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研究成果の概要（和文）：[1]トランス-シス-トランスの光異性化反応サイクルより短いパルス幅(<2ps)のレー
ザー光を照射しても、キラルな質量移動が起こらないことが分かった。軌道角運動量の転写はシス体が支配的で
表面が軟化した後に力学的に作用することを意味する。また、質量移動はスピン-軌道相互作用によって現れる
縦電場の振幅分布、位相分布に支配されることが分かった。
[2]超短パルス光渦を入射させると、光重合が3次元的に成長し螺旋ファイバーへ成長することが分かった。直線
的なファイバーがまず成長し、その後、ファイバーが急速に捩じれ始めることから、ファイバーの光閉じ込め効
果が軌道角運動量転写に大きく寄与していることが分かった。

研究成果の概要（英文）：We demonstrated chiral surface relief formation in azo-polymers by 
illumination of tightly focused 1um picosecond optical vortex pulses. We discovered that the chiral 
surface relief formation requires several times photo-isomerization cycles. In fact, it is 
noteworthy that it is difficult to create such chiral surface relief by employing optical vortex 
pulses with a pulse duration of less than 2 ps.
We also successfully created a millimeter scale helical microfiber by irradiating picosecond visible
 optical vortex pulses to ultraviolet curing resin via a two-photon-photopolymerization. The 
resulting helical microfibers exhibited a length of 300um. Also, we could control the helicicity of 
the fibers only by changing the handedness of incident optical vortex pulses.

研究分野：光量子工学
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
アゾポリマーの螺旋表面レリーフ形成や光重合による自己組織的螺旋ファイバー形成などの現象はこれまですべ
て1光子吸収を介して光渦の軌道角運動量が物質に転写されたものであった。今回の研究によって2光子吸収など
の多光子過程を介しても軌道角運動量が物質に作用することが明らかになった。また、軌道角運動量が作用する
のは、主として、吸収のプロセスではなく、ある程度大きな質量として成長した後、力学的に作用することも判
明した。これらの研究結果は、光渦の軌道角運動量と物質の相互作用に新たな知見を与えるものである。また、
光渦のパルス幅さえ適切に選択すれば、局所的な物質変化がマクロな構造へと成長することも判明した。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
光渦の軌道角運動量が誘導する光力学的効果である「光渦パルスを物質に照射するだけで物質
表面にキラルナノ構造ができる」という現象を利用すれば、あらゆる物質の表面を室温大気雰
囲気中でキラルナノ構造に加工できる。しかし、パルス幅や波長を変えようともキラルナノ構
造ができるのは、物質表面あるいは物質同士の界面に限定されている。また、パルス幅が数 ps
より短くなるとキラル構造そのものができない。したがって、たとえ 3次元加工の標準光源で
あるフェムト秒レーザーを光渦に変換して集光しても、キラルナノ構造は物質の内部に創れな
い。 
「なぜ物質内部にはキラルな構造ができないのだろうか?」この謎を解き明かすため、本研究は、
「光渦の軌道角運動量がどのようなメカニズムで物質のキラルな質量移動を誘導しキラルナノ
構造を創るのか?」その素過程の全貌の解明に挑戦する。また、物質内部でのキラルな質量移動
を光で操り、キラルオプティカルマテリアルを創成する。 
 
２．研究の目的 
キラリティー(物質の立体構造がその鏡像と空間的に重ならない性質)を制御することは物質科
学における普遍的テーマである。光渦とは、螺旋波面に由来する軌道角運動量と螺旋波面の向
きで決まるキラリティーを持つ光である。「光渦パルスを物質(金属・半導体・有機薄膜など)に
照射すると物質表面でキラルな質量移動が起こり、物質表面にナノスケールのキラルな螺旋構
造(キラルナノ構造)ができること」を研究代表者は世界で初めて発見した。 
本研究では、物質に軌道角運動量を持つ超短パルス光渦を照射することで時系列に起こる①多
光子励起吸収、②濃度勾配による質量移動、③光力学効果などを操り、物質内部でキラルな質
量移動を誘導する。 
 
３．研究の方法 
[1]軌道角運動量が誘導するキラルな質量移動の可視化 
アゾポリマーの質量移動はトランス-シス-トランスの光異性化反応サイクル、シス体の濃度に
よる濃度勾配に応じたシス体の拡散、光力学的な質量移動の過程があるが、どのような時間ス
ケールで光渦の軌道角運動量が物質表面でのキラルな質量移動を誘導するのか定量的に評価す
る。そのために、アゾポリマーの吸収がない赤外超短パルスレーザーを光渦に変換して 2光子
吸収を介してアゾポリマーの表面加工を行う。加工痕を原子間力顕微鏡によって解析して軌道
角運動量の効果を定量的に評価するとともに、軌道角運動量が物質のキラルな質量移動を誘導
するその瞬間を可視化する。 
[2]多光子励起による光重合 
可視域に吸収を持たない光重合材に可視域の超短パルスレーザーを入射して、局所的な多光子
励起を誘導し、光渦の軌道角運動量がどのように物質のキラルな質量移動を誘導するのか解明
する。また、できた重合体の構造をレーザー走査型顕微鏡、電子線顕微鏡を用いて可視化する。 
 
４．研究成果 
[1]トランス-シス-トランスの光異性化反応サイクルより短いパルス幅(<2ps)のレーザー光を照
射しても、キラルな質量移動が起こらないことが分かった。軌道角運動量の転写はシス体が支
配的で表面が軟化した後に力学的に作用することを意味する。また、質量移動は円偏光と光渦
の結合、すなわち、スピン-軌道相互作用によって現れる縦電場の振幅分布、位相分布に支配さ
れることが分かった。 
[2]入射光の光強度の 2乗に比例して光重合速度が高まることから二光子吸収による重合が支配
的に起こっていることを確認した。その上で光渦を入射させると、光重合が 3次元的に成長し、
ミリメートルスケールの螺旋ファイバーへ成長することが分かった。直線的なファイバーがま
ず成長し、その後、ファイバーが急速に捩じれ始めることから、ファイバーの光閉じ込め効果
が、軌道角運動量転写に大きく寄与していることが分かった。これは 3次元的に軌道角運動量
が転写されたことを示唆する初めての実験結果である。 
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