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研究成果の概要（和文）：医療用インプラントに用いられるイットリア安定化正方晶ジルコニアセラミックス表
面へのフェムト秒レーザー誘起表面周期構造形成の形成機構解明と新しい制御手法の研究開発を行った。具体的
には異偏光ダブルパルス照射による周期構造形成実験を行い、二つのパルスの前後関係により形成される構造が
影響を受けること、そして二つのパルスが時間的に重なる場合には、合成された光パルスの偏光状態と強度の時
間発展と材料の特性を反映する周期構造が形成され、それは二つのパルスの遅延の相対位相に依存する周期性を
示すことを世界に先駆けて見出した。また応用に向けて、表面周期構造形成が骨形成に与える効果の評価を連携
して行った。

研究成果の概要（英文）：Three-mol % yttria-stabilized tetragonal zirconia poly-crystal (3Y-TZP) is 
an engineering ceramic utilized for mechanical components and medical implants. We have studied 
fs-laser-induced periodic surface structure (LIPSS) formation on 3Y-TZP with double―pulse pair 
irradiation experiments.
The cross-polarized double pulse pair and counter-rotating circularly polarized double-pulse 
sequences were irradiated to investigate the LIPSS formation mechanism on 3Y-TZP. We found out that 
(i) the polarization of the first arriving pulse had strong effect on the LIPSS direction, and (ii) 
for delay range, where the two pulses overlap in the time domain, the direction of the LIPSS showed 
cyclic dependence with the period of optical cycle, which related with the temporal evolution of the
 polarization state and the intensity of the combined laser pulse. Results with cross-polarized and 
with counter-rotating double-pulse irradiation can be explained with the temporal evolution of the 
combined pulses. 

研究分野： 工学

キーワード： レーザープロセッシング　表面修飾　セラミックス　生体材料

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
従来、表面周期構造形成の研究においてダブルパルス照射実験は、主にパルスが重ならない遅延領域で行われて
おり、形成される周期構造の遅延依存性はパルスの前後による変化に着目したものが多かった。本研究ではパル
スが重なる時間領域での周期構造形成の依存性に着目し、誘電体材料であるジルコニアセラミックスの周期構造
形成が遅延が光の一サイクルの周期性で変化するという新しい結果を見出し、形成機構として合成される光電場
の偏光状態の時間発展と材料の応答に関係するということを示したという新規性の観点で学術的意義が高い。ま
た表面修飾の医療用部材応用として細胞を用いた骨形成評価を進めている点で社会的意義も有する。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
研究開始当初、報告者らはフェムト秒レーザーを適切な条件で照射することでイットリア安定
化正方晶ジルコニア多結晶体(3Y-TZP)へのレーザー誘起表面周期構造（Laser Induced Periodic 
Surface Structure: LIPSS）形成が可能であることを見出し、医療部材応用にむけた機能性材
料膜のコーティングや機械強度の評価、そして形成機構解明に取り組んでいた（科研費 挑戦的
萌芽 16K13706）。形成された周期構造は偏光に平行であり周期が波長よりも大きく、従来の形
成モデルでは説明が困難なものであった。 
また、ダブルパルス照射実験により、（i）先行するパルスが弱くてもダブルパルス照射で形成

される周期構造の方向は先行パルスの偏光に支配される（先行パルスの偏光に平行な周期構造
が形成される）こと、(ii)パルスが時間的に重なり合う時間領域においては周期構造の方向が先
に入射した光の偏光方向から二つのブランチを持ちながら遅延とともに変化することが分かっ
ていた。パルスが重なる遅延領域では合成で形成される光電場の偏光状態と関係していると考
えられたが、この時に用いていた遅延制御の分解能・精度が光の一周期（～2.7 fs）よりも大き
く、とびとびの値でしか測定できなかったため、細かな遅延に対する詳細な結果が得られていな
かった。このような 2 つのパルスの合成で発生するパルスは偏光状態や強度が時間的に変化す
る特性を持ち、このようなパルスを用いた周期構造形成の報告は当時なかった。したがって、合
成パルスに対する周期構造形成の特性を明らかにすれば、新しい制御方法や形成機構の解明に
繋がる可能性があると考えた。そこで本研究ではダブルパルス照射でも 2 つのパルスが時間的
に重なる遅延領域での周期構造形成に着目した研究を行った。 

また、ISO 規格で定められた外科用インプラントに求められる機械強度や加速劣化試験に着
手した段階であり、曲げ強度、結晶相、水熱劣化試験についてデータを取得し始めていたが、フ
ェムト秒レーザー照射が上記の性能に与える影響とその要因についての知見がなく、言い換え
ると、大きなスケールでの特性と結晶粒レベルの小さなスケールの特性とのつながりについて
の知見が必要であった。 
 
２．研究の目的 
本研究では周期構造形成の時間発展情報をより詳細に取得するために、異なる偏光状態を有す
る二つのパルスを光の一周期よりも十分に細かな遅延制御を行った条件下でダブルパルス照射
を行うとことで、光パルスの偏光状態と光強度が時間的に変化するようなパルスを発生し、この
ようなパルスを照射したときに形成される表面周期構造を実験的に明らかにすること、そして
周期構造形成過程についての情報を得ること、さらに周期構造の新しい制御方法を開発するこ
とを目的とした。 
また、表面修飾した試料を医療用部材として応用する場合に、外科用インプラント用ジルコニア
求められる特性（ISO13356:2015）のなかから、機械強度や水熱劣化に関する評価を実施し、上
記特性に密接に関連すると考えられる物性の評価と特性変化の要因の解明を目指した。具体的
には、疲労試験、水熱劣化試験での結晶相の変化、さらに機械強度に関連する表面応力や表面近
傍や内部の結晶粒の状態を各種手法で評価し、フェムト秒レーザー照射による影響を明らかに
することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
（１）異なる材料へのダブルパルス照射による表面周期構造形成 
誘電体材料であるジルコニアセラミック
スや金属材料のチタン合金等に対し、直交
偏光と逆回り円偏光のダブルパルス照射
を行った。パルスが重なる遅延領域では二
つのパルスの遅延の制御精度を波長の
1/10 程度まで高めた制御を行うために、高
分解能なクローズドループで安定化可能
なピエゾステージを用いた。遅延範囲は±
100 ps、パルスのフルエンス比と全フルエ
ンスを変化させ、アブレーション閾値近郷
から、周期構造が破壊するフルエンスまで
の振る舞いを調べた。照射部分の様子を図
1 に示す。1/4 波長板（QWP）の角度を調整
することで、直交偏光ダブルパルスか逆回
り円偏光ダブルパルスかを選択しレンズで試料上に複数回照射した（典型的には 40 回照射であ
る）。形成された周期構造の観測は、共焦点レーザー顕微鏡を用いアブレーションや LIPSS のサ
イズや方向を定量化し、さらに微細な構造観測には走査電子顕微鏡（SEM）を用いた。また周期
構造表面近傍と内部の観察には透過電子顕微鏡（TEM）を用いた。レーザーはパルス幅約 100 fs 
であり中心波長は 810 nmである。 

 
図１ 異偏光ダブルパルス照射セットアップ 
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（２）表面周期構造形成が材料に与える影響の評価 

4 点曲げ試験（ISO14704）の治具を用いた疲労試験では 37℃の生理食塩水中において繰り返
し負荷を与えた（最大応力 320 MPa, R=0.1、20Hz、106サイクル）。ジルコニア試験片には ISO
規格のサイズの CIP(冷間等方圧加圧)と HIP(熱間等方圧加圧)の 2 種類の方法で作製したものを
用いた。 
水熱劣化試験では密封した熱水中において 134℃、2 気圧の状態を 5 時間（ISO 規格）処理し

たものと、さらに長時間の条件として 400 時間までの水熱劣化処理を行い、X 線回折装置のス
ペクトルピークから正方晶と単斜晶の割合を求めた。 
また、機械強度評価に関連する物性値として、フェムト秒レーザー照射前後の表面応力を測定

した。X 線回折（Cu-Kα）のジルコニアの正方晶の 30 度付近のピークに着目し、入射角変化に
伴う回折ピークのシフトから表面応力の値を求めた（sin2ψ法）。表面応力の評価には、波長 343 
nm,  515 nm, 1030 nm、そして 800 nm のフェムト秒レーザーを照射して表面周期構造を形成
したものを用いた。 
 
４．研究成果 
（１）高精度遅延制御ダブルパルス照射による周期構造形成 
図２に直交ダブルパルスで遅延を 20 fs ステップで変化させた場合の LIPSS の方向（左の図）
と、遅延を 0.27 fs ステップで変化させた場合の結果（中央の図）、そして逆回り円偏光ダブル
パルスで遅延を 0.27 fs ステップで変化させた場合の結果を示す。 
遅延が正の場合には縦偏光パルスが先に入射し形成された周期構造は先行パルスに平行であり
（90 度）、遅延が負の場合には水平パルスが先に入射し形成された周期構造は水平方向（0,180
度）であった。遅延 20 fsステップの場合には２つのブランチに分かれていることが分かる。こ
れを遅延のステップを波長の約 1/10 の 0.27 fs にして実験を行うと、図２の中央に示されるよ
うに周期的に方向が変化していることが初めて確認された。また逆回りの円偏光のダブルパル
ス照射では形成される周期構造は直線状であり、遅延とともに方向が線形に変化した。ダブルパ
ルスの遅延の相対位相に応じて形成される方向が周期的に変化することを、誘電体材料に対し
て初めて確認した。この依存性は合成された光パルスの偏光状態と光強度の時間変化によるも
のと考えられる。このことは 2 つのパルスの強度比を変えた場合に周期構造の角度がシフトし
たこととも矛盾しなかった（詳細は、M.Kakehata and H. Yashiro, “Laser induced periodic 
surface structures on Yttria-stabilized Zirconia ceramics formed by time-dependent 
polarization pulses,” OSA, Ultrafast Phenomena 2020 を参照）。 
 

また、チタン金属を用いた同様のダブルパルス照射実験を行い、LIPSS の方向はパルスが時間
的に重なる領域においては、ジルコニアと同様に相対遅延の光の一周期に対応する周期で周期
構造の方向が変化することを確認した。しかしジルコニアの場合と違い周期構造は偏光方向に
直交する方向であり、周期的変化の際の角度の変化の様子はジルコニアとは異なる特徴を持っ
ており、素材の物性の違いによるものと推測される（詳細は M. Kakehata and H. Yashiro, 
“Laser-induced periodic surface structures on zirconia ceramics and titanium formed by 
combinations of femtosecond laser pulses with precisely controlled delay,” LPM2022）。 
 
（２）フェムト秒レーザー照射試験片の曲げ強度評価と疲労試験 
曲げ強度評価用の ISO 規格試験片の片面にフェムト秒レーザーパルスを複数回照射し周期構造
形成を行い、4 点曲げ強度を調べた。また 4 点曲げの構成で疲労試験を行い、ISO 規格に求めら
れる条件を満たすことを確認した（詳細は M. Kakehata et al., “Bending strength and cyclic 
fatigue tests of yttria-stabilized zirconia ceramics modified with femtosecond-laser 
induced periodic surface structures for medical implants,” Proceedings of LAMP2019 を
参照）。 
 

  
図 2 ダブルパルス照射により形成された LIPSS方向の遅延依存性 

左：直交偏光ダブルパルス照射 遅延 20 fsステップ、中央：直交偏光ダブルパルス照
射遅延 0.27 fs ステップ、右：逆回り円偏光ダブルパルス照射 遅延 0.27 fsステップ 



（３）フェムト秒レーザー照射後の表面応力測定と 4 点曲げ強度変化 
ジルコニアセラミックスの試験片は研削加工により圧縮応力を生じることが知られている。フ
ェムト秒レーザー照射によりこの圧縮応力が小さくなり曲げ強度の低下に結びついていること
が分かった。またこの表面応力が周期構造に対して異方性を有することを初めて見出した。これ
は周期構造形成過程においてセラミック表面の表面応力が変化する過程があることを示唆して
いる。さらにフェムト秒レーザーの波長を変え、曲げ強度の変化、表面応力の変化を評価した。
その結果、フェムト秒レーザー照射により周期構造形成された表面では、表面応力が異方性をも
って変化することが初めて明らかになった。そしてフェムト秒レーザー照射による 4 点曲げ強
度の変化は、表面応力変化が影響していることが分かった（詳細は M.Kakehata et al. 
“Anisotropic surface stress on yttria-stabilized zirconia ceramics with femtosecond-
laser induced periodic surface structures,” Proceedings of LPM2020 を参照）。 
 
（４）LIPSS 表面近傍の断面観察 
 波長の異なるフェムト秒レーザーを照射し形成された周期の異なる LIPSS 断面を TEM により
観察した。また微小領域の電子線回折により結晶相についても分析を行った。照射後の断面に観
察されるジルコニア多結晶の結晶粒の大きさや形態、また表面の結晶粒の最表面近傍の格子の
配列について観察し、レーザー照射が結晶粒に与える影響について知見を得た（詳細は
M.Kakehata et al. “Anisotropic surface stress on yttria-stabilized zirconia ceramics 
with femtosecond-laser induced periodic surface structures,” Proceedings of LPM2020）
を参照）。 
 
（５）表面周期構造形成を行ったジルコニアでの細胞の骨分化能の評価 
表面修飾を施したジルコニアがインプラントとして機能向上に寄与するか検証するため、細胞
の骨分化能評価用の試験片を作製した。細胞の分化能評価の結果、表面周期構造を付与した場合
に骨分化能が高くなることが示され、表面修飾の有効性が確認された（詳細は M. Yasunaga et 
al., “Zirconia substrate with periodic surface microstructures enhances osteogenic 
differentiation of rat adipose-derived stem cells,“ Material Letters 322, 133544 
(2023)を参照）。 
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