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研究成果の概要（和文）：本研究では、新方式のナノ光造形法の研究と、光造形モールディングによるセラミックス機
能デバイスの創製に関する研究を推進しました。ナノ光造形法に関しては、フェムト秒パルスレーザーと紫外レーザー
を用いる2種類の手法を開発し、100nm以下の硬化線幅を得る基盤技術を確立しました。また、光造形モールディング技
術の開発と応用に関しては、バイオセラミックスや圧電セラミックスを用いて、複雑な3次元形状を有するセラミック
ス構造体を作製し、医療や環境エネルギーなど幅広い分野へ応用できることを実証しました。今後、ナノ光造形とモー
ルディング技術を組み合せて、高精度な3次元セラミックス機能デバイスを創製する予定です。

研究成果の概要（英文）：In this study, we have developed both a novel nanostereolithography technique and 
a ceramic molding process for the production of functional ceramic microdevices. Two-types of nanostereoli
thography systems that have a potential to obtain sub-100 nm resolution have been constructed with a femto
second pulsed laser and an ultraviolet laser. Using ceramic molding process based on microstereolithograph
y, three-dimensional complex ceramic devices such as bioceramic scaffolds and piezoelectric elements have 
been produced. The bioceramic scaffolds will be applied for regenerative medicine. The spiral-shaped piezo
electric elements were utilized for energy harvesting devices that can generate electric energy by three-d
imensional vibration owing to their three-dimensional shape. In addition, we found that the power generati
on efficiency will be drastically improved by optimizing the electrode pattern. The spiral-shaped piezoele
ctric elements will be applied for highly efficient energy harvesters.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 近年、２光子マイクロ光造形法と呼ばれる
3 次元微細加工技術が大変注目され、世界中
で研究開発が活発に行われています。この２
光子マイクロ光造形法では、フェムト秒パル
スレーザーを用いて２光子吸収を誘起して、
焦点近傍の光硬化性樹脂を選択的に硬化さ
せることによって任意の３次元微小構造体
を形成することができます。申請者らは、
1997 年に世界に先駆けてこの技術を提案・
開発しました。申請者らが最初の発表した原
著論文の被引用数は、本研究課題を申請した
2010 年 10 月の段階で約 600 回でしたが、
2014年 4月現在では 1000回以上に達してい
ます。このように世界中の研究者が利用する
技術に発展した２光子マイクロ光造形法で
すが、感光性樹脂材料しか利用できないとい
う性質があり、作製した構造体の物性や機能
の限界から、製造したデバイスの実用化や産
業応用は困難であるという根本的な問題と
なっていました。 
 そこで、申請者らは、電気特性、機械強度、
耐熱性、生体適合性、圧電性など様々な優れ
た機能をもつセラミックス微粒子に着目し、
光造形によって作製した樹脂鋳型をセラミ
ックス微粒子で転写する「光造形モールディ
ング技術」を独自に開発しました。この技術
では、微粒子の高濃度溶液（スラリー）で包
含した樹脂鋳型を熱分解で除去することで、
樹脂鋳型の３次元形状を完全に転写したセ
ラミックス微小構造体を形成します。これま
でに、シリカ微粒子を用いた透明な３次元マ
イクロ流体回路の試作に成功しています。ま
た、バイオセラミックスであるリン酸三カル
シウム（β−TCP）微粒子を用いた再生医療
用の多孔質足場構造の試作にも取り組んで
います。このように、本技術では、各種セラ
ミックス微粒子を用いることで、フォトニク
ス、流体工学、医療、マイクロマシンなど幅
広い分野への応用が期待できます。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、光造形モールディング技術を
さらに進化させて、高分解能かつ高精度化を
実現し、実用的なマイクロデバイス群を創製
します。高分解能化に向けては、海外共同研
究者である米国メリーランド大学の化学・生
化学学科の Fourkas 教授が考案した手法を
発展させて、硬化用レーザーに加えて、硬化
を阻害するレーザー光を同時に照射するこ
とで、サブ 100nm の加工分解能を実現する
新方式ナノ光造形法の開発を行います。 
 さらに、ナノ光造形に適用するために、よ
り微細なセラミックス微粒子を用いて、高精
度な３次元セラミックス微小構造体の作製
をめざします。また、応用デバイスとして、
これまでに実証してきたシリカ微粒子を用
いた透明マイクロ・ナノ流体回路だけでなく、
チタン酸バリウムなどの圧電セラミックス
微粒子を用いたマイクロ発電デバイスや、β

-TCP などのバイオセラミックスを用いた細
胞培養足場などを開発します。 
  
３．研究の方法 
（１）新方式ラージスケール・３次元ナノ光
造形法の開発 
サブ 100nm の加工分解能を有する 3次元ナノ
光造形法の開発に向けて、2 種類のナノ光造
形装置の開発に取り組みます。 
 第一の方法では、従来報告されているフェ
ムト秒パルスレーザーによる２光子光重合
反応による樹脂の硬化反応を、同波長の連続
発振レーザー光で阻害し、硬化領域を制限す
ることで光の回折限界を超えたサブ100nmの
加工線幅を有する造形法の開発に取り組み
ます。特に、硬化阻害用レーザー光として、
廉価な近赤外半導体レーザーを用いること
で、低コストな 3次元ナノ光造形装置の開発
に取り組みます。具体的には、サブ 100nm の
微細な形状でも十分な機械的強度をもった
樹脂材料を選定します。さらに、硬化特性や
硬化阻害特性を調査し、より安定して高い再
現性でサブ100nmの加工線幅を達成できる光
重合開始剤を選定します。そして、最適な露
光条件を探索し、サブ 100nm の加工線幅で 3
次元微小構造体の造形を実証します。 
 第二の方法では、廉価な紫外半導体レーザ
ーと近赤外半導体レーザーを用いた新方式
ナノ光造形法を開発します。この方式が実現
すれば、従来報告されているナノ光造形法で
用いられているフェムト秒パルスレーザー
が不要となり、飛躍的な装置コストの削減が
期待できます。実験では、第一の方法と同様
に樹脂材料及び光重合開始剤の選定を行い、
サブ 100nm の加工線幅の実現を目指します。 
（２）バイオセラミックスを用いた再生医療
用足場の開発 
 再生医療には、生体適合性が高く、培養液
が循環しやすい３次元網目構造をもつ足場
が不可欠です。本研究で開発している光造形
モールディング技術を用いれば、マイクロか
らナノサイズの多孔質足場を自在に形成で
き、患者や部位に応じて外径を自由にデザイ
ンできるため、極めて高性能な３次元セラミ
ックス足場を作製できます。 
 本研究では、バイオセラミックス微粒子を
用いた光造形モールディング技術によって、
ポアサイズの異なるさまざまな多孔質足場
の作製を試み、大きな気孔率を有する足場の
作製に取り組みます。また、複雑な外径形状
を持つ樹脂鋳型を作製し、オーダーメイド医
療に役立つ立体的なバイオセラミックス足
場の作製を実証します。  
（３）圧電セラミックスを用いた振動発電素
子の開発 
 センサーネットワークの構築に向けて、微
小な発電素子の開発が期待されています。本
研究では、チタン酸バリウムなどの圧電セラ
ミックス・ナノ微粒子を用いて、微小な加圧
や摩擦によって発電可能なマイクロ発電素



子を設計・開発します。まず、マルチフィジ
ックス解析ソフト（COMSOL）を用いて、微小
変形に対して大きな圧電性を示す3次元マイ
クロ圧電素子を設計します。次に、光造形モ
ールディングによって、実際に 3次元セラミ
ックス素子を試作し、機能検証実験を行いま
す。従来の圧電型振動発電素子は、片持ちは
りなど単純な 2 次元形状がほとんどであり、
本研究によって複雑な3次元形状を有する素
子が開発できれば、発電効率の飛躍的な向上
が期待できます。 
４．研究成果 
（１）新方式ラージスケール・３次元ナノ光
造形法の開発 
 第一の方法として、フェムト秒パルスレー
ザー（波長 785nm）を硬化用レーザーに用い、
近赤外半導体レーザー(波長 785nm)を阻害用
レーザーに用いたナノ光造形装置を構築し
ました。そして、複数種のモノマーと開始剤
を混合し、造形物の機械的強度と硬化阻害特
性を調査しました。図１に、3 種類のモノマ
ーと 2種類の開始剤を組み合せた計 6種類の
光硬化性樹脂の造形結果を示します。この結
果から、左上の条件が最も安定した造形が可
能であることがわかりました。 
 次に、この樹脂の硬化阻害特性を評価しま
した。その結果、図２に示すように、阻害レ
ーザーを同時に照射した時のみ樹脂が硬化
しないことを確認し、十分な阻害反応が起き
ていることを実証しました。 
 そこで、硬化用レーザーと硬化阻害用レー
ザーの焦点をずらして、硬化線幅を減少させ
る実験を行いました。その結果、焦点間の距
離（Gap）を小さくしていくことで、硬化線
幅を減少させることに成功しました（図３）。
さらに、2 次元パターンだけでなく、3 次元
形状に対しても硬化阻害が有効であること
を実証するために、図４に示すようなウッド
パイル構造を造形しました。その結果、硬化
阻害なしの場合に対して、硬化阻害レーザー
を同時に照射した場合に、硬化幅を 30nm 減
少させることに成功しました。このような 3
次元形状に対する硬化阻害反応の報告例は
ほとんどなく、我々が初めて実証した結果だ
と考えています。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ 6 種類の光硬化性樹脂の造形実験 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
図２ 硬化阻害の実証実験 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 硬化阻害による硬化線幅の減少実験 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ 3 次元形状に対する硬化阻害実験 
 
 第二の方法として、廉価な紫外半導体レー
ザー（波長 377nm）と近赤外半導体レーザー
(波長 785nm)を用いた新方式ナノ光造形法の
実験にも取り組みました。図５に、焦点間の
距離を変えながら硬化線幅を評価した実験
結果を示します。この結果から、紫外レーザ
ーを用いた１光子造形においても硬化阻害
を生じさせることに成功しました。このよう
な実験例は我々の知る限り報告例はなく、世
界に先駆けた実験結果であると言えます。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図５ 紫外レーザーを用いた１光子造形に
おける硬化阻害実証実験 
 
（２）バイオセラミックスを用いた再生医療
用足場の開発 
バイオセラミックスの１種であるリン酸カ
ルシウム（β-TCP）の微粒子（平均粒径：2
μm）を用いて、骨再生用のバイオセラミッ
クス足場を作製する実験を行いました。図６
は、我々が提案・開発しているマイクロ光造
形モールディング技術の作製工程です。この
方法では、まず、分散剤の濃度を最適化し、



高濃度スラリーを調整し、樹脂鋳型にスラリ
ーを注入した後に、スラリーを乾燥します。
そして、樹脂鋳型を熱分解し、セラミックス
成形体を得て、最終的に焼結することでバイ
オセラミックス足場を作製します。 
 図７は、耳小骨の樹脂鋳型を用いた実験例
です。この結果から、複雑な 3次元形状をも
つバイオセラミックス構造体を作製できる
ことを実証しました。また、より気功率が高
い足場を作製するために、複数の格子モデル
を作製しました。その結果、気功率 30％の格
子モデルを作製することに成功しました。 
 
 
 
 
 
 
図６ マイクロ光造形モールディング 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
   樹脂鋳型       焼結体 
図７ バイオセラミックス足場の作製 
 
（３）圧電セラミックスを用いた振動発電素
子の開発 
 圧電セラミックスを用いて振動発電素子
を作製する実験を行った。圧電材料として、
チタン酸バリウム（平均粒径 400nm、150nm）
を用いて高濃度スラリーを作製しました。次
に、図６に示した光造形モールディングを用
いて、スパイラル状の圧電素子を作製しまし
た。図８に試作例を示します。この結果から、
3 次元加工が困難な圧電セラミックスを用い
て、立体的なマイクロ構造体を作製すること
に成功しました。 
 その後、このスパイラル状圧電素子に分極
処理を施し、ロードセルを用いて周期的な荷
重を加える実験を行いました。図９に、多方
向から振動を加えた場合の出力電圧の変化
を示します。このようにらせんの軸方向だけ
でなく、横方向からの振動によっても発電で
きることを実証しました。さらに、負荷抵抗
を最適化することで、最大 123pW の電力が得
られることがわかりました（図１０）。 
 次に、焼結条件を改良し、従来の一段階焼
結法から二段階焼結法を採用することで、焼
結体の密度と圧電定数を向上させることに
成功しました。具体的には、91.2％の相対密
度および、d31定数の値として-40pC/N を実証
しました。 
 また、スパイラル振動発電素子の発電特性
を解析するためにマルチフィジックス解析

ソフト（COMSOL）を用いて、電極パターンの
最適化や振動周波数による発電特性の解析
を行いました。その結果、ロードセルによる
負荷によって生じる圧縮と引張りに応じて、
表面電荷の分布が反転することがわかりま
した。図１１(a)に計算例を示します。この
ようにスパイラルの内部と外部に正負の電
荷が生じることが確認できました。したがっ
て、素子の表面に一様に電極を付与すると、
正負の電荷のキャンセルが生じて、出力電圧
の低下を引き起こします。そこで、図１１(b)
のように、電荷分布に応じて電極を選択的に
付与することで、一様電極の場合に比べて約
30 倍の発電効率が得られることがわかりま
した。今後、電荷分布に応じたパターン電極
を用いて、高効率な発電素子の開発を目指す
予定です。 
 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図８ スライパル圧電素子の作製 
(a) CAD モデル(b)樹脂鋳型(c)樹脂鋳型を熱
分解した後の成形体(d)焼結体 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図９ 多方向の加振による電圧出力結果 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１０ 負荷抵抗による電圧と電力の変化 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
   電荷分布     電極パターン 
図１１ マルチフィジックス解析による電
荷分布の解析と電極パターンの選定 
 
まとめ 
本研究では、新方式のナノ光造形法の研究と、
光造形モールディングによるセラミックス
機能デバイスの創製に関する研究を推進し
ました。ナノ光造形法に関しては、フェムト
秒パルスレーザーと紫外レーザーを用いる 2
種類の手法を開発し、100nm 以下の硬化線幅
を得る基盤技術を確立しました。また、光造
形モールディング技術の開発と応用に関し
ては、バイオセラミックスや圧電セラミック
スを用いて、複雑な 3次元形状を有するセラ
ミックス構造体を作製することに成功し、医
療や環境エネルギーなど幅広い分野へ応用
可能であることを実証しました。今後、ナノ
光造形技術とモールディング技術を組み合
せて、より高精度な 3次元セラミックス機能
デバイスを創製する予定です。 
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