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研究成果の概要（和文）：平板にも関わらず、反射光の波面を制御可能な反射型フラットオプティクスの高度化
と動的制御を目指して、キラル液晶の配向機構の解明とパターン配向の高精細化を検討した。加えて、電界印加
によるキラル液晶分子配列の制御を試み、アクティブ・フラットオプティクス実現の可能性を検討した。具体的
には、三次元格子構造を形成するコレステリックブルー相の格子配列の制御機構を検討し、格子面の配列方位を
決定する要因を明らかにした。また、パターン配向周期の微細化に伴う、格子配列挙動を調べ、フラストレート
配向状態を確認した。さらに、周期配向基板上に形成されたスラント構造の電界印加による再配列とそれに伴う
光偏向制御を実現した。

研究成果の概要（英文）：In order to improve the performance and to provide dynamic controllability 
of reflective flat optics based on patterned chiral liquid crystals (LCs), in which the wavefront of
 reflected light can be controlled despite the flat plate structure, we elucidated the alignment 
mechanism of chiral LCs and examined the possibility of creating high-definition alignment patterns.
 In addition, we attempted to control the alignment of chiral LC molecules by applying an electric 
field, and investigated the possibility of realizing active flat optics. Specifically, we 
investigated the mechanism of the lattice alignment of cholesteric blue phase LCs which form a 
three-dimensional lattice, and clarified the factors that determine the orientation of lattice 
planes. We confirmed the rearrangement of the slant structure of blue phase LC formed on the 
periodically patterned substrate by applying an electric field and demonstrated the control of the 
light deflection based on this rearrangement.

研究分野： 電気電子材料

キーワード： 液晶　光配向　波面制御　キラル液晶　ブルー相　ホログラフィック回折素子　ブルー相　体積ホログ
ラム

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
三次元螺旋構造を有するコレステリックブルー相で実現した点が特徴である。コレステリックブルー相は、円偏
光選択性が光の伝搬方向にほとんど依存しない優れた性質を有するが、分子配列のみならず格子構造の配列制御
が困難であった。本研究では、電界印加処理によりコレステリックブルー相の配向を高品位で制御することを可
能としており、パターン配向偏光光学素子の応用の可能性を大きく拡大した点で意義がある。また、液晶の自己
組織性とパターン配向を融合することにより、印刷法などの簡便な手法により大面積の体積ホログラム素子を実
現できる可能性を示しており、AR／VRなどの次世代ディスプレイへの展開が期待できる。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

屈折率の高い媒質中を光が伝搬するとき、真空中（空気中）を伝搬する場合に比べて位相差
が生じる。レンズやプリズムなどの光学素子では、媒質（ガラスなど）の厚み（光路長）を変え
ることにより、光が受ける位相変化量に空間的な分布を与えることによって、透過光の波面を制
御し、その結果、光の集光、拡散、回折などが可能となる。一般に、これらの光学素子は、数〜
数十 mm の厚さを必要とし、しかもその厚さに分布を作る必要がある。近年、数ミクロン以下
の薄膜平板において位相変調を与える、いわゆる Flat Optics が注目されている。なかでも、不
連続に光の位相変化を与える方法として、金属や誘電体の微細共振器構造を面上に配置した
Meta surface が用いられ、新しい光学の学問分野を形成している。 

しかしながら、Meta surface は極めて魅力的であるが、波長程度のナノサイズの微細共振構
造を空間的に方位を制御して大面積上に配列させる必要があり、特に可視光や紫外光に対応し
た微細共振器構造を作ることは容易ではない。そこで、我々は、キラル液晶の自己組織的螺旋構
造を用いた、新概念のボトムアップ型の Meta surface を提案した。すなわち、コレステリック
液晶などのキラル液晶が自己組織的に形成する螺旋周期構造からの反射光の位相が、基板表面
の分子の配向方位φ（螺旋方位）に依存して変化する現象に着目し、独自の局所光配向技術を用
いて、キラル液晶の螺旋方位をパターンニングした。それにより、平板であるにもかかわらず、
反射光の波面を制御（集光、発散、回折、散乱）可能な反射型フラットオプティクス（Flat optics）
を考案した。 

我々が提案したパターン配向キラル液晶を用いることで、フラットフィルムでありながら、
集光、拡散、回折は勿論のこと、高効率な光渦の発生や計算機生成ホログラムなどを実現した。
しかしながら、画期的な高性能・高機能デバイス実現には、次の課題解決が必須である。 
① 光配向パターンの分解能が十分でないため波面制御範囲が小さく、また、パターン描画面積

が小さいことから、応用範囲が限定される。また、微小領域での配向パターンニングにおい
て起こりうる問題点と新しく期待される現象が不透明である。 

② キラル液晶の螺旋周期構造では、螺旋の符号に対応した円偏光のみを選択的に反射するが、
コレステリック液晶のような一次元螺旋構造では、螺旋軸に平行に伝搬する光に対してのみ、
円偏光選択性担保される。そのため、光応用の自由度が制限される。 

③ パターン配向を実現するために、光配向技術を用いてあらかじめ基板上の液晶分子の配向方
向をデザインする必要があるため、素子作製時にパターンを書き込み、その後動的にそのパ
ターンを変更することは不可能である。 
特に、②の課題が解決され基板上の配向パターンや周期パターンを電界より動的に制御する

ことができれば、光の波面をリアルタイムで所望の方向に配光したり、所望の機能を自在に切り
替えたりするなどのアクティブな波面制御が可能となり、これまでに無い新しいアクティブ光
デバイスが可能となる。 
 
２．研究の目的 
 キラル液晶の螺旋方位をパターン光配向により制御することで実現するフラットオプティク
スの高性能化、高機能化を目指して、下記の目的で研究を進める。 
（１）パターン光配向技術の高度化による性能限界の探求と応用範囲の拡大 

 微細パターン領域内での配向技術の向上、特に、三次元ブルー相の格子方位の制御技術を
確立する。また、微小領域パターン配向により発現が期待される双安定動作などのフラスト
レート現象の可能性を検討する。 

（２）電界により自在に波面制御が可能なアクティブ・フラットオプティクスの探求 
 電界により分子（格子）配列の制御の可能性を検討し、動的ホログラム素子などの可能性
を明らかにする。 

 
３．研究の方法 

上記課題の②を解決するために、三次元螺旋周期構造を有するコレステリックブルー相液晶
を採用して、以下の項目の研究を推進した。 
（１）コレステリックブルー相液晶の格子配列制御 

コレステリックブルー相（BP）は、分子配列のみならず三次元結晶構造の方位の制御が不
可欠である。これまでの研究では、素子基板面に平行な格子方位の制御がなされてきたが、
面内での格子方位の制御は実現されていなかった。本研究では、電界印加による低次元液晶
相への電界誘起相転移を活用して、BP格子の三次元完全制御を試みた。 

（２）周期パターン配向による傾斜ブルー相構造の実現と電界による配列制御 
周期的なパターン配向処理をした素子に BP 液晶を封入して、格子構造が傾斜したスラン

ト型 BP液晶を実現し、電界による格子再配列を試みた。 
（３）配向パターンの高精細化により発現するフラストレート現象の検討 

隣接するパターン配向領域の配向容易軸方向を不連続として時、パターンサイズの微細化



により発現する配向挙動を明らかにした。 
 
４．研究成果 
（１）コレステリックブルー相液晶の格子配列制御 

これまでにもコレステリックブルー相（BP）液晶の格子配列制御に関する研究は多くなされ
てきた。しかしながら、それらは、素子基板面に対して同一の格子面を均一に配列させたもので
あった。しかしながら、本研究で目指す、反射型波面制御素子を実現するためには、各配向パタ
ーン内での格子の自在制御も不可欠である。そこで、ブルー相Ⅰ（BPI）に電界を印加して、一
旦螺旋構造の消失したホメオトロピック・ネマチック（N〕相を経て、再び電界を除去する際の
BP格子の配列挙動を明らかにし、面内格子方位制御を試みた。 

図１(a)にサンドイッチセル内の BPI 格子の方位の様子を示す。本研究では、(110)格子面が
基板に平行、すなわち、[110]軸が基板面に垂直な格子配列を実現する。その上で、[110]軸周り
の結晶格子の面内方位、すなわち、[001]軸の面内方位の制御を試みた。図１(b)は、実験に用い
た各領域内の配向容易軸方位のパターンを示したものである。配向容易軸の方位設定には、アゾ
系光配向膜を用いて、独自に開発したマスクレスパターン配向装置を用いた。 

図１(c)は、電界印加前の BPI の偏光顕微鏡（POM）像とコッセル回折像を示す。電界印加前
では、図中の２回対称のコッセル像からわかるように、(211)面が基板に平行に配列した構造を
取っている。また、各配向領域内での格子配列状態に僅かな違いが確認されるが、領域内での一
様な配列状態は実現されていない（そのことは、複数のコッセル像が重なって観測されているこ
とからもわかる）。いったん高電界（7.3V/µm）を印加して螺旋構造が消失したホメオトロピック
N 相を実現した後に、１分間に 0.05V/µm の割合で電界を除去した過程で観測される偏光顕微鏡
像を図１（ｄ）に示す。ホメオトロピック N相では複屈折がなくなり消光位が確認される。電界
の減少に伴い、7.0V/µm 以下では、カイラルネマチック（ChN）相のフォーカルコニック組織が
確認され、さらに電界を下げて、2.7V/µm 以下では格子の歪んだブルー相 X（BPX）が観測され
た。さらに電界を下げると、1.5V/µm 以下で 終的に BPが確認された。電界除去後の BPのコッ
セル像を図１(e)に示す。(i)〜(iv)は、図１(b)内の配向パターン領域(i)〜(iv)のコッセル像で
あることを示している。このコッセル像からわかるように各配向領域内では、単一の２回対称の
コッセル像が観測され、反射色も電界印加前の BP(211)と異なり、BP(110)が実現できているこ
とを示している。また、コッセル像の方位が各領域内の配向容易軸方向（実線の両矢印）と一致
していることもわかる。このことは、電界印加処理により、結晶の面配列（基板と平行な面の配
列）と格子方位（セル面内での結晶軸[001]の方位）の制御が実現できたことを示している。 

 

次に、BPの格子配列を決定する要因を明らかにした。すなわち、電界印加によって発現する
ChN 相と BPX が格子配列に及ぼす影響について調べた。その結果を図２に示す。図２(a)は電界
印加前の BPI(211)の POM 像とコッセル像を示す。まず、(b)に示すように、一旦ホメオトロピッ
ク N相を実現したのち、ChN の発現する電界までステップ状に電界を減少させ、ChN 相の状態で
暫く放置したのち、再びステップ状に電界を完全に除去して BPI を実現した。その場合、(d)か
らわかるように、面内での格子軸方位（破線矢印）は配向容易軸（実線両矢印）に揃っているが、
面方位は一意には決まっていない。一方、(e)に示すように、ホメオトロピック N 相から ChN 相
を経ずにステップ状に BPX まで電界を減少させた場合、BPX で面方位は(110)に揃っており、そ
の状態を維持したまま 終的に BPI(110)が実現されている事がわかる。しかしこの場合、結晶
軸方位、すなわち、[001]軸の面内方位は決まっていない。以上の実験結果から、ホメオトロピ
ック N 相から電界を除去していった場合、ChN 相で格子の面内軸方位が決定され、BPX で格子面
の配列が決まることがわかる。 

図 1 BPI の電界誘
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（２）周期パターン配向による傾斜ブルー相構造の実現と電界による配列制御 
周期的に配向容易軸方向を変化させたパターン配向基板から構成されたサンドイッチセル内

に BP液晶を封入させ、ブルー相Ⅱ（BPII）の格子配列を調べた。コレステリック相（ChN）液晶
では、これまでにも同様の周期的パターン配向についての研究が行われてきた。それらの研究結
果によると、螺旋軸が傾いた slant 型の螺旋構造が実現されるとされている。この構造を体積ホ
ログラム素子として用いた場合、大きな回折角を実現できる。一方、BP の場合、螺旋状の分子
配列秩序のみならず格子単位の秩序構造を有することから、ChN 相と同様の配列構造を形成する
かは興味がある。そこで、我々はコッセル像観察、反射スペクトル測定を行った。周期配向パタ
ーンの実現のために、円偏光光を用いた干渉露光を採用した。すなわち、左右円偏光の光を同軸
対向で干渉させ、その光軸上に光配向膜を塗布したセル基板を垂直面から角度θ傾けて配置す
ることにより光配向膜面上に偏光方位が周期的に変化する干渉光が得られる。今回、波長 488nm、
θ=15°としたので、得られる配向パターンの理論的周期は、Λ=943nm となる。周期配向パター
ンセル内の BPII のコッセル像観察の結果、格子の傾きに対応するコッセルパターンの偏心が確
認された。また、選択反射波長も周期配向パターン素子では、短波長シフトが確認された。以上
の結果より、BPの場合も ChN 相同様に格子構造が傾いていることが示唆された。 

そこで、格子構造の配列状態を直接観察するために、光重合性のホスト分子を用いて slant
型 BP 液晶を実現し、光重合後の構造の透過電子顕微鏡（TEM）観察を行った。光重合性ネマチッ
ク液晶にキラル剤を添加し、周期的パターン配向を施したサンドイッチセルに封入した。BPII で
光重合した BPII 薄膜を樹脂に包埋して TEM 観察用の超薄片（厚さ 80nm）を得た。TEM 像からも
明らかなように、BP 格子構造を形成するダブルツイストシリンダーに対応する明点の配列が基
板面（樹脂面）に対して傾斜していることが確認された。以上の結果から、BP でも ChN 相と同
様に slant 構造が形成されると結論できる。しかしながら、コッセル像観察、選択反射波長シフ
トなどの結果から見積もられる格子の傾き角が 10°程度であるのに対して、TEM 観察から見積
もられる格子傾きは 30°ほどで一致しない。今後、その原因の検討が課題として残る。 

 

図３ 周期配向パターンを有するサンドイッチ内で光重合した BPII 液晶の断面 TEM 像と FFT パターン。

TEM 観察並びにコッセル像観察などの結果より考えられる BPII の格子配列構造の模式図。 

 

配向容易軸方向を連続かつ周期的に変化させたパターン配向素子において形成される slant
型 BP 格子構造の電界印加による歪について検討した。図４(a)は slant 構造の BPII に電界を印
加し、0.19V/µm のステップで電界を徐々に増加させ、再び電界を除去したときの POM 像並びに
コッセル像である。電界印加前は、スラント構造に対応した偏心したコッセル像が確認できる。
一方、電界印加によって、2.1V/µm までの電界強度では、反射色の変化が観察され、後述するよ
うに反射波長の赤色シフトが観測される。しかしながら、対応するコッセル像の中心は変化せず、
円形パターンの大きさのみが増大した。このことは、電界印加によって格子定数は電界方向に増
大するが、格子の傾きは維持されていることを示している。しかし、3.0V/µm 以上の電界では、
コッセル像の偏心は解消された。先にも述べたように BP は電界印加によって体心正方晶の BPX
に相転移することが知られているが、観測されたコッセル像は元の単純正方晶を維持している
ことから、BPX への転移ではなく、BPの対称性を保ったまま、格子の傾きが解消されたと考えら
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れる。これは、界面配向規制が破れたためであると考えられる。また、さらなる電界の増大の結
果、螺旋構造が消失しホメオトロピック N 相に転移することにより、POM 像は消光位となった。
一方、再び電界を除去すると初期状態と同様の Slant構造が形成された。 

図４(b)に選択反射波長の印加電界依存性を示す。選択反射波長は 2.3V/µm まで単調に赤色
シフトしており、これは格子構造の歪みに起因している。2.3V/µmで反射波長が 490nm から 507nm
に不連続に変化した。これは、前述のアンカーリングの破れによるものと考えられる。また、ホ
メオトロピック相から電界を取り除くと、ブラッグ反射が初期 BP と同じ波長で再び現れ（図４
（c））、元の BP格子が可逆的に復元している。このことは、電界印加によるチューニングやスイ
ッチングが可能な体積ホログラムの可能性を示唆するものと言える。 

 

 
（３）配向パターンの高精細化により発現するフラストレート現象の検討 

次に、隣接する微細パターン領域の配向容易軸方向が不連続に異なる場合に発現が期待され
るフラストレート状態の検討を行った。配向容易軸の方位が周期Λで不連続に異なるパターン
配向セル内の BPII の格子配列状態を POM 像およびコッセル像観察により評価した。図５は、隣
接する領域の配向容易軸が直交する配向パターの格子配列状態の結果である。(a)は、パターン
周期Λ=14.2µm の場合の POM 像およびコッセル像である。コッセル像は４回対称に見えるが、２
回対称である BP(110)のコッセル像が２つ直交して重なっている。これは、それぞれの配向領域
で配向容易軸方向に配列した BP(110)が共存していることを示している（d)。一方、(b)はパタ
ーン周期Λ=7.1µm の場合の POM 像およびコッセル像である。この場合は、全面が BP(100)配列
となっていることを示している。このことは、隣接する領域の配向規制力が拮抗し、いずれの配
向容易軸方向の BP(110)も存在できずに、異なる面方位である BP(100)配列となったと考えられ
る(e)。(c)に、全体の面積に占めるBP(100)の面積比のパターン周期Λ依存性を示す。パターン
周期の微細化に伴い、ある閾値の周期を境に BP(110)が BP(100)に転移していることがわかる。
これは、２つの異なる配向方向のフラストレーションにより新たな配列方位が発現したことを
示している。これは、BP 液晶においても微細パターン配向領域間のフラストレート状態が発現
することを意味しており、双安定スイッチなどの可能性も期待でき非常に興味深い。 
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