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１．研究実施の概要 

 本研究プロジェクトは、最先端の微細加工技術の及ばないデカナノ（～101nm）スケール

の構造を機能分子から自在に形作る材料作製プロセスを開発することを目的とする。この

プロセスの基盤となる現象は高分子ブロック共重合体が自己組織的に形成するナノ相分離

である。具体的には、精密重合法により多機能型両親媒性ブロック共重合体を合成し、高

配向・高規則性ナノシリンダー型ナノ相分離体を作製する２段階ボトムアッププロセスを

採用した。これまで、実用的なリソグラフィ技術の及ばないデカナノスケール(10-50nm)に

おける薄膜内ナノシリンダー垂直配向を実現し、これを構造制御性と大面積製膜性に優れ

たナノテンプレート薄膜として各種材料への転写および複合化プロセスを開発してきた。 

 このプロジェクト研究は、次世代の高度情報処理・通信技術に資する高機能ナノデバイ

スのためのナノファブリケーションとして高い“構造信頼性”と“生産性”に応えること

を目指して、“なすがまま”のナノ相分離構造形成を工学的に利用できる”思い通り“の作

製技術に展開するための基礎と応用を追究し、最大の応用展開と期待されるナノテンプレ

ートとして金属、半導体、セラミックス、高分子など各種材料に造り込む「デカナノ構造

物質工学」の開拓を使命としてきた。 

 

２．研究実施内容 

(1) 彌田グループ 

① 研究のねらい 

彌田グループでは、本プロジェクトが目的とする「高信頼性ナノ相分離テンプレートの創製」の

基幹物質となる両親媒性ブロック共重合体を合成開発することが第一の使命である。他グル

ープ及び外部共同研究機関からの要求に応え、信頼性の高いテンプレートを提供するため、

多機能性ブロック共重合体の大量合成、及び大面積薄膜作製を行った。さらに、このテンプレ

ートを用いたナノ転写・ナノ複合化プロセスを開発することを目標とする。２段階ボトムアップ技

術及び転写・複合化プロセス技術を基盤にデカナノ構造を有する新しい物質・材料を創製し、

また、この材料創製体系を新しい材料科学の上位概念として確立するために、各プロセスに



 

おける指導原理の包括的解明を進めている。 

   

② 研究の実施項目と成果・進捗状況 

1. 高信頼性ナノ相分離構造テンプレートの創製 

1a. 高信頼性ナノテンプレートに用いるナノ相分離構造体の作製 

  A. プロジェクト開始当初から分子設計・精密合成を行っている親水性ポリエチレンオキシ

ドとアゾベンゼン液晶を側鎖にもつ疎水性ポリメタクリレートからなる両親媒性ブロック

共重合体（第１世代）について、適正製膜条件を見いだし、薄膜内において高規則

性・高配向性のナノシリンダーアレイ構造を形成することに成功している。特に薄膜内

基板界面から空気界面まで、3µm のシリンダー貫通を達成し、アスペクト比 300 のナノ

構造体を試料全面に作製することに成功した。 

B.  ナノテンプレート相分離膜により高い耐熱性、耐溶媒性を付与すること、また、ナノ転

写・ナノ複合化プロセスの手法の拡張のために光架橋性部位を導入した機能性両親

媒性ブロック共重合体（第２世代）を合成し、その耐熱性、耐溶媒性の向上を確認する

ことができた。また、この光架橋固定化ナノ相分離構造テンプレートを用いたシリンダ

ー部分の選択的エッチングによるナノポーラスフィルムの作製、及びこのテンプレート

を種子相分離膜として用い、単結晶作製法を適用した超高アスペクト比ナノ相分離構

造体の作製プロセスの検討を行った。 

C.  第１世代ブロック共重合体を用いて実現している高配向・高配列ナノ相分離構造薄膜

の更なる高配列・高配向性の向上及び新規機能の発現探求のため、液晶部位に液晶

特性の異なるスチルベン、アゾメチン、ベンゾアミンを組み込んだ新規両親媒性ブロッ

ク共重合体（第２世代）の合成を行った。スチルベン、ベンゾアミンにおいてより高い配

向性を有するナノ相分離薄膜の作製に成功した。 

D.  ブロック共重合体の連結部分や末端に機能分子を導入し、ナノ相分離の自己組織化

機能によりナノ構造体の特定位置に機能分子を配列させる、新規分子修飾ナノ相分

離構造薄膜の作製を行った。具体的には酸化還元機能などの電子機能を組み込ん

だ機能性ブロック共重合体（第３世代）の合成及び、製膜条件最適化によるナノ構造

制御に成功した。 

E.  これまでに第１、第２、第３世代を合わせ、組成の異なる両親媒性ブロック共重合体を

100 種類以上合成しライブラリを作製した。第１、第２世代については一度に十数グラ

ムの大量合成、各ポリマーの分子構造、熱物性、ナノ構造のデータベースを作製し、

チーム内外に品質保証付きの試料提供の体制が整っている。 また、品質保証したナ

ノシリンダーアレイ構造薄膜についても、任意の大きさで利用できる PET フィルム上へ

の大面積連続製膜に成功し、サンプル提供の準備を整えた。また、研究室内で連続

製膜できる製膜装置により、外部からのサンプル要求に対し、リアルタイムで応えられ

るシステムを整えている。 



 

     1b. ナノテンプレートを利用した各種材料へのナノ転写・ナノ複合化プロセスの開発 

      本プロジェクトのナノ相分離膜が形成する膜貫通ナノシリンダードメインは、イオン伝導媒

体として知られるポリエチレンオキシドから形成されており、その特性を活かした膜への金

属イオン導入や化学エッチング物質などの輸送路として利用することができる。 

A.  硝酸銀をシリンダードメインに選択的に導入し、真空紫外光(VUV)照射による銀イオン

の還元及びテンプレートであるブロック共重合体のエッチングにより、銀粒子をデカナ

ノスケールで六方配列させることに成功した(論文印刷中)。光量子デバイスへの応用

展開を進めている。 

B.  ナノ相分離膜のシリンダー部分をドメイン選択的に透過するフッ化アンモニウムなどの

化学エッチング物質を利用し、シリコンウエハ基板表面へナノ相分離テンプレートの構

造を転写することに成功した。さらに、シリコンウエハの異方ウェットエッチングプロセス

を検討し、高アスペクト比ナノポーラス材料の作製をめざしている。 

C.  ナノ相分離膜のシリンダー部分への昇華蒸気を利用した塩化鉄の選択的ドーピング

後、酸化還元処理により、強磁性を有する酸化鉄をシリンダー部分に導入することに

成功した。デカナノスケールに配列した垂直配向強磁性アレイを高密度磁気記録デ

バイスへ応用展開するための検討を進めている。 

D.  シリカ前駆体を含む TEOS 溶液へナノ相分離膜を浸漬後、焼成を行うことにより、六方

配列するシリカナノロッドの作製に成功した。現在、CTAB との混合溶液を用い、メソポ

ーラスナノロッドアレイの作製を行っている。 

E.  酸化チタンナノ粒子や鉛イオンなどのドメイン選択的導入により、異方的に屈折率制御

された新規光学薄膜の開発を進めている。 

    1c. 高信頼性ナノテンプレートに用いるナノ相分離構造形成過程の解明 

A.  平成 18 年度新規導入された超小角入射小角 X 線散乱装置(GISAXS)により、本プロジ

ェクトの基幹材料であるナノ相分離膜の高配向・高配列性が膜全体の平均情報として

も実証された。導入時に開発したスペクトル同時測定温度可変システムを用い、ナノ相

分離膜の構造形成過程の解明を進めている。 

B.  温度勾配印加型原子間力顕微鏡測定により、実空間においてナノ相分離構造成長過

程の可視化に成功した。配向・配列性の異なるブロック共重合体について、規則性発

現のメカニズム解明を行い、高信頼性ナノテンプレート作製の指導原理の探求を行っ

ている。 

 

(2) 吉田グループ 

① 研究のねらい 

平成１７年度までに明らかにしてきた本プロジェクトで使用している液晶型両親媒性ブロック共

重合体、PEO-b-PMA(Az)、ナノ相分離構造の熱力学的特徴を利用して、ナノ構造制御

を試みることが本年度の研究目的である。 



 

② 研究の実施項目と成果・進捗状況 
構造解析には放射光小角 X 線散乱（SAXS）、斜入射Ｘ線回折(GISAXS)、Ｘ線反射率

測定、透過型電子顕微鏡（TEM）、原子間力顕微鏡（AFM）を用いた。 
1. ナノ規則構造形成における液晶メソゲンの役割 

液晶メソゲン配向とシリンダー配列との間に相関があることが熱力学的に明らか

になった。メソゲンであるアゾベンゼンとスメクチック層ならびに親水性シリンダ

ーの配向を定量化する試みを行った。アゾベンゼンの配向度を偏光紫外分光で評価

する方法とスメクチック層の配向を GISAXS で評価する方法を確立した。 
2. 単分子膜を利用したナノ構造制御 

ヘキサゴナルシリンダーを基盤面に垂直配向する方法として、PEO-b-PMA(Az)単
分子膜の液晶メソゲンの垂直配向を利用する方法を前年度に確立した。配向メカニ

ズムを斜入射ＸＲＤで解析し、単分子膜の液晶メソゲンの配向がその上にスピンコ

ートした薄膜の液晶相の配向方向を決め、液晶配向にそってシリンダーが配列する

メカニズムが明らかになった。 

3. ブレンドならびに超臨界二酸化炭素を利用したナノ構造制御 

PEO-b-PMA(Az)/PEO-b-PMA(Az)ブレンド系の構造解析を行い、PEO シリンダー

内部に新たな相分離構造が形成されること、その構造を利用して表面のポテンシャ

ル場を変化させることに成功した。さらに。超臨界二酸化炭素を利用することで親

水性ナノ粒子と PEO-b-PMA(Az)の複合化を行った。 

 

(3) 渡辺グループ 

① 研究のねらい 

ナノ周期構造を有する高分子ミクロ相分離構造を自己組織化ナノ構造テンプレートとして金

属イオンや金属ナノ粒子を高次に組織化すると共に，これを “ナノ構造転写シート”としてデ

カナノ周期の機能構造体を高スループット・低コストで作製する新しい低環境負荷型ナノ構造

作製技術の開発を目的とする．  
 

② 研究の実施項目と成果・進捗状況 

1. 金属ナノ粒子のナノ構造テンプレート集積化および精密ナノ転写技術の創製 
両親媒性ブッロク共重合体(PEOm-b-PMA(Az)n)が形成するナノ相分離構造をテンプレ

ートとして，その表面に金属ナノ粒子をドメイン選択的に配列させた後，真空紫外光や低

加速電子線を照射することでテンプレートを分解除去し，テンプレートのナノパターンに沿

って基板上に金属ナノドットを転写形成する技術を開発した。 
2. プレ金属ナノ構造テンプレートの作製およびナノ加工形成技術の創製 

金 属 イ オ ン を ド メ イ ン 選 択 的 に ド ー ピ ン グ し た 両 親 媒 性 ブ ッ ロ ク 共 重 合 体

(PEOm-b-PMA(Az)n)のナノ相分離構造を形成した後，真空紫外光を照射することで金



 

属イオンの還元とテンプレートの分解除去を同時に実行し，わずか 2 段階で基板上にデカ

ナノ周期で配列する金属ナノドットを加工形成する技術を開発した。 
 

(4) 池田グループ 
① 研究のねらい 

製膜性に優れる高分子，高い屈折率異方性をもつ液晶，可逆的な光異性化反応を示すフォ

トクロミック分子を組み合わせたフォトクロミック液晶高分子を用いて作製したナノ周期構造体

は，ホログラムや偏光分離素子などのフォトニクスデバイスとして高い潜在力を有する。本研究

では，多光束ビーム干渉法を用いてさまざまな高分子周期構造体の創製を行い，高性能か

つ高機能な光学素子の開発を目的とした。 

② 研究の実施項目と成果・進捗状況 

1. 液晶ブロックコポリマーの相分離構造制御 

光照射およびラビングを利用した液晶ブロックコポリマーの相分離構造制御について検討

した。洗浄したガラス基板に膜厚 100 nm のポリマーフィルムを調製し，加熱しながらアルゴ

ンイオンレーザーの波長 488 nm の直線偏光を照射したところ，偏光面に対して垂直方向

へ相分離構造が配列した。アゾベンゼンの光異性化プロセスによりアゾベンゼンの配向が

変化する結果，相構造の規則的な配列が誘起されると考えている。一方，ラビングを用い

た相分離構造の制御について検討した。ラビング処理を施したポリイミド被覆ガラス基板上

に，スピンコート法により膜厚 200 nm のフィルムを調製した。このフィルムを AFM で観察し

たところ，12 µm X 3 µm の大面積にわたって一様に一軸配向した相構造が観察された。

これらの成果は Adv. Mater.に発表され，インナーカバーページに採択された（下

図）。 
  
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



 

2. 多光束干渉を利用した液晶高分子周期構造体の作製 

液晶性を有するモノマーにレーザー干渉光を照射し，光重合することによって，周期的な

光学的異方性および光応答性を有する高分子周期構造体フィルムを作製し，その光学特

性について検討した。シアノビフェニルモノマーに架橋剤および光重合開始剤を加え，試

料とした。ビーム径を広げた波長 488 nm のアルゴンイオンレーザー光をグレーティングマ

スクに入射し，発生する回折光が重なる部分に，試料を塗布したガラスセルを設置した。

モノマー混合物に光照射を行い，得られたフィルムを偏光顕微鏡で観察したところ，周期

的に光学異方性を有する周期構造体が得られた。重合過程における分子の拡散により配

向が誘起されることがわかった。 

 

３．研究実施体制 

（１）「合成転写」グループ 

①研究者名 

彌田 智一（東京工業大学資源化学研究所 教授） 

②研究項目 

・多機能性ナノ相分離構造の高分子設計とナノ構造機能の評価 
・高信頼性ナノ相分離構造テンプレート膜の大量生産 
・ナノ相分離構造をテンプレートとするナノ構造転写・複合化プロセスの開発 

 

（２）「ナノ構造解析」グループ 

①研究者名 

吉田 博久（首都大学東京大学院工学研究科 助教授） 

②研究項目 

・ナノ規則構造形成における液晶メソゲンの役割  
・単分子膜を利用したナノ構造制御  
・ブレンドならびに超臨界二酸化炭素を利用したナノ構造制御 

 

（３）「ナノ構造認識」グループ 

①研究者名 

渡辺 茂（高知大学理学部 助教授） 

②研究項目 

・金属ナノ粒子配列・転写シートの大面積化 
・精密ナノ転写技術の高精度化 
・メタル化＆ナノ構造転写を実現するマルチエッチングプロセスの開発 

 



 

（４）「多光束ビーム加工」グループ 

①研究者名 

池田 富樹（東京工業大学資源化学研究所 教授） 

②研究項目 

・ナノ相分離膜を利用したホログラム 
・光照射によるナノ相分離構造制御 
・多光束干渉による周期構造体形成 
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