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研究成果の概要（和文）：光を用いてナノ物質・微粒子を浮遊させて環境から隔離することで、その物性を明ら
かとすることを目的として、複数の光トラップ実験系の開発を行った。固体ナノ材料からは、浮遊状態における
単一光子観測に成功した。また、浮遊状態の半導体微粒子からの発光スペクトルを測定することで内部温度の測
定に成功した。さらに、浮遊状態で意図的に加熱を行うことで、その場アニーリングを行うことに成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we developed two complementary optical trapping systems to 
isolate nano-materials from the surrounding environment and to reveal the fundamental nano-material 
properties. We have observed a single photon emission from solid state emitters. Furthermore, we 
demonstrated the temperature estimation based on the photoluminescence spectrum from the optically 
levitated semiconductor particles. In addition, we established in-situ annealing method of the 
levitated particles. 

研究分野：光物理学
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１．研究開始当初の背景 
物質のサイズを極限まで小さくすると、バル
クとは質的に異なる新規な物性（以下、ナノ
物性）が発現しうる。このような物質群はナ
ノ物質とも呼ばれ、現在の物質科学には欠か
せない存在となっている。ナノ物性発現の機
構は、量子閉じ込め効果（量子ドット）や表面
積効果（ナノ触媒）、空間的コヒーレンス効果
（ナノ磁石）など多岐にわたっている。これ
らのナノ物性をさらに有効に利用していくた
めには、その機構を明らかにし、効果の増強
や効率化を図る必要がある。 
一方で、ナノ物性は、その機構によらず周囲
の環境の影響を強く受けることがわかってい
る。これは試料のサイズ減少に従い、表面積
の体積に対する割合が非常に大きくなるため
であり、避けることは原理的に困難である。
周囲の環境の種類によっては、本来現れるは
ずの興味深いナノ物性が覆い隠されてしまう
場合もある。これまでの研究では、物理的に
ナノ物質の周りを保護するアプローチや、「ナ
ノ物質＋環境全体」を一つの系として扱うア
プローチがとられてきた。しかし、ナノ物性
とその機構の普遍的理解のためには、本質と
環境の影響の切り分け可能な手法が必要不可
欠である。そこで、何らかの手段を用いて、ナ
ノ物質を環境から隔離し、その影響を限りな
く抑制した状態での物性研究を行うことがで
きれば、ナノ物質の本質を抽出できる可能性
が期待できる。 
 
２．研究の目的 

本研究では、光トラップ技術によってナノ物
質、特に微粒子を浮遊させ環境から隔絶する
実験系を構築し、対象とするナノ物質本来の
光物性を明らかにする実験技術を確立するこ
とを目的とした。光トラップとは、光の持つ
運動量を微小物質に与えることで、光の焦点
付近に対象とする微小物質を捕捉することの
できる技術である。主にマイクロメートルス
ケールの物質を対象とした液体中での研究が
盛んに行われているが、本研究ではナノ物質
を対象としたガス・真空中での光トラップを
行った。具体的には、まず、単一量子ドットや
単一ナノダイヤモンドを含む微粒子系を対象
とし、ガス・真空中での光トラップによる浮
遊を実証する。さらに、光トラップ下での時
間積算発光・時間分解発光や散乱スペクトル
などを測定することで、対象とする微粒子の
環境から隔離された状態での物性情報の抽出
を狙う。 
 
３．研究の方法 

上記の目的を達成するために、特徴の異なる

複数の光トラップ実験系を構築し、微粒子の
光による浮遊を実現した。その上で、浮遊中
の微粒子を対象として発光や散乱などの光測
定を通じた物性解明を行う。すべての実験の
共通の光トラップ用レーザー光源として連続
波チタンサファイアレーザー（波長785 nm）
を用いた。対象とする微粒子の直接吸収のな
い波長を選択することで光吸収に起因する輻
射力の発生を抑え、安定な光トラップを実現
する。各実験の目的に応じて、NAの大きな対
物レンズを用いたシングルビームトラップ実
験系と、作動距離を大きくしたデュアルビー
ムトラップ実験系を使い分けた（それぞれ図
１(a)と図 1(b)に対応）。前者は、より深いトラ
ップポテンシャルを得ることができるという
特徴を持ち、後者はトラップ地点周辺により
大きな自由空間を確保できるために、付加的
な光照射が可能であるという特徴がある。波
長の全く異なる複数の光を用いる際には、複
数の光学系を統合可能な後者の実験系が適し
ている。 
 
 

 

 
 

 

 
 
 
図 1：(a)シングルビームトラップと(b)デュア
ルビームトラップの模式図。後者の方が動作
距離が長くなり、自由空間を確保できる。 
 
 
４．研究成果 
(1) 浮遊量子ドット CdSe/ZnS からの単一光
子測定 
室温大気中および室温ヘリウムガス中にお
いて、コロイド型の量子ドット CdSe/ZnS を
光トラップさせることに成功した。まず、非
共鳴の勾配力を増強させるために、エタノー
ルの透明マイクロ液滴を利用して単一量子ド
ットをシングルビームトラップした。トラッ
プに用いるレーザー光が高強度であるため、
二光子吸収過程が高い確率で起こる。この二
光子吸収過程を通じた光励起によって、付加
的なレーザーなしに発光観測に成功した。さ
らにその発光の二次の相関を測定することで、
単一光子発生であることも確認した。時間積
算発光スペクトル測定から、不均一性を取り



除いた均一幅（およそ 15 nm の半値全幅）の
決定にも成功した。また、スペクトル形状が
時間的に変化し続けるスペクトル拡散の様子
も観測された。このスペクトル拡散も単一量
子ドットを含む、固体単一光子源特有の現象
である。 
また、異なる表面修飾を持つ量子ドットなど
様々なタイプのコロイド型量子ドットについ
て光による浮遊を行ったが、どの場合につい
ても光トラップ後の試料の劣化が観測された。
光トラップ開始後しばらくは強い単一光子発
生が見られるが、時間経過とともに発光量が
減少していき、最後には完全に発光が生じな
くなる。これは、光励起後の非輻射緩和によ
る加熱などが原因となり、量子ドット自体の
劣化が起きているためだと考えられる。そこ
で、より光照射に対して頑強なダイヤモンド
のナノ粒子（ナノダイヤモンド）を試料とし
て、光トラップによる浮遊実験に取り組んだ。 
 

(2) 浮遊ナノダイヤモンド単一 NV 中心から
の発光測定 
室温大気中および室温ヘリウムガスや真空
中において、単一のナノダイヤモンドを光ト
ラップさせることに成功した。シングルビー
ムトラップによる安定な光トラップが確認さ
れた。ナノダイヤモンド中には、ランダムに
NV 中心（平均 1 個以下）が含まれているた
め、浮遊状態のナノダイヤモンドからの単一
光子発生が期待できる。トラップに用いるレ
ーザー光と同軸に連続波緑色レーザー（波長
532 nm）を励起光として導入することで、光
トラップ開始時から発光を測定した。 
量子ドットの場合と同様に、光トラップから
の時間経過とともに発光が減少していき、最
後には消光する様子が見られた。しかしなが
ら消光後も、微粒子が光トラップされ続ける
様子を微粒子の散乱光から確認することがで
きた。このことから、ナノダイヤモンドが、光
励起と、それに続く非輻射緩和によって加熱
され、グラファイト化している可能性が高い
ことがわかった。このグラファイト化は、ダ
イヤモンドの大きなバンドギャップエネルギ
ー（5 eV 以上）を考慮すると、多光子吸収で
はなく、不純物や欠陥に起因する吸収が原因
だと考えられる。 
以上(1)と(2)の結果から、単一微粒子を光に
よって浮遊させると、本来直接吸収が予想さ
れない場合であっても多光子過程や欠陥・不
純物吸収を通じて高い確率で励起が起こるこ
とが明らかとなった。これは微粒子の光浮遊
には、強く集光した高強度レーザー光が必要
であることに起因している。この予期しない

励起後に、非輻射緩和を通じて試料の加熱・
変質・劣化が生じている可能性が考えられる。
そこで、浮遊状態にある微粒子の内部温度を
非接触に測定するための手法開発に取り組ん
だ。この手法は、物性探索にとって重要なパ
ラメーターである温度を浮遊状態で測定可能
にするものであり、上記現象に限らない応用
可能性・大きなインパクトが期待できる。 

さらに、浮遊微粒子の不純物や欠陥に起因す
る不要な吸収を抑制するためには対象とする
微粒子の高品質化が重要となる。その高品質
化のための手法の１つとして、浮遊中の微粒
子の、その場アニーリングの実装についても
取り組んだ。浮遊状態を保ったまま微粒子を
高品質化する技術の実現は、本研究目的の達
成に大きく貢献しうるものである。微粒子の
高品質化は、浮遊状態のナノ物性解明に必要
不可欠な要素技術である。 
 
(3) 浮遊ZnO微粒子を用いた非接触内部温度
測定 
一般に半導体のバンドギャップエネルギー
は室温から極低温の間で強く温度依存するこ
とが知られている。これは、熱膨張と格子振
動の効果による。そこで、発光効率の高い直
接遷移型半導体からなる微粒子を光トラップ
した状態で発光を測定することで、その発光
スペクトルから温度測定が可能であることが
期待できる。そこで、本研究では半導体 ZnO
微粒子を用いて、この手法を実証することと
した。室温大気中においてデュアルビームト
ラップによって ZnO 微粒子の光トラップに
成功した。トラップレーザー光と同軸に、励
起用紫外レーザー光（波長 367 nm）を導入
することで浮遊 ZnO 微粒子からの発光を観
測した。さらに、浮遊 ZnO 微粒子に CO2レー
ザー光（波長 10.6 µm）を照射した。この照
射により、自由キャリア吸収と二次のフォノ
ン吸収が起きるため、非接触での加熱が起こ
ると予想された。この CO2レーザー光照射を
行うことで、実際に ZnO 微粒子からの発光ス
ペクトルの変化を観測することに成功した。
スペクトルの変化から数十 K の温度上昇と
見積もられた。この温度上昇はレーザー照射
による加熱効果と黒体輻射と空気分子との衝
突による冷却効果の釣り合いから予想される
温度上昇と良い一致を示した。 
 

(4) 浮遊シリカ微小球のアニーリングと非接
触サイズ測定 

シリカ微小球（直径およそ 3 µm）を試料と
して、デュアルビームトラップによる光浮遊
を行った（図１(ｂ)および図 2）。浮遊状態を



保ったまま、その場でアニーリングを行うた
めに、光浮遊中のシリカ微小球に CO2レーザ
ー光照射を行った。Si-O-Si 結合の振動モード
共鳴により、大きな吸収・加熱が期待できる。
アニーリングの効果を確認するために、CO2
レーザー光照射の前後で白色光散乱スペクト
ルを測定することで、微小球のウィスパリン
グギャラリーモードの同定を行った。 

 
 

 

 
 

 

 
 

 

図２：実験の模式図。 
 

ウィスパリングギャラリーモードの共鳴波
長は微小球のサイズや屈折率によって決定さ
れるため、アニーリングの効果を反映してい
ると期待できる。CO2 レーザー光を照射した
後に、冷却過程を経てから白色光散乱を測定
した。CO2 レーザー光照射強度を 0～7 
kW/cm2 の間で変化させつつ、白色光散乱を
測定することで、実際にウィスパリングギャ
ラリーモードの短波長シフトを確認した（図
3）。Free Spectral Range のおよそ 40%に対
応する 7 nm におよぶ大きなシフトを実現し
た（波長 660 nm 付近の共鳴について）。この
短波長シフトはおおよそ数％の体積減少に対
応することが明らかとなった。この体積減少
は、アニーリングによりシリカ微小球内部と
表面からの水分子や有機分子の脱離が生じた
ためであり、先行研究によるアニーリング効
果とも定量的に良い一致が示された。一方で、
CO2 レーザー光による加熱と、黒体輻射およ
び空気分子との衝突による冷却の釣り合いか
ら、およそ 600 K もの高温状態でのアニーリ
ングが行われているということがわかった。
これらの結果について、論文としてまとめ出
版した（下記、主な発表論文の 1）。 
 

 

 
 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３：アニーリング前後の白色光散乱スペク
トル（Reprinted from Journal of the Optical 
Society of America B, 34, C20-C24 (2017). 
doi: 10.1364/JOSAB.34.000C20）。 
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