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研究成果の概要（和文）：本研究では、変調したfsレーザーによる機能性フッ素ポリマーCYTOPの微細加工技術
開発および本技術を用いたバイオチップデバイス作製によるバイオ医用分野への応用展開を試みた。
CYTOPの加工技術開発に関しては、不明であったCYTOPのfsレーザー3次元付加・除去加工技術やそのメカニズム
を、空間光位相変調器やfsオシレーターを用いて検討し、異なる形状のナノ構造体作製や新規レーザー加工技術
を開発した。バイオチップデバイス作製に関しては、開発したfsレーザー加工技術をもとに、CYTOPの機能性を
実用化レベルまで引き上げた細胞培養基板や微小光学デバイスの作製に成功した。

研究成果の概要（英文）：We investigated the fundamental characteristics of CYTOP nanoparticle (NP) 
deposition by holographic femtosecond (fs) laser processing. The fs laser deposition revealed that 
interweaving fibrous network structures composed of NP aggregates and a monolayer structure of NPs 
can be easily formed on the glass slide. The wettability measurement revealed that the surface of 
the network structures behaves superhydrophobic. Consequently, the holographic fs laser processing 
of CYTOP NPs enabled the selective culturing of HeLa cells on the glass biochip.
In the meanwhile, laser ablation with a fs oscillator and a megahertz-order repetition rate enabled 
the high-quality microfabrication of CYTOP due to a heat accumulation effect at the laser irradiated
 areas. Fabrication of a diffraction grating was also performed by the fabrication of periodic 
microgrooves on the CYTOP substrate using the oscillator.

研究分野： レーザープロセッシング

キーワード： フェムト秒レーザー　微細加工　フッ素ポリマー　ナノファイバー　ナノ粒子　バイオチップ　回折格
子

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
空間光位相変調器を用いて波面整形したfsレーザーのCYTOP加工により、ナノ粒子が凝集した網目構造やナノ粒
子を単層分布させた表面形状をガラス基板上に堆積することに成功した。また、超撥水性を示すナノ粒子の網目
構造を選択的に堆積させることで、所望する箇所に接着細胞（HeLa）が培養可能なガラスバイオチップ基板の作
製にも成功している。更に、CYTOPのfsオシレーター加工の実現や未解明であったfsレーザー加工のメカニズム
解明、各種レーザー加工の基本特性調査や汎用レーザーを用いたCYTOPの新規加工技術開発も行っており、高次
機能バイオチップ開発を目指した微小光学デバイスの作製にも成功している。

※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。



１． 研究開始当初の背景 

フッ素ポリマーは、光透過性や絶縁性、疎水性などの優れた特性を有することから、幅広い産
業分野で利用されている。フッ素ポリマーを、バイオ医用 MEMS や NEMS に利用するには、マ
クロメートル以下の微細加工技術が必要不可欠であるが、フッ素ポリマーの多くは優れた諸特
性を有するがゆえに、微細加工が困難であると言われており、現状では、放射光やイオンビーム
などの表面微細加工技術が研究レベルで用いられている。しかしながら、これら従来加工技術は、
加工効率が低く、また、ポリマーの低い表面エネルギーにより基板が剥がれ易いため、3 次元積
層技術による機能集積化が困難である、などの問題点があり、未だ実用化が進んでいない。 

一方、フェムト秒（fs）レーザー微細加工技術は、空間光位相変調器（以下、SLM）を用いた
波面制御による 3 次元多点同時除去・付加加工や多光束干渉を用いた表面ナノ加工が、加工効率
を向上させる技術として、国内外において脚光を浴びている。その加工対象は、ガラスや金属な
どの従来材料が用いられているが、機能性フッ素ポリマーを用いた fs 秒レーザー加工に関する
報告はなく、我々の研究グループは先行研究にて、水（培地）とほぼ等しい低屈折率フッ素ポリ
マーCYTOP に着目し、fs レーザー直接描画による CYTOP 基板内部への 3 次元マイクロ流体構
造作製に成功した。その結果、未解明であった細胞が有する微小器官の固体境界面における動態
観察に成功している。しかしながら、様々な細胞種の高次機能観察や分析には、CYTOP 流体構
造への機能付加および集積化が必須であり、フッ素ポリマー製機能デバイス作製や、それらデバ
イスを高効率に作製する fs レーザー微細加工技術など、検討することが未だ数多く存在してい
る。 

 

２． 研究の目的 

上記の背景を踏まえて、本研究では、空間的・時間的に変調した fs レーザーによるフッ素ポ
リマーCYTOP の微細加工技術開発および本技術を用いたバイオチップデバイス作製により、バ
イオ医用分野への応用展開を試みる。加工技術開発に関しては、CYTOP 加工における未だ不明
な fsレーザー3 次元付加・除去加工技術やそのメカニズムを、SLM や fsオシレーターを用いて
検討し、CYTOP の fs レーザー微細加工技術に関する基礎研究を完結する。デバイス作製に関し
ては、確立した fs レーザー加工技術をもとに、CYTOP の機能性を実用化レベルまで引き上げた
細胞培養基板や微小光学デバイスの作製を試みる。 

 

３．研究の方法 

３．１ CYTOP ナノ構造体作製およびそのバイオチップ応用 

図 1 に、CYTOP ナノ構造体作製で使用した実験装置の概要図を示す。先行研究による CYTOP

の fs レーザー加工では、ナノファイバーやナノ粒子が CYTOP のレーザーアブレーションによ
り生成されることを確認していた。よって、本実験では、CYTOP の fsレーザーアブレーション
により生成されたナノ構造体の詳細について調査を行った。光源には、fs秒レーザー（Ti:Sapphire

レーザー：775 nm、180 fs、1 kHz）を使用し、レーザー出力は、ND フィルター、1/2 波長板、偏
光子によって調整した。レーザーはコンピューターを通して CGH画像を入力した SLMにより、
5 ドットのビーム形状に整形された状態で、対物レンズを介し、CYTOP 基板表面に集光照射さ
れ、アブレーション加工を行った。CYTOP 基板および CYTOP 基板上に設置したスライドガラ
スは、コンピューターにより制御可能な 3 軸電動ステージにそれぞれ固定され、CYTOP-スライ
ドガラス基板間距離が調節可能となっている。CYTOP アブレーションにより飛散したナノ構造
体は、スライドガラス裏面に収集され、ナノ構造体の観察には、走査型電子顕微鏡（以下、SEM）
や原子間力顕微鏡（以下、AFM）を使用した。 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

 

図 1 SLM を用いた CYTOP の fsレーザーアブレーション装置 



３．２ CYTOP 基板上への回折格子作製 

本実験では、産業利用されつつある fs オシレーターを用いた CYTOP アブレーション加工の
基礎特性を調査し、その応用例として、CYTOP 基板の透過型回折格子の作製を試みた。光源に
は、fsオシレーター(波長 1060 nm、パルス幅 100 fs、繰り返し周波数 75.6 MHz)を使用した。パ
ルスエネルギーを、40.0～52.9 nJ/pulse と変化させ、走査速度 100 µm/s とし、対物レンズを介し
て CYTOP 基板表面へレーザーを集光照射し、直接描画加工を試みた。なお、回折格子作製時の
加工溝ピッチは、5 µm 一定としている。レーザー出力および加工対象の操作制御については、
前述した実験装置図とほぼ同様である。アブレーション加工を行った CYTOP 基板については、
レーザー顕微鏡および透過顕微鏡、AFM を用いて観察を行った。 

 

４．研究成果 

４．１ CYTOP ナノ構造体加工の基本特性およびバイオチップ作製 

 CYTOP 基板の fsレーザーアブレーションにより生成される CYTOP ナノ構造体の加工基礎特
性を調査することを目的として、CYTOP-スライドガラス間距離やパルス数、パルスエネルギー
などのレーザー照射条件を変化させ、ナノ構造体が堆積したスライドガラスを SEM および AFM

により観察・評価した。 

図 2 に、パルスエネルギーを 5 µJ/pulse、パルス数を 10000 パルス一定とし、CYTOP-スライド
ガラス間距離を 100、4000 µm とした際のスライドガラスに堆積したナノ構造体の SEM 像を示
す。 

 図 2 より、CYTOP-スライドガラス間距離を変化させることで、スライドガラス表面にナノ粒
子が凝集した(a)網目構造や (b)単層構造を作製することに成功した。作製条件の詳細については、
Ozaki et al., Micromachine 2019 [1]に記載しているが、CYTOP-スライドガラス間距離やその他レ
ーザー照射条件を変化させることで、スライドガラス基板上に 2 種類の異なるナノ表面形状を
堆積させることが可能であることを明らかにした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

次に、スライドガラス上に堆積した CYTOP ナノ粒子の網目構造および単層構造の濡れ性を評

価した。図 3 に、(a)スライドガラス、(b)CYTOP 薄膜、ナノ粒子の(c)単層構造、(d)網目構造を堆

積させたスライドガラスに、純水 1µℓ を滴下した際の光学顕微観察像を示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3 より、レーザー照射条件を制御することでスライドガラス基板表面の濡れ性を親水性か

ら超疎水性に制御できることを明らかにした。次に、親水性のスライドガラスに超疎水性を示す

CYTOP 網目構造を選択的に堆積させ、局所的な接着細胞培養が可能なバイオチップ作製を試み

た。具体的には、ナノ粒子の網目構造をスライドガラス基板上に堆積させた後、SLM を用いて

fs レーザーをライン状にビーム整形し、網目構造を選択的にアブレーション除去する。その結

d = 100 µm 

5 µm 
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図 2 スライドガラス上に堆積した CYTOP ナノ粒子 

CYTOP-ガラス間距離 d=(a)100 µm、(b)4000 µm 

図 3 各種基板の濡れ性評価 (a)スライドガラス、(b)CYTOP 基板、スライドガラス上に
堆積させたナノ粒子の(c)単層構造および(d)網目構造 

(a) (b) 



果、選択的に親水（スライドガラス）・疎水（ナノ粒子網目構造）領域をスライドガラス基板表

面に形成できる。バイオチップ作製後、HeLa 細胞を培養した際の培養前後の光学顕微鏡像を図

4 に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4(a)より、ナノ粒子の網目構造が堆積したスライドガラス基板にライン状の fs レーザー照

射を行うことで、網目構造を選択的に除去し、ガラス面および網目構造面を区分けすることに成

功した。その結果、図 4(b, c)より、親水領域のガラス面にのみ HeLa 細胞が接着し、超撥水領域

の網目構造面には細胞が接着しないことを確認した。 

 

４．２ fsレーザーを用いた CYTOP 基板上への回折格子作製 

 背景で述べたように、CYTOP に代表される高機能フッ素ポリマーは難加工材料と言われてお
り、特殊微細加工技術により表面加工が行われているが、産業化が進んでいない。よって、本研
究では、産業利用が進みつつある高繰り返し fs オシレーターを用いた CYTOP の表面微細加工
技術について検討を行い、その応用として透過型回折格子の作製を試みた。 

 図 5 に、fsオシレーターアブレーション加工により CYTOP 基板表面に形成した加工溝の(a)レ
ーザー顕微鏡像、(b)透過顕微鏡像、(c)AFM 像を示す。図 5(a)より、fsオシレーターを用いて作
製した加工溝周辺には、アブレーションによるデブリが観察されず、高品質加工が可能であるこ
とが確認できる。AFM 測定の結果、加工領域の算術平均面粗さは 21 nm となり、CYTOP の極め
て良好な表面微細加工を実現した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

また、図 5(b)より、アブレーション加工領域は、透過性があることが確認できる。よって、図
6 に、CYTOP バルク基板および fs オシレーターアブレーション加工領域の透過率特性を示す。
図 6 より、アブレーション加工領域は、波長 250 nm から 800 nm の範囲において、CYTOP バル
ク基板とほぼ同等の高い透過性を維持していることが確認できる。 

高品質加工を実現する CYTOP の fs オシレーターアブレーションの加工メカニズムについて
は、Ozaki et al., Appl. Sci. 2019 [2]で、その詳細について述べているが、本実験で使用した fs オシ
レーターの繰り返し周波数が 75.6 MHz であることから、CYTOP の fs オシレーター加工では、
加工領域周辺で熱蓄積が起き、熱可塑性である CYTOP のガラス転移温度を超えることで加工領
域が溶融する。その結果、CYTOP が流動することで、加工領域の表面粗さが改善したことを明
らかにしている。 
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図 4 HeLa 細胞の選択培養(a)前および(b)後の CYTOP ナノ粒子を堆積させたス
ライドガラス。(c)(b)の拡大図 

図 5 fs オシレーターによりアブレーション加工された CYTOP 基板 (a)レーザー顕
微鏡像、(b)光学顕微鏡像、(c)AFM 像 

(c) 

(a) (c) (b) 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 CYTOP の fs オシレーター加工に関する基本特性を調査した後、CYTOP 基板表面への回折格
子作製を試みた。図 7 に、(a)回折格子の全体像、(b) He-Ne レーザーの回折像を示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図７より、CYTOP 基板表面に多数の
加工溝を形成することで回折格子の作
製に成功した。表 1 に、fs オシレータ
ーのパルスエネルギーを変化させて作
製した回折格子の 1～3 次光それぞれ
の回折効率測定結果を示す。 

表 1 より、パルスエネルギーの増加
に伴い 1 次光の回折効率が増加し、ま
た、パルスエネルギーが減少すること
で高次数の回折効率が増加する結果と
なった。これらの結果により、レーザー
照射条件を変化させることで、回折効
率を制御できることを明らかにした。
回折格子の加工条件や回折効率の向上については、現在もその詳細について検討を行っている。 

 以上の結果より、本研究課題では、fs レーザーを用いた機能性フッ素ポリマーCYTOP の微細
加工技術確立やバイオチップデバイス作製を試みた。SLM を用いた CYTOP のナノ構造体作製
では、fs レーザーアブレーションにより 2 種類のナノ表面構造をガラス基板上に堆積すること
に成功し、その応用として選択的細胞培養が可能なバイオチップ作製を行った。また、産業化が
進みつつある fsオシレーターを用いた CYTOP 微細加工技術開発では、高品質な CYTOP 表面の
微細加工を実現し、CYTOP 製透過型回折格子を作製することに成功した。本研究課題では、上
記した研究結果以外にも、汎用ナノ秒レーザーを用いた CYTOP の新規表面微細加工技術開発や
各種レーザーを用いた CYTOP 加工の基本特性についても検討しており[3]、CYTOP の各種レー
ザー微細加工技術開発について明らかにしている。 
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図 7 (a)CYTOP 基板上に形成された回折格子及び(b)その He-Ne レーザー回折像 
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40.0 42.5 17.6 15.6 

45.0 50.4 17.8 13.7 

48.9 60.3 16.1 8.79 

50.3 64.5 15.5 5.61 

52.9 77.2 15.0 4.04 

 

表 1 照射パルスエネルギーに対する回折効率結果 

(a) (b) 

図 6 CYTOP 基板および fs オシレーター加工された CYTOP 基板の透過率測定結果 
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