど高評価を得ている。さらに、ポリマーのタフ化に代表される CNF でなければ具現化できない特性

(ポリマーのタフ化、応力分散機能、破壊制御、耐熱性付与、低線膨張率など)に注目した学術的な取り組みの成果

から、新たなユニークな用途開発を目指しており、多くの共感を得ている。これらのことから 5 年間で延べ 50 社

以上の企業と共同研究を進め、富山版ナノテク技術の普及啓蒙、実用化を進めてきている。現在取り組んでいる用

途開発一例を図 18 に示す。自動車プラスチック部品だけではなく、医療材料、電子材料、食品包材など多くの分

野への適用を考えている。本プロジェクト終了後も継続して用途開発を推進していく。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 17 CNFによる PPタフ化機構の検討（マクロ変形の解析） 
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3. おわりに 
国内で多くの大学・研究機関で CNF や CNF コンポジットの研究開発が行われている。その中でこれらの研究開

発とは一線を画した富山発の CNF コンポジットの研究開発として 5 年間で次のような成果を得ることができた。 

(1) 国内ではコンポジットとして検討されていない結晶性セルロースナノファイバー(CNC)の開発に取り組んだ。 

(2) CNC および CNF の水分量が 4wt%以下のドライパウダーを製造する技術を開発した。CNF については NEDO

橋渡し事業に採択された。 

(3) CNC およびCNF ドライパウダーは熱可塑性ポリマーの溶融混練時のせん断力で易分散できることを見いだし

た。 

(4) 1wt%以下の低充塡量の CNF を PP に充塡することにより PP が強靱化(タフ化)することを見いだした。 

(5) CNF でなければ具現化できない特性を目指したコンポジットの研究から延べ 50 社以上の企業と用途開発を行

った。ガラス/中間膜/ポリカーボネート合わせガラスでは CNF 複合化による高衝撃合わせガラス開発が中小企

業庁サポイン事業に採択された。 

 CNF はナノ繊維製造、ドライパウダー製造の量プロセスにおいてカーボンファイバーより高い価格でしか製造

できていない。今後量産効果、プロセスの大幅改良によりカーボンファイバーを下回る価格でなければ、コンポジ

ット分野での大きな成長は見込めない。また CNF コンポジットの疲労耐久性、耐環境性などの使用耐久性に関し

てはまだまだデーターが不足している。これらのデメリットを克服しながら CNF でなければ発現しない特性を活

かした用途開発を今後も積極的に推進していく。さらにナノ繊維を充塡したコンポジットの力学特性発現メカニズ

ムについても今後も研究し、解明を進めたい。 

 

参考文献 
(1)  J. C. Halpin, J. Comp. Mat., Vol. 3, 1969, pp. 732-734 

(2) F. T. Fisher, R. D. Bradshaw, L. C. Brinson, Composites Science and Technology, 63, 1689-1703(2003) 

(3) 永田 員也, 真田 和昭, 日本接着学会誌, 54, 119-125(2008)   

図 18 用途開発の代表例 
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植物を活用するナノインプリントリソグラフィ用ガス透過性モールド材料 

 

竹井敏、花畑誠（富山県立大学工学部） 

 

 

1. はじめに 

ナノインプリントリソグラフィによる微細加工は、既に実用化されているコンパクトディスク用途以外にも、①

半導体やMEMSの製造等の試作デバイス、②太陽電池パネル用表面撥水性汚れ防止シートやディスプレイ用光散

乱フィルム、③特定ウィルス検査分析フィルムや早期診断用 3次元用分離・培養シート等のバイオ分析キット等へ

の実用化が期待されている。ナノインプリントリソグラフィは、従来の光を用いたフォトリソグラフィに比べ、①

高精度微細モールドによる加工時の製造バラつきが低減でき、②低コスト化が達成でき、③三次元や球体・曲面加

工、及び④メートルオーダーでの大面積加工等の利点がある。 

しかしながら、モールドを用いるナノインプリント

加工を実用化するためには、被転写成形材料の成形不

良・異物の低減や化学反応時に揮発する低分子成分の

除去が課題となっている（図 1）。ナノインプリントリ

ソグラフィはフォトリソグラフィと違い接触プロセス

であるため、モールドとレジスト材料の間に、気泡、

希釈溶媒、及び分解ガスが生じると、転写形状の欠陥

やモールドの破損を引き起こすためである。そこで、

モールドにガス透過性を付与することで、欠陥を改善

し、レジスト材料に希釈溶媒や分解ガスが生じる分子

系の使用が可能となる。本クラスター研究では、ウォ

ータージェット技術で創成したセルロースナノファイ

バーやグルコース化合物を利用して、ナノインプリン

トリソグラフィ用ガス透過性モールド材料を見出し、

地域企業にナノインプリント加工技術を提供することを目的とした。 

 

2. セルロース系ガス透過性モールド材料 

2.1 材料 

モールドの材料は、主材料として和光純薬工業株式

会社製Hydroxypropyl cellulose (HPC)、化学修飾処理さ

せる モノマー として昭和 電工株式 会社製

2-Methacryloyloxyethyl isocyanate (MOI)、溶媒として関

東化学株式会社製Methyl ethyl ketone (MEK)、触媒とし

て関東化学株式会社製 Triethylamine (TEA)を用いた。 

HPC 62.018 g、MEK 282.601 gを約 40分間、60 °Cで

攪拌、MOI 17.3 gと TEA 35.1gを加えて 60±5 °Cで 60

分間撹拌した。固形分濃度は 20%、HPCの水酸基の一

部をメタクリル基に置換した熱または光硬化性セルロ

ースを合成し、TPU-Cel (図 2)と名付けた。 

 
図 2 セルロース系ガス透過性モールド材料 

 

図 1 ガス透過性モールドによる被転写材成形不良の削減

効果 
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2.2 フィルム成形条件 

 TPU-Cel01 と熱ラジカル開始剤である東京化成工業株式会社製 2,2-Azobisisobutyronitrile(AIBN)を混合した。

TPU-Cel01の固形分濃度に対して AIBNの量を 0 % (Run1)、1 % (Run2)、3 % (Run3)、 5 % (Run4)加えた。これを

モールドに充填し、減圧乾燥下において 65°Cで 1時間と 130°Cで 1 時間加熱することで、フィルムを成形した。 

 

2.3 ナノインプリントリソグラフィプロセス 

 TPU-Cel01の固形分濃度を減圧乾燥

下で約 60 %まで高め、TPU-Celの固形

分濃度に対して 3wt%の AIBN を混合

した。これを TPU レプリカモールド

の材料とした。この材料を基板に塗布

し、シリコン製のマスターモールドを

用いて上から 10分間 3000 Nで加圧し、

10分間 130°Cで加熱し、マスターモー

ルドを取り除いた。次に、ガラス基板

に下層膜を塗布しレジスト材料(1)を滴

下し、TPUレプリカモールドを用いて

上から 60 秒間 1000N で加圧し、加圧

したまま減圧乾燥下でガラス基板側

から100秒間20mV/cm2のUV (365nm)

照射した。最後にレジスト材料からレ

プリカモールドを取り除いた(図 3)。 

 

2.4 赤外吸収スペクトル 

FTIR 装置に Perkinelmer 製 Spestrum two、ATR

装置に S.T.Japan 製 GladiATR を用い、TPU-Cel01

の化学構造を定性した。測定域 5000-800 cm-1、分

解能 4 cm-1、及び積算回数 4回の条件で測定した。 

2350~2150 cm-1 に MOI のイソシアネート基、

1680~1620 cm-1にMOIの二重結合、1550 cm-1にウ

レタン結合の FTIR スペクトルを示した(図 4)。

MOIのイソシアネート基のピークは、時間経過と

共に減少した。イソシアネート基が水酸基と反応

し、別の結合になったからである。ウレタン結合

のピークが時間と共に増加した。これより、HPC

の水酸基とMOIのイソシアネート基が反応し、ウ

レタン結合を形成したことで、HPCにメタクリル

基が導入されたと考えられる。またMOIの二重結

合のピークが変化していないため、試料の膜厚による FTIRスペクトルの差異はほとんどないと考えられる。よっ

て、メタクリル基を有する熱または光硬化性セルロース TPU-Celの初期合成に成功した。 

 

 

 
図 3 ナノインプリントリソグラフィプロセス 
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図 4 ガス透過性モールドの FTIRスペクトルと化学修飾 
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2.5 ガス透過性 

ガス透過試験ではGTRテック製GTR-10ATUを用

い、差圧法によりガス透過係数を測定した。試験ガ

スを酸素、測定温度を 30 °C とし、比較用試料とし

て、シリコン、アクリル樹脂であるポリメタクリル

酸メチル樹脂 (PMMA)、及びポリエチレン (PE)を使

用した。 

ガス透過係数は高い方から、PE、Run3、PMMA、

Run4、シリコンの順になった(図 5)。Run3 は Run4

の約 10倍高いガス透過係数であった。よってAIBN

の添加量がガス透過係数に影響を与えることが分か

った。また、Run3 は PE の半分以下のガス透過係数

であったが、モールド材料としてよく用いられるシ

リコンよりは遥かに高い。よって、TPU-Cel はガス

透過性モールド材料に適用できる可能性があると考

えられる。 

 

2.6 機械的特性 

 島津製作所製ダイナミック超微小硬度計DUH-211 を用い、ナノインデンテーション試験を行い押し込み弾性率

の測定をした。バーコビッチ圧子を用い、試験力 30 mNによる負荷-除荷試験を行い、測定点 5点の平均値を押し

込み弾性率とした。 

 Run1、Run2、Run3、及び Run4 の押し込み弾性率は、それぞれ 450、1540、1620、1390 MPa となった。AIBN

を 1~5%添加した Run2~4は、AIBNを添加していない Run1よりも 3倍以上高い押し込み弾性率を示した。よって

AIBN を添加することで、押し込み弾性率が高くなることを確認した。Run2~4 においては押し込み弾性率に大き

な変化がなく、ばらつきが見られた。よって少量のAIBNを TPU-celに添加するだけでも、ラジカル重合による架

橋が進み、押し込み弾性率が向上すると考えられる。また、モールド材料として利用されている Poly 

(dimethylsiloxane)のヤング率は 0.32 GPa と報告されているため、Run1~4 の方が高いことが分かった。よって、

TPU-Celはモールド材料に適用できる機械的強度を有すると考えられる。 

 

2.7 加工の断面観察 

 セルロース系ガス透過性モール

ド材料の断面観察を図 6に示す。良

好な矩形形状が得られていること

が分かった。マスターモールドを用

いてTPUレプリカモールドに5μm

と 1μmのラインアンドスペースパ

ターンを転写することに成功した。 

 

 

 

  

 

図 5 ガス透過性モールドと比較材料の酸素ガス透過係数
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図 6 セルロース系ガス透過性モールド材料の断面評価 
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3. ガス透過性モールド材料の化学修飾基の影響 

3.1 材料 

前述の研究ではセルロースにメタクリル基を持つ

架橋剤を導入した熱または光硬化性セルロース誘導

体（図 2）をナノ・マイクロインプリント向けのモ

ールドとして成形した。その結果従来のシリコンモ

ールドで見られた転写欠陥を大きく低減できること

が示された（図 1）。  

このセッションでは、架橋基の反応性向上のため

セルロースへアクリレート基を持つ架橋剤を導入し

（図 7）、ガス透過性モールド材料の化学修飾基の影

響について評価した。モールド材料の主原料として、hydroxypropyl cellulose (HPC: 和光純薬工業株式会社) 、アク

リレート基を持つ架橋剤として2-isocyanatoethylacrylate (AOI: 昭和電工株式会社)、溶媒として2-butanone (MEK: 関

東化学株式会社)、触媒として triethylamine (TEA: 関東化学株式会社) を用いた。HPC 61.23 g及びMEK 272.7 gを

60 ˚Cで 90分間撹拌した後、AOI 15.47 g及び TEA 34.08 gを加えて 60 ± 5 ˚Cで 80分間撹拌した結果、固形分濃度

は 20wt%、HPC中の一部の水酸基がアクリル基に置換した熱または光硬化性セルロースを合成しHPC-AOIと名付

けた。 

 

3.2 フィルム成形条件 

 比較対象として、HPCにメタクリレート基を持つ架橋剤として 2-methacryloyloxyehyl isocyanate (MOI: 昭和電工

株式会社 )を導入した熱または光硬化性セルロース HPC-MOI を用意した。熱ラジカル開始剤として

2,2'-azobis(isobutyronitrile) (AIBN: 東京化成工業株式会社) をHPC-AOIおよびHPC-MOIの固形分量に対し3wt %添

加した。これをモールドに充填及びガラス板上にキャスト成形し、減圧環境下において 20 ˚Cから 110˚Cまで 2時

間かけ昇温した後、110 ˚Cで 1時間保温した。以上のプロセスにより基礎物性評価サンプルを得た。 

 

3.3 ナノインプリントリソグラフィプロセス 

HPC-AOI 溶液の固形分濃度を減圧乾燥

下で約 50 %まで高め、HPC-AOIの固形分

量に対してAIBNを 3 wt%添加し、モール

ドの材料とした。本材料を基板に塗布し、

上からシリコン製のマスターモールドを 3 

kN で 10 分間加圧し、130 ˚C で 10 分間加

熱後、取り除くことで、HPC-AOIのモール

ドを得た。次にガラス基板に下層膜及び被

転写材料を滴下し、HPC-AOIモールドを上

から 60秒間 1 kNで加圧し、加圧したまま

減圧環境下でガラス基板側から 100 秒間 

20 mV/cm2のUV (365 nm)の照射を行った。

最後に被転写材料から HPC-AOI モールド

を取り除き、表面を共焦点レーザー顕微鏡

OPTELICS H1200（レーザーテック）で観

察した（図 8）。 

  
(a) (b) 

図 7 ガス透過性モールド材料の化学修飾基 
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図 8 ナノインプリントリソグラフィプロセス 

Hot plate

UV

HPC-AOI

Silicon substrate

Silicon master mold

Pressurized condition
R.T. / 3 kN / 10 min.

Baking condition
130 ̊ C / 10 min

HPC-AOI mold

Imprinting material

Glass substrate
Pressurized condition
R.T. / 1 kN / 1 min.

Exposing condition
365 nm 

20 mW･cm-2 / 100 s

Patterned material
↓

Observation

①Dispense ②Imprint ③Curing ④Demolding

⑤Dispense⑥Imprint⑦Curing⑧Demolding

Underlayer



- 56 - 
 

3.4 機械的特性 

ナノインデンテーション測定装置として、DUH-211 (島津製作所) を用いた。稜角 115˚の三角錐圧子及び試験力

30mNで測定し、各試料の5点の平均値から押し込み弾性率 (Eit*) を得た。HPC-AOIの押し込み弾性率はHPC-MOI

と比較して、25 %低下した。押し込み弾性率測定では、膜表面から 9 µmほどまで圧子を押し込んで値を算出する

ため、サンプルの表面のみの特性となる。一方、サンプルの硬化反応はラジカル重合反応であり、酸素によって反

応が妨げられる。サンプル作成時にガス置換を行っていないため、膜表面が酸素と接することとなり、表面の硬化

反応が不十分である可能性があった。 

 

3.5 ガス透過性 

ガス透過性測定装置としてGTR-10ATU (GTRテック)を用いた。酸素ガスを試験ガスとし、測定温度を 30 ˚Cと

して HPC-AOI 及び HPC-MOI のガス透過係数を測定した。HPC-AOI 及び HPC-MOI の酸素ガス透過係数に変化は

見られなかった。15 %ほどの差は、サンプルの膜厚を測定する際の誤差だと考えられる。したがって、ガス透過

性のモールドとして十分な性能を有することが示された。 

 

3.6 透明性 

 分光光度計として V-650（日本分光）を用

いた。測定条件は測定域が 300 – 900 nm、走

査速度が 400 nm/minであった。キャスト成形

後のガラス板とサンプルと、ガラス板のみと

の差スペクトルよりサンプルの光透過性を

求めた。HPC-AOI及びHPC-MOIの光透過性

に差は見られなかった（図 9）。また光ナノイ

ンプリントで用いる 365 nm の光透過性は約

55%であった。 

 

3.7表面加工結果 

 インプリント加工中にガスが生じるアセトン含有の被転写材料について、HPC-MOIモールド、およびHPC-AOI

モールドで転写した結果、シリコ

ン製モールドで見られた欠陥を

著しく低減できたことがわかっ

た（図 10）。また、HPC-AOI モー

ルドにより転写された被転写材

料とHPC-MOIモールドにより転

写された被転写材料を比較する

と、剥離が無くなっていることが

確認できた。 

 特定の分野においてガス透過

性モールドへの被転写材料の癒

着を抑制するため、アクリレート

基をもつAOIをHPCに化学修飾

させて、架橋性セルロース

HPC-AOIを得た。 

 

図 9 ガス透過性モールド材料の光透過率に対する化学修飾基の影響 

 

図 10 ガス透過性モールド材料の表面加工形状と化学修飾基の影響 
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4. ガス透過性モールド材料の大面積化 
4.1 材料 
前述のガス透過性を付与したモールド材料は、既存のモー

ルド材料である石英と比べると機械的強度が劣ることが確認

されている。モールドの機械的強度が低下することで、モー

ルドの大面積化の妨げの原因となっている。 

このセッションでは、モールド材料として化学修飾

hydroxypropyl cellulose(HPC)と cellulose nanofiber(CNF)を混練、

焼成した複合材料組成物を準備し（図 11）、セルロースナノフ

ァイバー含有ガス透過性モールド材料への適応可能性を評価

した。 

ナノインプリント用モールド材料の主原料は HPC と CNF

そ れ ぞ れ に 、 架 橋 剤 と し て 2-methacryloyloxyethyl 

isocyanate(MOI)を合成させたセルロース誘導体であり、

HPC-MOI と CNF-MOI と名付けた。またラジカル開始剤とし

て 2,2-azodiisobutyronitrile(AIBN)を用いた。CNF の一部の水酸

基にアクリル基を化学修飾することで熱硬化性を示すCNFを

合成した。 

 
4.2 フィルム成形条件 
 全体の重量に対して化学修飾CNF の重量比が 0wt%、2wt%、

5wt%のガス透過性モールド材料をそれぞれ CNF0、CNF2、

CNF5 とした。触媒を混合し、アルミ製モールドにキャスト成

形後、0.04MPa 減圧下で 5 時間焼成し、ガス透過性モールド

を成膜した。成膜したガス透過性モールドを SD 型レバー式試

料裁断器(SDL-200:ダンベル)により、JIS K7162-5B の形状に打

ち抜いた。小型卓上試験機(EZ-LX:島津製作所)によるガス透過

性モールドの機械的強度 ヤング率を測定した。 

 

4.3  機械的特性 
化学修飾 CNF の含有量の異なるガス透過性モール

ドのヤング率の測定結果を図 12 に示す。化学修飾CNF

の含有率が増加するに従いヤング率は増加し、CNF5

のヤング率はCNF0 に比べて 2.4 倍に増加した。この理

由として①高硬度の CNF による影響、②架橋点の増加、

又は③密度の増加が挙げられる。今回の結果は一般的

に①による影響が大きいと考えられる。 
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図 11 セルロースナノファイバー系ガス透過性 

モールド材料 

 

図 12 ガス透過性モールド材料のセルロースナノ 
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4.4表面加工結果 

 揮発性溶剤 アセトンを加えた被転写材料へのインプリント実験では、化学修飾 CNFを含有したガス透過性モ

ールドにおいて、線幅 2µmのライン＆スペースパターンの転写ができた。開発した化学修飾 CNFによる高強度化

はガス透過性モールドの強度向上だけでなく、CNFの新たな利用価値を生み出した。以上により、化学修飾CNF

を含有することでガス透過性モールド自体の大面積化が実現できるため、マイクロインプリントにおける加工面積

の拡大に寄与することが期待できる。 

  

 

 
図 13 セルロースナノファイバー系ガス透過性モールド材料の表面加工形状 
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5. ガス透過性モールド材料の耐久性 

5.1 材料 

前述のガス透過性を付与したモールド材料は、既存のモールド材料である石英と比べると耐久性が劣ることが懸

念されている。このセッションでは、本研究では単分子フッ素樹脂膜を用いて離型性の優れたガス透過性型を作製

した。ガス透過性型材の応用性を調査するために耐久防汚性および 3種類の揮発性溶剤を含有させた被転写材料か

ら繰り返し転写できるリピータビリティ特性を評価した。 

モールド材の主原料として図 2に示す hydroxypropyl cellulose (HPC: 和光純薬工業)、HPCの架橋反応基としてメ

タクリレート基を有する 2-methacryloyloxyethyl isocyanate (MOI: 昭和電工)、触媒として triethyleamine (TEA: 関東

科学)、溶媒としてmethyl ethyl ketone (MEK: 関東科学)を用いた。固形分濃度を減圧乾燥下で約 50 wt%まで高め、

固形分量に対して 2,2’-azobisisobutyronitrile (AIBN: 東京

化成工業)を 3 wt%添加してガス透過性モールド材を作製

した。 

また、被転写材料として光硬化性樹脂の化学構造式を

図 14 に示す。主剤として 2 種類の糖鎖化合物を用いた。

(a) Trehalose derivatives 16.0 wt%、グルコース環を持つ(b) 

Glucose derivatives 8.01 wt%、良好な塗布性を得るために

(c) Isobornyl methacrylate 70 wt%、及び光酸発生剤として

(d) 2-Hydroxyl-2-methyl-1-phenyl-propane-1-ol 5.45 wt%を

混合・ろ過精製して準備した。開発された成形材料の植

物由来率は 24.1 wt%であった。  

 

5.2 フィルム成形条件 

 熱ナノインプリントでガス透過性モールド材を成形する手順を示す。(1)120秒UV照射したシリコンウエハー基

板上にガス透過性モールド材を塗布する。(2)インプリント装置 LTNIP-500T (リソテックジャパン)にて上から石英

マスターモールドを真空状態で 35 kgf圧着、130 ℃で焼成を 300秒行った。(3) 離型を行い、ガス透過性モールド

を得た。ガス透過性モールド表面のライン&スペース (幅 2 μm)を共焦点レーザー顕微鏡 OPTELICS H1200(レー

ザーテック)で観察した。(1)-(3)を 100回繰り返し、量産を行い石英マスターモールドの汚れの目視確認および作成

したガス透過性モールドのパターン変化を共焦点顕微鏡により確認した。 

 

5.3 ナノインプリントリソグラフィプロセス 

アウトガスの原因となる揮発性溶剤アセトン、PGMEA、およびシクロペンタンをそれぞれ 10 wt%含有させた光

硬化性樹脂を被転写材料として石英マスターモールドおよびガス透過性モールドでインプリントを行った。手順を

次に示す。(1)120 秒 UV 照射したシリコンウエハー基板上にガス透過性モールド材を塗布する。(2)インプリント

装置 LTNIP-500T (リソテックジャパン)にて上から石英マスターモールドを真空状態で 35 kgf圧着、130 ℃で焼成

を 300 秒行った。(3)離型を行い、ガス透過性モールドを得た。(4)ガス透過性モールドの上に液体離型剤 Chemlease 

70 (Chem Trend)を浸し 24 時間放置した。(5)ガス透過性モールドにアセトン、PGMEA、およびシクロペンタンを

それぞれ 10 wt%含有させた光硬化性樹脂を被転写材料として塗布する。(6) 120 秒UV照射したガラス基板を押し

当て、60 秒間荷重 1 kgf で加圧した。(7)ガラス基板上からメタルハライドランプ光照射装置(SUN ENERGY・

DGM2501A-01)を用いて 60 秒 200 mW/cm2の光 (200-650 nm)を照射した。(8)最後にガス透過性モールドを取り除

き、ガラス基板表面のライン&スペース (幅 2 μm)を共焦点レーザー顕微鏡で観察した。その後(5)-(8)の手順を繰

り返し、被転写材料へ繰り返し転写できるリピータビリティ特性を評価した。 

 

 

図 14 ガス透過性モールド材料の耐久性評価に用いた

光硬化性被転写材の化学構造 
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5.4  ガス透過性モールド材料の耐久性 

図 15 にガス透過性モールド１、10、30、50、80、100 回目のライン&スペース (幅 2 μm)を示す。インプリン

ト回数が増加しても石英マスターモールドに汚れは無く、ガス透過性モールドのパターンに大きな変化は現れなか

った。このことからガス透過性モールド材は優れた量産性が期待できることが分かった。 

 
図 15 マスターモールドからガス透過性モールド材の転写成功回数を 100回以上の特性改善結果 

 

 

 

図 16 ガス透過性モールド材から揮発性溶剤を含有する被転写材の転写成功回数による耐久性評価 
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更に、続けて揮発性溶剤アセトン、PGMEA、およびシクロペンタンをそれぞれ 10 wt%含有させた光硬化性樹脂

を石英マスターモールドおよびガス透過性モールドで転写したライン&スペース (幅 2 μm)を観察した。石英マス

ターモールドでは気泡が発生したが、揮発性溶剤アセトンを使用した場合、ガス透過性モールドでは気泡が抑制さ

れ、連続 100回以上の転写が可能であった（図 16）。ガス透過性モールド材から被転写材の転写成功回数の向上の

ための材料設計の最適化と鍵となる要素を見出した。 

図 17 に、被転写材から揮発性溶媒の沸点が原因と考えられるガス透過性モールド材中の揮発性溶媒分子のイメ

ージを示す。 

 アセトンを被転写材の揮発性溶媒に使用した場合は、ガス透過性モールド材の分子との相互作用は小さく、

比較的スムーズに透過していたと推測されたため、アセトンを 10 wt%含有する被転写材の転写成功回数が大

幅に改善できたと思われる。 

 プロピレングリコールモノメチルエーテルアセテートを被転写材の揮発性溶媒に用いた場合は、沸点が他の

揮発性溶媒よりも高いため、本実験で用いたプロセス条件ではガス透過性モールド材を通過して十分に透過

せず、ガス透過性モールド材中に残存しやすいためと考えている。今後の対策としては、ガス透過性モール

ド材を支持している基板を通して真空ポンプ等で吸引して圧力差をつけることで被転写材の転写成功回数

が改善することが期待される。 

 シクロペンタンを被転写材の揮発性溶媒に用いた場合は、沸点が最も低いにもかかわらず、最も転写成功回

数が低い結果となったため、ガス透過性モールド材の分子との相互作用は大きく、ガス透過性モールド材の

表面パターン上に残っていると推測された。 

 
図 17 被転写材から揮発性溶媒の沸点とガス透過性モールド材中の揮発性溶媒分子のイメージ 

 

6. おわりに 

植物を活用するナノインプリントリソグラフィ用ガス透過性モールド材料を含め微細加工材料を開発した。査読

付き学術論文 24報を含め、13件の外部民間機関（国や県の機関を含まず）から研究支援を受け、比較的大規模な

産学連携体制を構築できた。 

耐熱性・流動性に乏しく、複雑なプラスチック成形が容易ではない高機能性材料を成形する多種多様な企業ニー

ズが飛躍的に拡大しており、高機能性材料の成形不良の改善のため、植物を活用するナノインプリントリソグラフ
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ィ用ガス透過性モールド材料は有効であることが分かった。今後、揮発性溶媒が使えなかった炭素繊維複合材料な

どに使用されるコンパウンドに流動性を付与できるようになり、環境に優しい新成形技術により被転写材の用途拡

大が期待できる。研究成果物の事業化を進め、地域の科学技術や社会産業の大きな進展に繋げる。 
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