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研究成果の概要（和文）： 
 
本研究では、位相面が螺旋状に伝搬する光を用いた、物質と光の新たなキラル相互作用の可能
性を線形光学効果、非線形光学効果において実験的に探索した。巨大なキラルドメインを形成
し、大きな光学活性を示すことで知られた屈曲型分子によるヘリカルナノフィラメント構造を
主な測定対象として行った実験では、このようなキラル相互作用の存在は認められなかった。
この研究期間中に他グループにより異なる方法で検証された報告でも、やはり明確なキラル相
関はないとされており、我々の結果を裏付けている。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 
This study is aimed at discussing the possibility of chiral interactions in linear- and/or 
nonlinear optical effect between chiral materials and a helically propagating light carrying 
orbital angular momentum, so called, Laguerre-Gaussan beam. Giant domains of the B4 
helicalnanofilament phase of bent-core molecules are mainly investigated by several 
different optical schemes. However, no significant effect could be observed in these optical 
processes. This result is consistent with experiments and discussions reported by other 
research groups. 
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１．研究開始当初の背景 
 一般のレーザー装置から発生するビーム
光はガウシアン光と呼ばれ、その伝播は電磁

場に関するマクスウェルの式の解として与
えられる。このような光では、等位相面が連
続的に回転し螺旋状に連なりながら伝搬す
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る光を作り出すことも可能である(図 1)。これ
も上記ガウシアン光の伝搬解の一つであり、
通常のガウシアン光と区別し「ラゲールガウ
シアン(LG)光」と呼ぶ。この光はフォトンの
軌道角運動量を運搬し、スピン以外の量子数
を持つため、量子情報分野で新たな光として
活用が期待されるほか、物質(質点)に作用し
トルクを与えることができるため、光ピンセ
ットなど機械的な応用が見込まれている。 
 LG 光は「螺旋の巻き」という概念を持つ
ため、これをキラルセンシングなどの物質測
定に用いることも検討されている。よく知ら
れたキラリティセンシング法として、円二色
性や旋光性測定がある。これらは、光が運搬
するフォトンのスピン角運動量を利用した
ものであり、また円偏光は古典的な空間描像
的にも光電場のベクトル軌跡の螺旋として
扱われる。したがって、同様の相互作用を LG
光についても期待するのは極めて自然なこ
とである。 
 このようなキラル物質との相互作用に関
しては、理論的な議論が先行しているものの、
正否両論が存在し、実験的な検証が求められ
ている。しかしながら、実験的な報告は我々
が行った否定的な結果に関するもののみで
あり、それも一つの物質に対し、限られた実
験条件において行われたものであった。また、
こうした理論をベースに、新たな実験のアイ
デアも提案されている。このような背景から、
様々な実験方法・条件における検証が求めら
れている。 

 
図 1. LG 光の位相面が描く螺旋の模式図。螺旋軸

が伝搬方向 
 
２．研究の目的 
 上記背景にのっとり、これまで理論的に議
論がなされてきている LG 光とキラル物質の
相互作用について、その有無を実験的に検討
することを第一の目的とする。また、相互作
用が発見された場合、その作用の物理化学的
な原理について考察するとともに、物質のキ
ラリティ探索法として利用するための指針
を与える。 
 また、これまでにも円偏光を照射すること

で分子や分子集合体のキラリティを制御す
る例が知られているが、それと同様に LG 光
を用いて物質のキラリティを制御する可能
性も探る。 
 従い、本研究では「キラル媒質を透過した
LG 光の強度や位相・偏光の変化、第 2 次高
調波などの測定を行い、キラリティを介した
新規な光学的相互作用の有無を判定する。ま
た、キラリティの評価法や制御法としての指
針を得る」ことを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 上記の目的のために、これまでに発表され
ている LG 光におけるキラル相互作用に関す
る理論を参考に、実現の期待できる物質・試
料形態を考え、これを測定するための新規な
光学実験手法を発案し、構築し実験すること
で議論を進める。 
 まず、キラル物質において光による作用(光
学応答)は、磁気双極子過程を経て生じる、と
いう前提から試料の選定を行う。磁気双極子
は電子やホールの回転運動と等価であり、旋
光性や円二色性の光学過程に寄与している。
実際のところ、LG 光により磁気双極子が発
生しうるという理論予測もこれまでになさ
れている。このような背景から、LG 光およ
び LG 光の螺旋と同程度のスケールのキラル
構造を用いることで、キラル構造に対応した
光学応答が得られるのではないかと考えた。 
 我々は、これまでに、典型的なキラル分子
であるヘリセン誘導体を用いて、分子がキラ
リティを持つだけでは LG 光による相互作用
は観測できないという報告をしている。また
その一方で、屈曲形分子と呼ばれる液晶材料
系において、巨視的にキラル分割した状態に
おいて、非常に大きな円二色性が観測される
ことを示してきた。これに加えて、電場誘起
偏光回転や、光第二次高調波など、キラリテ
ィにより磁気双極子遷移過程を経る非線形
光学効果が誘起されていることを示してき
た。本系におけるキラリティは、直径数十ナ
ノ、周期が数十〜二百ナノメートル程度の螺
旋状フィラメントが絡まり合ったネットワ
ーク構造によるものである(ヘリカルナノフ
ィラメント構造)。つまり、分子のサイズに比
べ遙かに大きな規模のキラル構造が磁気双
極子を誘起したものと考えられる。 
 LG 光が物質と相互作用する状況を考える
と、LG 光の持つ螺旋周期と物質の持つキラ
リティのスケールが近いほうが望ましいと
考えられる。しかし、これらの周期が近すぎ
ると、散乱やブラッグ反射が生じることで光
学応答がぼやけてしまう。このような意味合
いからも、サブ波長程度の周期を持つ上記ヘ
リカルナノフィラメント構造が当面の実験
に用いる物質としてふさわしいと考えられ
るため、これを試料として実験を行った。 



(1) 線形光学効果における測定系 
 光学測定系としては、各種のレーザー装置
を用いて LG 光を用いた微弱な強度変調や位
相変調が検出できるものを構築した。通常、
レーザー単体では LG 光を発生させることは
できないため、レーザーから発生したガウシ
アン光を LG 光に変換するため、液晶空間変
調素子(SLM)によりホログラムを出力させる。
SLM によるホログラムは、ビームの位相状態
をプログラマブルに制御することができ、螺
旋の巻きの異なるさまざまな LG 光を作り上
げることができる。従来の円二色性測定など
では微小な偏光変化や強度変化を捉えるた
め、弾性変調器により偏光状態を連続的にか
つ高速に変化させ、ロックイン検出すること
で微弱な信号変化を捉えることを可能とし
ている。これと同様に、SLM は出力するホロ
グラムパターンを高速に変化させることが
できるため、LG 光においてもロックイン検
出による微弱信号測定が可能となる。さらに
は、ロックイン検出であることで強度変調だ
けでなく、位相変化も捉えられるため、物質
からの光学応答を吸収変化のみにとどまら
ず観測できることとなる。このような測定を
行うための、最も基本的な光学系の例を、図
2 に示す。本研究では、アルゴンイオンレー
ザーからの 514.5nm の光を用いた。 
 

図 2．ベースとなる LG 光を用いた最も簡単
な線形光学効果測定の光学系 
 
(2) 非線形光学効果における測定系 
 最も一般的なキラル光学効果である円二
色性は、左右の円偏光に対する物質の吸光係
数の違いによる線形光学現象であるが、この
違いは大きくても数パーセントの差に過ぎ
ない。それに対し、上でも述べたキラリティ
由来の磁気双極子過程非線形光学効果(光第
二高調波)では、左右円偏光に対する信号の差
は数十パーセントにも達するものであり、測
定方法としては有望であると言える。基本的
には、上記(1)の光学系と似通ったものである
が、基本光光源として尖頭値の高い
Ti:Sapphire レーザーによる赤外短パルス光
(800nm)を用い、400nm の光第二高調波をロ
ックイン検出により測定した。 
 

４．研究成果 
 アキラルな屈曲形分子のヘリカルナノフ
ィラメント試料を作製し(図 2)、線形光学測定
である可視-紫外吸収と円二色性の測定を行
った。可視-紫外吸収測定の結果から、紫外の
吸収ピークがヘリカルナノフィラメントの
形成とともに短波長側へシフトすることが
明らかとなった。この吸収ピークと円二色性
の信号が現れる領域とは一致しており、明ら
かにヘリカルナノフィラメント構造のキラ
ル光学効果に関係している。 
 

図 3. 屈曲型分子のヘリカルナノフィラメン
ト試料 
 
 簡単な構造モデリングおよび分子軌道計
算により、ヘリカルナノフィラメント構造の
形成に伴う分子の会合効果によるものであ
ると結論づけた(図 4、図 5)。従って、ヘリカ
ルナノフィラメント好構造における光学活
性が分子そのものというよりも、分子の螺旋
状会合状態という巨視的なキラル構造によ
っていることは明らかである。従って、本系
が本研究の測定対象として適していること
を示している。 
 第一に、これを試料として、図 2 の光学系
をベースとして、LG 光によるキラル相互作
用の発現の検討を行った。光学系の確認とし
て、空間変調素子の代わりに偏光変調素子(光
弾性変調器: PEM)を用いて通常のガウシアン
光により標準試料(糖液)の円二色性を測定し
たところ、リーズナブルな結果が得られた。
従って、光学測定系としての感度は円二色分
散系に匹敵するものとなっている。しかしな
がら、空間変調素子により LG 光の変調パタ
ーンを生成しロックイン検出を試みたとこ
ろ、明確な信号は現れなかった。この理由と
して、1.LG 光は本質的にキラル相互作用に関
わらない、2.実験条件が適切でない、あるい
は効果が弱いため観測できていない、という
2 つの可能性が考えられる。 
 
 



図 4. 屈曲型分子ヘリカルナノフィラメント
構造の局所的分子配列と励起子相互作用 
 

 
図 5. 屈曲型分子のナノフィラメント構造に
おいて会合がキラル光学効果(円二色性:CD)
に与える影響 
 
 上記 1 に関しては、Lloyd らの理論的予測
( Phys.Rev.Lett. 108, 174802 (2012))にて、LG
光による相互作用は双極子ではなく高次の
マルチポールが必要と提案されている。この
ため、このようなマルチポールが相互作用の
主体となるような物質系についても探索す
る必要がある。しかしながら、現段階では、
このような試料の入手は困難であり、今後の
課題となる。 
 上記 2 については、まずは微小サイズのキ
ラルドメインを捉え切れていない可能性が
考えられる。我々は、上記屈曲型分子と棒状
液晶を混合させることで、ヘリカルナノフィ
ラメント構造によるキラルドメインを大き
く成長させ、かつ円二色性の信号を増大させ

ることに成功した。また、本研究とは直接に
は関係がない付随的な成果として、この円二
色性を電場制御させることに成功した。しか
しながら、この試料に関しても明確な応答は
見られなかった。従って、現時点まででは、
LG 光は物質の光学遷移においてキラル相互
作用をしない可能性が高いといえる。 
 以上のように、線形光学応答に明確な効果
が見られないことから、LG 光を用いた非線
形光学応答(光第二高調波)の測定を行った。
この測定に先立ち、標準試料の測定を行うこ
とで測定系の精度は確認してある。なお、光
第二高調波は非常に弱い光学応答なので、こ
の測定では光子計数法を用いた高感度測定
を行っている。試料は、上記屈曲分子-棒状分
子混合物の巨大キラルドメインを用いた。 
 測定の結果、LG 光を用いた非線形光学応
答においても、明確なキラル相互作用は見ら
れなかった。非線形光学効果はヘリカルナノ
フィラメントのようなランダムなネットワ
ークでは巨視的な対称性が高くなり、信号が
小さくなると考えられる。一方、我々は、ヘ
リカルナノフィラメントを配向させること
にも成功している(図 6)。ここでは、ネマチッ
ク液晶の分子配向場をナノフィラメントの
成長過程に作用させ、一軸配向したナノフィ
ラメント構造を得た。この試料では、比較的
強い光第二高調波を得ることができた。しか
し、それにもかかわらず LG 光による信号の
差異などキラル相互作用は発見できなかっ
た。従って、非線形光学効果においても、LG
光と物質のキラリティには明確な相関は無
いと考えられる。 

 
図 6. 本研究で用いたヘリカルナノフィラメ
ントが一軸配向したキラルな巨大ドメイン
の模式図 
 
 本研究では、螺旋状に伝搬する LG 光を用
いてキラル相互作用の存在可能性を線形光
学効果、非線形光学効果において探索するこ
とを目的とした。しかしながら、これらの実
験では、このようなキラル相互作用の存在は



認められなかった。この研究期間中にも、他
グループから理論予測・実験提案の報告がな
されている。上記 Lloyd らのマルチポールの
提案に加え、Rosales-Guzmán ら(Opt. Lett. 37, 
3486 (2012))は、射入射などの「適切な光学ジ
オメトリ」により CD のような信号が見える
はずであるとしている。従って、試料や光学
条件など、まだ探索の余地がある。その一方
で、Mathevet ら(Opt. Express 21, 3941 (2012))
は、磁場誘起の LG 光の効果を探索している
が、やはり相関はなく、我々の結果を裏付け
ている。 
 今後は、本研究でカバーできなかった、上
で新たに報告されている実験条件(マルチポ
ールの試料など)を探索すると同時に、なぜ理
論と実験の乖離が生じているのかを議論し
ていく。また、LG 光とは直接関係ないが、
本実験で得られたヘリカルナノフィラメン
トの制御技術を用い、各種材料にヘリカルナ
ノフィラメントの構造を転写するなど、新規
キラル材料の開発や相互作用の発現に関し
ても研究を続けてゆく。 
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