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研究成果の概要（和文）：イオンビーム照射によりフッ素系高分子材料表面に形成される特異的

な突起状の凹凸構造面(ツィンギー構造)の形成には、形状変化の第一段階で高密度に細孔が形

成される必要があることを示した。また、マイクロビーム照射との組み合わせによりツィンギ

ー構造と同一平面上に平滑な面をパターン化させる方法を見出した。本手法は、ツィンギー構

造を利用した新しい機能性材料創製に向けた新しいアプローチである。 
 
研究成果の概要（英文）：An unique structure is formed on a fluoropolymer surface 
fluoropolymer by ion beam irradiation. The surface, “Tsingy structure”, is covered with 
dense micro-protrusions. This study has showed that appearance of micro-pores on the 
irradiated areas needed before formation of a Tsingy structure. A micropatterning with 
smooth surface between a Tsingy structure was also achieved by a combination of micro 
beam writing and subsequent nitrogen ion beam irradiation. The patterning is a new 
approach for creating a new high-performance material. 
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研究分野：工学 
科研費の分科・細目：原子力学 
キーワード：イオンビーム照射、高分子材料表面改質 
 
１．研究開始当初の背景 

イオンビーム照射法は、材料のバルク特性

を維持したまま表層のみを物理的に改質す

ることができる特長を持つ。特に、化学的修

飾が困難な材料の表層改質に高い有効性が

示されており、極めて優れた耐薬品性を持つ

ポ リ テ ト ラ フ ル オ ロ エ チ レ ン

(polytetrafluoroethylene, 以下 PTFE)表面

にも親水化や細胞接着性が発現することが

すでに報告されている。本研究の代表者らは

80 keV の N2+
ビームを PTFE に照射すると、

照射面が突起状の凹凸構造面(ツィンギー構

造)となる現象を見出した。このような現象は、

他の高分子材料やシリコン等の無機材料表

面には見られず、非常に特異的である。研究

代表者はこの現象に着目し、ツィンギー構造
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の形成メカニズムの解明、及び形状制御の観

点から研究を行ってきた。さらにこの研究の

過程で、ツィンギー構造上では細胞が一枚の

シート状に伸展することを示すことによっ

て、細胞培養基材として有用であることも見

出した。 
ツィンギー構造を利用した新しい機能性

材料の作製を目指すためには、制御されたツ

ィンギー構造の形成手法を確立する必要が

ある。そのためには、ツィンギー構造形成に

必須なビーム条件等を示し、ツィンギー構造

を空間制御する必要があった。 
 
 
２．研究の目的 

(1) ツィンギー構造形成に必須な条件の明示 
照射による形状変化過程を観察し、照射エ

ネルギー及び照射量と形状変化の依存性を

明らかにすることで、ツィンギー構造形成に

必須の条件を示す。 
 
(2) 空間制御されたツィンギー構造の形成 
細胞培養基材を始めとする突起状表面の利

用に向けて、パターン化された表面構造形成

の要求に基づき、ツィンギー構造の中に滑ら

かな表面を形成する手法を確立する。 
 
 
３．研究の方法 

(1) ツィンギー構造形成に必須な条件の探索 
試料には厚さ 100-500 µm の PTFE 及び

FEP を用いた。これらの試料に対し、日本原

子力研究開発機構 高崎量子応用研究所 イ
オンビーム照射研究施設(TIARA)に設置され

た 400 kV イオン注入装置を用い、80-380 
keV の N2+

イオンを電流密度 1.0 µA/cm2
で、

照射量を 1×1015-1×1017 ions/cm2
で照射した。

各試料の表面形状を走査型電子顕微鏡

(SEM)で観察し、官能基の変化をフーリエ変

換赤外線分光法(FT-IR)により分析した。 
 
(2) 空間制御されたツィンギー構造の形成 

最も低い照射量で、かつ形状均一性の高い

ツィンギー構造の形成が可能であることが

研究代表者のこれまでの研究成果から分っ

ている四フッ化エチレン・六フッ化プロピレ

ン共重合体(fluorinated ethylene-propylene, 
以下 FEP)に本研究の対象材料を限定した。 

微細加工技術で一般的に利用されている

ステンシルプレート（パターン化させる形状

に合わせて切り抜かれた薄い金属板）をビー

ムのマスクとして使用した場合、プレートの

貫通部分が突起状となるが、この領域では突

起頂点が平滑面（マスクされた領域）よりも

数十 µm 下に形成される。しかし、細胞培養

基材として有用な形状は、培養液が均一に浸

透するように平滑な領域と突起状領域とを

同一平面に形成することが求められる。研究

代表者は本研究の以前に、照射前の試料上に

突起の境界となる深さ数 nm の溝をイオンビ

ーム加工で作った「試料表面の初期形状」に

より、突起の位置及び形状が制御できること

を明らかにした。本研究では、前処理として

材料透過性の高い MeV 級の H+
マイクロビー

ムを照射することで、試料の初期表面に「分

子構造が変化した領域」を作り、その後の

N2+
イオン照射時における突起形状への変化

過程に違いを与えることによって、突起頂点

が沈まずにエッチングが進行する空間制御

を行った。 
実験の流れを図 1 に示す。試料には厚さ

100 及び 250 µm の FEP を用いた。始めに

TIARA の 3 MV シングルエンド加速器で加

速した 3 MeV の H+
ビームを、FEP 試料上で

直径 1 µm に集束させ、ビーム電流値 250 pA
で、一辺 50µm の正方形をチェス盤状に描画

した(ステップ 1, 前処理)。照射量は、2.5×1011
、

2.5×1012
、2.5×1013 ions/cm2

の 3 種類を選択

した。これらの試料に対して、イオン注入装

置を用いて、80-380 keV の N2+
イオンを電流

密度 1.0 µA/cm2
、照射量 1×1015-1×1017 

ions/cm2
で、試料全体をスキャン照射し、ツ

ィンギー構造を形成させた(ステップ 2, ツィ

ンギー構造化)。各試料の表面形状は SEM で

観察し、官能基の変化は FT-IR により分析し

た。 
 

 
図 1 目的(2)の実験方法 

 

 

４．研究成果 

(1) ツィンギー構造の形成メカニズムの解明 
照射量を 5×1015 ions/cm2

で固定し、N2+
イ

オンビームのエネルギーを 80-380 keV で変

化させたときの FEP の表面形状変化を図 2
に、各表面でのツィンギーの密度を図 3 に示

す。エネルギーが 300 keV 以下では高密度で

形成されているツィンギーが、エネルギーが

350 keV 以上になると極度に減少している。

この表面形状変化の観察を通して、得られた

ツィンギー構造形成の機構を次に示す。 
ツィンギー構造が形成されているのは、エ

ネルギーが 300 keV 以下の時であった(図
1(a-d))。この条件において、照射とともにツ

ィンギー構造が形成される過程を表面形状

H N2222 

ステップ 2 

(ツィンギー構造化) 

前処理部分 

ステップ 1 

(前処理) 



(断面)で図 4 に示す。表面の形状変化は、材

料の作製工程で形成され FEP 試料の表面に

散在している低密度な部分が、イオンビーム

によってエッチングされ、数 µm の直径を持

った細孔が形成されることに始まる。照射を

継続すると細孔は徐々に大きくなり、次々に

新しい細孔も形成される。ツィンギー構造は、

この細孔の孔径拡大と細孔密度の増加によ

って、表面の凹凸が顕著になるために形成さ

れる。この観察より、ツィンギー構造の形成

には、表面形状変化の第一段階において「細

孔の形成」が欠かせないといえる。 
一方、図 5 に、極端にツィンギーが少ない

表面(図 1(e, f))が形成されるエネルギーでの

照射による断面の変化を示す。ツィンギー構

造が形成される時の形状変化と異なり、細孔

を形成するような局所的なエッチングが生

じるよりも早く照射全面が均一にエッチン

グされ、ツィンギー構造が殆ど形成されない

ことが分かった。 
FT-IR 分析の結果では、ツィンギー構造の

表面に C=C、C=O、COO、COOH 結合が新

たに生成されていることが確認された。これ

らの官能基は、イオンビームによって高分子

鎖が切断され、照射終了後に大気暴露した際

に、大気中の-OH 等と再結合したことで生成

されたと推察される。いずれの官能基も、細

胞の接着に寄与するため、ツィンギー構造は

細胞培養基材への利用が期待できる。 
本研究を通して、照射全面で形状・長さ・

密度の均一性が高いツィンギーを形成でき

る条件は、100µm の FEP に対し、250 keV
の N2+

を電流密度 1.0 µA/cm2
、照射量 2×1015 

ions/cm2
で照射することであることが分かっ

た。したがって、この条件を次の目的(2)空間

制御されたツィンギー構造の形成に用いた。 
 

(2) 空間制御されたツィンギー構造の形成 
ツィンギー構造の領域と平滑な表面の領

域が同一平面に形成された、目的(2) を達成

させた形状を図 6 に示す。この時の条件は、

前処理として、3 MeV H+
マイクロビームを、

各正方形内の照射量が 1.3×1012ions/cm2
とな

るようにラスター走査させ、正方形をチェス

盤状にパターン化させた。その後パターン化

させた領域全面を、250 keV の N2+
で、照射

量が 2×1015 ions/cm2
となるようにスキャン

照射した。 

図に示すように、H+
マイクロビームによる

前処理を行った領域が平滑な面に、一方 H+

マイクロビームを走査させていない領域が

ツィンギー構造になっている。H+
マイクロビ

ームによる前処理を行った部分が平滑な面

となる変化の過程は、H+
マイクロビームによ

って材料表面から内部にかけて FEP の分子

鎖を切断して低分子量化をさせた後、N2+
イ

オンのスキャン照射よってエッチングが均 

 
図 2 各エネルギーで照射後の表面 SEM 像 

 

 

 

図 3 各エネルギーで照射後の表面における

ツィンギーの密度 
 

 

 
図 4 ツィンギー構造に至る形状変化過程 

 
 

 
図 5 ツィンギー構造が殆ど形成されない条

件での形状変化過程 
 
 
 
 
 
一に進行したためと推察できる。H+

マイクロ

ビームによる前処理を行うことで、細胞培養

基材に求められる空間制御されたツィンギ

ー構造の形成を実現できた。  
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図 6 ツィンギー構造と同一平面に平滑面が

形成された表面 SEM 像（黒矢印：H+
マイク

ロビームによる前処理を行った領域, 白矢

印：N2+
イオンのスキャン照射のみの領域） 
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