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研究成果の概要（和文）：本研究では、バイオチップ上で微弱な蛍光強度を高めることのできるフォトニック結
晶構造（PhC）の光学特性評価を目的とした。 PhCは正方形の格子状に円孔配列を配しており、ガラス基板上に
Si3N4膜を蒸着し微細加工技術により作製した。また格子定数と円孔直径が異なるナノ周期構造も作製した。波
長520nmの光をガラス基板の側面から導入すると、蛍光強度や波長によりPhC結晶面より上方回折することを確認
した。
さらに、温度応答性ゲルにナノインプリント法を用いてナノ構造を転写して、温度変化に伴い、フォトニック結
晶のナノ周期構造を任意に変化させることで、蛍光測定波長を任意に変化可能な光学デバイスを作製できた。

研究成果の概要（英文）：Fluorescence assay is well established method for a biochemical sensing for 
detecting and measuring biological molecules, such as DNA assay. However, light intensity from 
fluorophores are relatively-weak. In this study, we fabricated a Photonic Cystal (PC) slab for the 
enhancement of a fluorescence intensity. The PC was made of Si3N4 on a glass substrate and it have a
 square-lattice hole array. We also fabricated another structure with different lattice constants 
and hole diameters. We then evaluated the fabricated PhC by introducing the light with the 
wavelength of 520 nm from the side and measuring the spectrum of emitted light. Moreover, we 
fabricated a fluorescence measurement device which can arbitrarily change nano periodic structure of
 photonic crystal by using temperature responsive gel. By transferring nanostructures to a 
thermoresponsive gel by nanoimprint method, a device was able to change its measurement wavelength 
arbitrarily with temperature change.

研究分野： マイクロ・ナノシステム
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１．研究開始当初の背景 
食品の安全性検査や，新型インフルエンザ

など各種感染症の診断などにおいて，バイオ
計測の迅速化が急務の課題となっている．こ
のバイオ計測では，食中毒の原因となる菌体
や感染症の原因ウィルスなどが増殖する前
の極微量の段階で高感度に検出する必要が
ある．また，計測対象のバイオ分子などを，
感染や発症現場などオンサイトで精度高く
診断するために，バイオ診断システムの小型
化・軽量化が求められている．このような問
題に対し，近年の微細加工技術の進展により，
DNA やタンパク質，菌体やウィルスなどを
高感度に計測するための蛍光計測バイオチ
ップの開発が進展している．これをオンサイ
ト計測に用いるためには，微弱な蛍光を精度
よく検出できる光学系のマイクロ化が必須
である． 
当研究グループでは，フォトニック結晶と

いわれる光の波長程度の周期的な誘電率分
布を持ったナノ構造体を，バイオ分子などの
高感度計測へ応用するため，これまでにポー
ラスシリコンの製作や，ナノ微粒子を規則的
に配置する手法を検討して，バイオ分子検出
に関する研究を実施してきた．また上記方法
のほかに，電子線リソグラフィなどの微細加
工技術によりガラス基板上にフォトニック
結晶構造を作製し，そのバイオ分子計測の高
感度化などに関する研究を行ってきた．これ
までに，ガラス基板上に成膜したシリコンナ
イトライド薄膜上に，電子線リソグラフィに
より正方格子状ホールアレイを作製し，顕微
分光測定を行ったところ，波長 500nm 付近
の光に対して透過率の低下ピークをもつこ
と，またピーク波長はホール直径に依存して
変化することを確認した．さらに製作したチ
ップの基板側面より白色光を導波させると，
フォトニック結晶パターンエリアで特定波
長の蛍光のみを上方向へ放出すること，この
放出光波長はフォトニック結晶パターンの
寸法，特にホール間隔に依存することを明ら
かとしている． 

以上により，ガラス基板内を導波する全反
射光のうち，ある特定波長の光のみをフォト
ニック結晶表面で上方向に回折放出させる
手法に着目し，複数種類のフォトニック結晶
構造と回折する光波長との相関関係につい
て詳細検討を進めるとともに，一枚のガラス
基板上に複数種類のフォトニック結晶構造
を連続的に作製することで，励起光と蛍光の
光路を分離したマイクロ光学系を併せ持ち，
多色蛍光の同時検出が可能な超高感度バイ
オ蛍光計測チップを開発できると着想した． 
 
２．研究の目的 
本研究では，フォトニック結晶の光学特性

を微量な菌体やウィルス，バイオ分子のオン
サイト蛍光測定に適用するために，以下の点
を明らかとすることを目的とした． 

１） フォトニック結晶構造パターンと上方
放出光波長との相関性を精査して，可視光波
長領域の蛍光に対応するフォトニック結晶
を作製し，光学特性を評価する． 
２） 一枚のガラス基板上に複数のフォトニ
ック結晶構造を連続的に作製し，それぞれの
特定波長光の上方放出特性を検証して多色
蛍光計測フォトニック結晶チップの製作指
針を決定する． 
３） フォトニック結晶領域の大面積化のた
めの微細加工条件を決定し，高感度蛍光計測
システムの簡易化を測る． 
 
３．研究の方法 
3. 1 原理 
フォトニック結晶とは周期的な誘電率分

布を持つナノ構造体で，これまで赤外線領域
での研究が行なわれてきたが，近年では可視
光領域での利用が注目されている．フォトニ
ック結晶面における蛍光高輝度観測の原理
は,基板表面に製作した回折格子としてフォ
トニック結晶構造が存在すると,蛍光体の光
放出形状が変化することである.基板表面で
励起された蛍光体は全方位に蛍光を発する
ため一部は基板に入射し,側面方向への入射
角の大きいものは全反射により基板内部に
導波する.回折格子を製作して基板内部での
全反射を減少させることで,受光素子に観測
される光量の増加が見込まれる.概念図を
Fig.1 に示す. 

 
3. 2 製作プロセス 
  ガラス基板上にシリコンナイトライド
（SiN）膜を微細加工したフォトニック結晶
の製作は，電子線描画とドライエッチングプ
ロセスにて行った. 基板として無アルカリ
ガラス（#1737, Corning）を使用し, シリコ
ンナイトライドを CVD プロセスにより 80 nm
成膜した. 電子線レジストにはZEP520-A (日
本ゼオン)を使用し, 帯電防止剤としてエス
ペイサー300Z（昭和電工）をスピンコートし
た. 電子線描画装置（ELS-7500, ELIONIX）
にて描画・現像後, ICP エッチング装置

Fig.1  Basic concept of the fluorescence 
enhancement on the PC chip 



（RIE-10iP, Samco）にて CHF3 プラズマエッ
チングを行った. 同装置でレジストの O2 ア

ッシングも行った（Fig.2）. 
また，温度応答性高分子膜を用いたナノ周

期構造作製は，Si 基板上に電子線描画により
作製した微細パターンをポリジメチルシロ
キサン(PDMS)で型取りし，ナノインプリント
することによって作製した．本研究では温度
応答性高分子膜として Bioresist(日産化学
株式会社)を使用した．Bioresist は，Poly-N- 
isopropylacrylamide (以下 PNIPAAm)を主成
分とした温度応答性高分子で，一般的なフォ
トレジストと同様に，紫外線を照射すること
で簡易に微細パターンを作製することが可
能である．まず，シリコン基板にポジ型のフ
ォトレジストである ZEP520 をスピンコート
して電子ビーム露光装置(JBX-6300SJ)によ
って描画し現像を行った．その後，PDMS を流
し込み，硬化させパターンを転写した．また，
ガラス基板に Bioresist をスピンコートし，
作製した PDMS の鋳型を用いてナノインプリ
ントを行い，微細パターンを Bioresist に転
写しフォトニック結晶を作製した． 
 
４．研究成果 
4.1 光シミュレーションによるフォトニ

ック結晶構造と光学特性との相関性の検討 
フォトニック結晶構造パターンと光学特

性について，光シミュレーションによるフォ
トニック結晶構造と光学特性との関連性を
検討した．MEMS-One を用いて一次元フォトニ
ック結晶の全反射による光導波解析に関す
る検討を行ったところ，結晶構造による回折
は確認されたが，上部では光源の影響が大き
いことから，定量化のために引き続き検討す
る必要があることが分かった．また EEM-FDM
（株式会社 EEM）による 3次元 FDTD 法を用い
てBioresistによるナノ周期構造と光学特性
との関係について検討を行ったところ，波長
500nm に共振点波長を持つ構造を見出すこと
ができた． 
4.2 多色蛍光計測用フォトニック結晶チ

ップの製作 
ガラス基板上にシリコンナイトライド

（SiN）膜を微細加工したフォトニック結晶
構造について，形状・寸法などの設計につい
て検討した．円孔の大きさや格子定数を最適
化するために，先行研究で作製した直径
380nm，深さ 100nm，ホールピッチ 520nm を基
準として，赤色，黄緑色，黄色，黄赤色に共
鳴すると予想される円孔 130～530nm，円孔間
隔 520～730nm 程度までを適宜組合わせ，8パ
ターンのフォトニック結晶を設計した
（Table 1）． 

 

 
 
 
また円孔間隔の影響について詳細検討を

行うために，円孔直径を 280nm とし円孔間隔
を 400から 500nm まで変化させた構造パター
ンを組合わせて設計した（Table 2)． 

 
次にガラス基板上

に 80nm の SiN 膜を蒸
着し，パターン形状
を作製した．製作例
を Fig.3 に示す．パ
ターン描画のための
レジスト膜厚，EB 描
画のドーズ量，エッ
チングレート等の製
作条件について詳細
検討を行い，SEM と
AFM 観察により，設計

通りのナノ周期構造 
パターンを安定的に
製作するための条件
を得ることができた． 

このナノ構造パターンを有するガラス基
板へ斜め上方より白色光を照射したところ，
波長の異なる散乱光が発生し，回折光が放出
された様子を観察できた．またガラス基板の
下側より白色光を照射し，透過スペクトルを
取得したところ，構造パターンの違いに応じ
て透過光の透過率が変化することが示され
た．ガラス基板の側面より白色光を導入した
測定実験の概要を Fig.4 に示す． 

 
 
 
 
 
 
 

 
 

1. ガラス基板へSi3N4 を成膜

2. レジストと導電性ポリマーをスピンコート

3. 電子線描画および現像

コーニング 1737

Si3N4：80 nm

ZEP520-A

エスペイサー 300Z　　　

4. ドライエッチング

5. 酸素プラズマアッシング

Fig.2  Fabrication process of PhC device 

Table1 Parameters of designed PhC  

Table2 Parameters of designed PhC 

Fig.3   Example of 
fabricated structure 
of PhC device 

Fig.4  Setup of experiment 

5. 酸素プラズマアッシング 



それぞれのフォトニック結晶領域から放
出される光のスペクトルを測定したところ，
異なる波長光が放出される様子を観察でき
た．円孔径が大きくなるに従い高強度となる
こと，10nm 程度の格子定数の変化はスペクト
ルピークに影響を及ぼさないことなどが明
らかとなった（Fig.5）． 

 

 
 

 
4.3 フォトニック結晶領域の大面積化を実
現するための製作方法の検討 
フォトニック結晶領域の大面積化を目指

し，その微細加工プロセスの最適化について
検討を行った．ガラス基板上に温度応答性材
料であるバイオレジスト膜を作製し，ナノイ
ンプリント法を用いることにより，円柱径約
640nm，円柱間距離 1260nm の正方格子状アレ
イを作製できることを確認した．このガラス
基板の側面より白色光を照射すると，ナノ周
期構造表面が 20℃では波長 646nm 光を，40℃
では波長560nmの光を上方放出することを確
認した（Fig.6）． 

 
今後，円柱径約 640nm，円柱間距離 1260nm

の正方格子状アレイ形状を有する鋳型の製
作法を確立することにより，ナノインプリン
ト法を用いて，フォトニック結晶構造領域の
大面積化が可能になると考えられる． 
 

4.4 バイオ分子計測の最適化 
バイオ分子計測でよく用いられる蛍光波長
光を，適宜組合わせて入射光としたときのフ

ォトニック結晶構造と放出光の関係につい
て検討を行った．ガラス基板上の SiN 膜にフ
ォトニック結晶構造を作製したガラス基板
を用いて，蛍光色素の中でも最大蛍光波長が
525nm であるフルオレセイン蛍光色素から放
出される525nmの光をナノ周期構造パターン
の側面より導入したところ，円孔間隔 520nm，
円孔直径280nmで効率よく光が放出される様
子を得ることができた．またガラス基板の側
面に蛍光色素を滴下するためのマイクロチ
ャンバを設置し，フルオレセインを滴下して，
各ナノ構造表面からの放出光を測定した結
果，円孔間隔が蛍光波長と同程度のナノ構造
表面からの放出光強度が強くなること，本デ
バイスにおける測定限界は 10mg/ml 程度
であることを確認した（Fig.7）． 

蛍光試薬の中でも最大励起波長 554nm，最大
蛍光波長 568nm である Cy3 と，最大励起波長
667nm，最大蛍光波長 685nm である CF660R を
混合し，バイオレジスト膜上の周期構造の側
面に設置したマイクロチャンバに滴下して，
各蛍光試薬の励起波長光を照射したところ，
20℃のナノ周期構造表面からは CF660R の蛍
光スペクトルを，40℃の表面からは Cy3 の蛍
光スペクトルを取得することを確認した
（Fig.8）． 

 
以上により，ナノ周期構造表面の光学特性

を用いて，バイオ分子への標識に用いられる
ラベル化蛍光色素を検出可能であることを
示した． 

Fig.6  Spectrum from SiN PhC 

Fig.5  Image of PhC 

Fig.7  Measurement of FITC concentration 

Fig.8  Spectrum from bioresist PhC 



本研究は，問題解決が急務となっている食
品の安全性検査や，新型インフルエンザなど
各種感染症の診断などに対する新しい新規
診断法の開発につながり，また，分析化学や
医学，ライフサイエンス研究推進により国民
の QOL 向上へ資することが期待され，ライ
フイノベーションの推進に大きく貢献する
と考えられる． 
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