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研究成果の概要（和文）： 
光軸方向の偏光成分（Ez）のみを有する単一集光スポットを用いることで、誘起される表面

レリーフ形状がフィルム膜厚に依存することを見出した。この膜厚依存性は、フィルム面内方
向の偏光(Ex,y)では見られず、Ez 偏光特有な現象であることが分かった。また、金属チップ増
強と放射偏光を組み合わせることで、増強近接場ナノ光スポットによる表面レリーフを誘起す
ることに成功し、その形状がポリマーに作用するチップフォースに依存する事が分かった。チ
ップ先端とポリマーとの吸着力が重要な役割を果たしていると考えられる。 
 
研究成果の概要（英文）： 

I found that the surface relief pattern induced by a single light spot having only a 
longitudinal electric field (Ez) was strongly dependent on the film thickness. Such a film 
thickness dependence was not observed in the case of a lateral electric field (Ex,y). I have 
also succeeded in inducing polymer nanomovement of an azo polymer film by combining 
metal tip enhancement and radial polarization. I found that the induced surface relief was 
dependent on the tip force which exerted on the polymer surface. It is considered that 
adsorption force between the tip end and the polymer surface plays an important role. 
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１．研究開始当初の背景 

アゾ系ポリマーに光を照射すると、入射光
強度及び偏光分布を反映した凹凸がポリマ
ー表面に刻み込まれる。光によってポリマー
を直接変形できるので、従来の光硬化性樹脂
を用いた光リソグラフィーとは異なり、現像
処理などのウェットプロセスの必要ないダ
イレクトな光加工が可能である。また偏光依
存性を利用し、回折効率の高い偏光ホログラ
ムへの応用も試みられている。記録された表
面レリーフは光学的に消去可能なので、光ス
イッチング、光駆動にも利用できる。光の回
折限界によって観察することのできないナ
ノ構造体（金属ナノ粒子、量子ドットなど）
周囲の近接場光の強度・偏光分布を、表面レ
リーフ現象を介して、ポリマー表面の凹凸と
して転写することで、AFM 測定により原子
分解能で観察することも可能である。 

これまで光誘起表面レリーフ形成に関す
る研究は、ホログラム応用を目指し２光束干
渉光照射によってグレーティング構造を記
録する表面レリーフグレーティング(SRG)に
焦点が置かれてきた。SRG によって明らかに
なった事は、（１）P＋P 偏光による２光束干
渉では表面レリーフを誘起できるが、S+S 偏
光では誘起できない、（２）S＋P 偏光による
２光束干渉グレーティング（偏光グレーティ
ング）照射の場合、光強度分布がなくても偏
光分布だけで表面レリーフを誘起できる、
（３）ポリマーは偏光方向に光強度の強い部
分から弱い部分に移動する、などである。こ
の強い偏光依存性から、表面レリーフ形成に
はアゾベンゼンの光異性化とそれに伴う分
子配向が深く関与していることが分かって
いるが、その詳細なメカニズムは未だ分かっ
ていない。アゾベンゼンに直線偏光を照射す
ると、入射偏光と平行な遷移双極子モーメン
トが優先的に励起され、光異性化に伴いその
分子は回転する。光異性化を繰り返すことで
偏光方向に遷移双極子モーメントを持つ分
子数が減少し、最終的に偏光方向に対して垂
直な方向に遷移双極子モーメントが配向す
る。つまり入射偏光に対して分子の遷移双極
子モーメントは垂直に配向する。分子配向に
よる分子間ポテンシャルの変化によって、分
子の配向方向に対し垂直な方向（入射偏光方
向）にポリマーの流動性が高まる（光誘起異
方流動性）。トリガーフォースとしては、光
異性化に伴う分子周囲の自由空間体積変化
による内圧変化などが考えられている。 
 
２．研究の目的 
光誘起表面レリーフ現象を利用すれば、光

の回折限界によって観察できないナノ構造
体周囲の近接場光分布（強度分布及び偏光状
態）を可視化できる事から近年注目を集めて
いる。しかし光誘起表面レリーフ形成メカニ
ズムが分かっていないため、誘起された表面

レリーフから近接場光分布を評価する事は困難で
ある。本研究では、集光レーザー及び金属チップ
増強近接場光による単一ナノ光スポットの強度分
布・偏光状態を制御することで、表面レリーフの
光強度分布及び偏光依存性をナノスケールで調べ、
表面レリーフ形成メカニズムを解明し、近接場光
分布の可視化のための基盤技術を確立することを
目的とする。 
表面レリーフ形成メカニズムを解明するため、

単一光スポット照射による表面形状変化のインパ
スル応答と偏光依存性をナノスケールで調べる。
２光束干渉では、その光強度分布は周期的且つ１
次元でありインパスル応答を測定できない、また
フィルムに垂直な電場成分（Ez）のみを有する電
場分布を創り出すことができないなど、光強度分
布及び偏光状態を任意に操作する事ができない。
本研究では、高開口数の対物レンズによる集光ス
ポット（～400 nm）及び金属チップ増強近接場光
によるナノ光スポット（～30 nm）を単一光スポ
ットとして用い、その偏光状態を制御することで、
表面レリーフの入射光に対するインパスル応答と
その偏光依存性をナノスケールで調べることがで
きる。 
本課題では、Ez 成分のみを有する単一集光スポ

ットなど、通常の集光では創り出せない偏光状
態・強度分布を創る。また金属チップ下での偏光
状態を特殊な入射偏光状態を用いることで制御し、
Ex、 Ez 単独の偏光成分を有する増強電場を発生
させる。これらを単一光スポットとして用い、表
面形状変化のインパスル応答と偏光依存性をナノ
スケールで調べることで、表面レリーフ形成メカ
ニズムを明らかにする。特に光誘起異方流動性の
両偏光成分（Ex、Ez）依存性を明らかにする。 
 
３．研究の方法 

サンプルとして、主鎖・側鎖型ポリマーである
poly(Disperse Red 1 Methacrylate)（PMA-DR1）
を用いる。DR1 は光誘起分子配向度の大きいアゾ
ベンゼン誘導体の光異性化分子であるので、誘起
される表面レリーフは光強度・偏光状態に非常に
敏感である。スピンコート法により薄膜フィルム
を作製する。光源には、PMA-DR1 の吸収波長に対
応する、波長 532 nm の半導体レーザーを用いる。
レーザー光を NA=1.4 の対物レンズでアゾ系ポリ
マーフィルム表面に集光する。誘起された表面レ
リーフを AFM で観察し評価する。その際、AFM チ
ップによる機械的なポリマー変形を防ぐため、タ
ッピングモードを用いる。 
集光スポットの偏光状態を制御し、偏光依存性

を調べる。これまでの結果から、集光スポットの
偏光状態が面内偏光（Ex）の場合、ポリマーは光
誘起異方流動性によって、偏光方向へ光強度の強
い部分から弱い部分に移動することが分かってい
る。つまり、光誘起異方流動性では偏光方向がポ
リマーの移動軸を決め、光強度分布がその方向（広
がる方向、縮む方向）を決める。そこで、通常の
集光では打ち消し合うことで創り出せない光軸方
向の偏光成分（Ez）を有する集光スポットを用い



て、フィルム膜厚方向への光誘起異方流動性
について調べる。Ez 偏光の創成には P偏光成
分しか持たない放射偏光を用いる。放射偏光
は、互いに結晶軸方向の異なるλ/2 波長板を
組み合わせた特殊な波長板を用いることで
創成できる。 
金属チップ増強近接場光による単一ナノ

光スポットの偏光状態を特殊な入射偏光状
態を用いることで制御し、光誘起表面レリー
フ形成の偏光依存性をナノスケールで調べ
る。可視光波長での局在表面プラズモン共鳴
には銀が最適であるので、AFM チップ先端に
銀を真空蒸着する。AFM 制御によって銀コー
トチップを集光スポットに近づけ、チップ先
端に局在表面プラズモン共鳴による増強電
場（直径 = 30 nm、チップ径に依存）を誘起
する。この増強電場をナノ単一光源として用
い、表面レリーフを誘起する。表面レリーフ
誘起にはコンタクトモードで AFMを制御する。
チップ下で増強される光の偏光方向は、チッ
プ先端の金属構造の形状と、チップに照射す
る光の偏光状態で決定される。本研究では特
殊な偏光状態を用いることで、金属チップ下
での偏光状態を制御する。例えば、入射する
偏光成分が Ez 成分しか持たなければ、チッ
プ下で増強される偏光成分も Ez のみにする
ことができる。Ez 成分のみの増強近接場光を
誘起するため、放射偏光を用いる。放射偏光
を集光すると、スポット中心部では Ez 成分
しか持たない。面内の偏光成分のみを増強さ
せるため、円周状偏光を用いる。円周状偏光
を集光すると、ドーナツ状の光スポットを形
成するが、どの位置でも面内の偏光成分しか
持たない。このように、単独の偏光成分を増
強させることで、ナノ光スポット照射によっ
て誘起される表面ナノレリーフの偏光依存
性を調べることができる。 
 
４．研究成果 

光軸方向の偏光成分（Ez）のみを有する特
殊な光スポットを、放射偏光を用いて創成し
た。集光スポット内で単一蛍光分子(DiI)を
２次元操作し、電場分布を蛍光強度に変換す
ることで、集光スポット内での電場分布(Ex, 
Ey, Ez)を観察した（単一蛍光分子の配向イ
メージング）。計算結果と比較することで、
放射偏光による集光スポット場が確かに形
成されていることを確認した。 

Ez 偏光によって誘起される表面レリーフ
について調べた。放射偏光と輪帯照明を用い
て、光軸方向の偏光成分（Ez）のみを有する
単一集光光スポットを創り出した。面内の偏
光成分(Ex,y)を低く抑えるため、NA=1.0~1.2
を通す輪帯マスクを用いた。測定した結果、
誘起される表面レリーフ形状にフィルム膜
厚依存性があることを見出した。具体的には、
フィルム膜厚が 39 nm より薄い場合ではスポ
ット中心部が凹み、39 nm より厚い場合では

スポット中心部が隆起することが分かった。さら
に、膜厚 39 nm では、光を照射しているにも関わ
らず、ほとんど表面レリーフを誘起することがで
きなかった。このように、膜厚 39 mm を境に全く
異なる形状の表面レリーフが誘起されることを発
見した。このような膜厚依存性は、面内偏光(直線
偏光、円周状偏光)では見られず、Ez 偏光特有な
現象であることが分かった。考えられるメカニズ
ムとして、フィルム内部での光強度分布の膜厚依
存性、または、膜厚が薄くなることによるフィル
ム物性の変化が原因であると考えられる。 
金属チップ増強と放射偏光を組み合わせること

で、増強近接場ナノ光スポットによる表面レリー
フを誘起することに成功した。チップ軸方向と集
光スポット場の偏光方向（Ez）が一致することで、
より効率的に局在表面プラズモンを誘起できる。
直線偏光の場合とは異なり、中心対称性のある隆
起構造をチップ下に形成することができた。また
ポリマーに作用するチップフォースを制御するこ
とで、同じ入射光強度でも、隆起構造物の高さを
制御できることが分かった。チップ先端とポリマ
ーとの吸着力が重要な役割を果たしていると考え
られる。 
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