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研究成果の概要（和文）：少数分子の吸収による光圧を検出する試料として，光捕捉下の単一粒子内で，光吸収
の有無をUV照射で遠隔制御可能なフォトクロミック分子を用いた。フォトクロミック分子含む単一微粒子を可視
光で光捕捉した状態でUV照射することで吸収力を発生させ，その力を光トラップ位置の光軸方向への僅かな変位
（数十から数百nm）から検出した。粒子に作用する放射圧を計算し，一般的な光トラッピング条件下では，数百
から数千個の分子による光吸収を検出可能であることを明らかにすると共に，ハイブリッド型の新たな光操作を
提案した。放射圧の力学測定に基づく吸収分光の実現に向けて，実験及びシミュレーションでの重要なツールが
開発できた。

研究成果の概要（英文）：As a sample for detecting photon pressure due to the photo-absorption by a 
small number of molecules, we used photochromic dyes the absorption coefficient of which can be 
remotely control by UV irradiation in a single particle.
A single particle with the photochromic dye was optically trapped in water with visible laser and 
irradiated with UV light to induce the coloration leading to the generate of absorption force. The 
force pushed the particle toward the light propagation direction and the slight shift (tens - 
hundreds of nm) was detected. By calculating the photon pressure acting on the particle, we 
concluded that photo-absorption by hundreds - thousands of molecules can be detected by using this 
technique. Based on this achievement, we proposed a new hybrid-optical manipulation combining photon
 force and photochemical reactions.
In conclusion, we have successfully developed an important tool for the realization of absorption 
spectroscopy based on the measurement of photon pressure.

研究分野： ナノ光化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
一般に，少数分子の検出には蛍光検出が用いられるが，必ずしも全ての化学種を測定できるわけではない。一
方，吸収分光はより一般的な分光手法であり，原理的に全ての分子が検出可能である。しかし一般の吸収分光で
は試料入射前後の光強度差を検出するため，少数分子（単一分子から1000個程度）を対象とした吸収分光は一般
には困難である。本研究では，分子が光を吸収するさい発生する微弱な力を検出し少数分子の吸収分光を可能に
する新たな分光法を開発するものであり，分子やナノ材料の挙動を無染色で検出可能とする。これは材料科学や
分子細胞生物学，分析化学などの幅広い分野に全く新しいナノ測定手法を提供できる。

※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 
 単一分子分光は，一般に蛍光検出に基づいている。蛍光検出は，励起光を適切にカットすれば
原理的にはバックグラウンドフリーであり，高い検出感度が容易に実現可能であるが，単一分子
レベルの分光計測においては，微弱ではあるが存在する背景雑音の中で単一分子の蛍光を測定
する必要があるため，現実的な測定対象は発光量子収率の比較的高い蛍光分子に限られ，必ずし
も全ての化学種を測定できるわけではない。一方，吸収分光はより一般的な分光手法であり，対
象とする分子の発光量子収率によらず，原理的に全ての分子が検出可能である。しかしながら，
吸収分光では試料に入射した光強度 I0 と，試料透過後の光強度 I との差を検出するため，計
測対象分子数の減少と共に吸収される光子数（I0 - I）が減少し，検出感度が低下し，少数分子
（単一分子から 1000 個程度）を対象とした吸収分光は一般には困難である。しかし上述の通り，
吸収分光は非発光性の試料も検出可能で，応用範囲は発光分光に比べてより広く一般的である
ため，単一ナノ粒子，単一分子吸収分光法が確立されれば，個々の分子の挙動を無染色で検出可
能となり，分子分光，材料科学や分子細胞生物学，分析化学，生化学などの幅広い分野でより一
般的な顕微分光手法となり得る。 
 
 
２．研究の目的 
 本研究では上述の相反する特性を止揚した，単一分子レベルの吸収分光法の確立を最終的な
目標として設定し，そのために，従来の吸収分光とは全く異なるアプローチ，即ち，「分子が光
を吸収することで生じる力（放射圧）の測定」によって分子の光吸収を検出する手法を開拓する。
さらにその手法を駆使し，少数分子，究極的には単一分子の光吸収測定を可能にする全く新しい
吸収分光法の確立を目指す。 
 
 
３．研究の方法 
 少数分子の光吸収により発生す

る放射圧（吸収力）を測定するため

に，ターゲット分子を内包したナノメ

ートルからマイクロメートルサイズの

微粒子（高分子や MOF など）をサ

ンプルとした。これらの微粒子はタ

ーゲット分子を微小空間に保持す

る試料セルの役割を果たす。 

 ターゲット分子としては，まずはモ

ル吸光係数の比較的大きな有機色

素（クマリンなど）を用いた。また，吸

収力によるトラップ位置の微小変位を追跡していることを実験的に明確に示すために，光照射で吸収バ

ンドが変化するフォトクロミック色素（ジアリールエテン誘導体）も用いた。これらの色素を含む微粒子の

水分散コロイドを作製し，試料とした。 
 ターゲット分子に作用する吸収力検出の概念図を図１に示す。まず試料粒子に吸収のない波長（可
視/近赤外域）のレーザー光で単一微小液滴を光トラップする。この状態で，分子が吸収する波長のレ
ーザー光で液滴内部の分子を励起する。分子の光吸収に伴う吸収力によりトラップ光の光軸にそって
光の進行方向（+Z 方向）に僅かに変化する微粒子の位置をナノメートル精度で検出することで吸収力を
高精度に測定する。ターゲット分子として蛍光分子を用い，粒子の位置は高感度蛍光イメージングによ
り追跡した。このとき結像光路にシリンドリカルレンズを導入し結像系に非点収差を導入することで，観
測対象（ナノ/マイクロ粒子）の僅かな Z 変位に依存して，観測される粒子像が縦長から横長へと変化す
る（図１右）。この形状変化から nm レベルの Z 変位を検出した。上で述べたように，光照射で吸収バン
ドが変化するフォトクロミック分子系を含む微粒子に対して，着色＞＞消色＞＞着色を繰り返し誘起し，
吸収バンドの変化に対応した Z 位置の変化を観測し，分子の光吸収による吸収力を測定しているかを
実証した。また，分子の吸収断面積と励起光強度，トラッピング光強度，液滴サイズと屈折率などの諸条
件から粒子に作用する放射圧（勾配力，散乱力，吸収力）の合力を計算し，実験結果の妥当性を詳細
に検証した。 
 
 
４．研究成果 
 数百ナノメートルから数マイクロメートルサイズの高分子微粒子に含まれる有機色素分子の
基底状態吸収により発生する放射圧を上記手法により測定した。光異性化により吸収スペクト
ル変化を示すフォトクロミック分子（ジアリールエテン誘導体，ナフトピラン誘導体など）を含
む微粒子試料を調製し，単一微粒子を可視光で光捕捉した状態で，UV 光を照射すると，光トラ

 
図１  単一分子/粒子の光吸収力による微小変位検出の

概念図．図右には非点収差イメージの実際の測定例と解

析結果を併せて示した． 



ップ位置が光軸（Z 軸）方向に数十から数百 nm シフトした。粒子に内包された分子の吸収断面
積と分子数，励起光強度，トラッピング光強度，媒体粒子のサイズと屈折率などの諸条件から粒子に作
用する放射圧（勾配力，散乱力，吸収力）の合力を計算し，一般的な単一レーザービームを集光する
ことで発生する勾配力による光トラッピング条件下では，数百から数千個オーダーの分子によ
る光吸収を検出可能であることを明らかにした。また，この Z変位がフォトクロミック反応に同
期して起こることを，反応速度を変化させた系で測定することで実証し，光化学反応による微小
光メカノシステムが実現可能であることを示し，化学反応と光圧をカップルさせた，ハイブリッ
ド型の新たな光マニピュレーションを提案した[1,2]。 
 さらに，放射圧発生用レーザー光の光軸と直交する方向から被トラッピング粒子の挙動を観
測可能な自作光学系を用い，これまでより微小な，量子ドットに作用する放射圧の検出に挑戦し
た。粒径が微小な量子ドットの観察を容易にするため糖類を添加し粘性を高めた水溶液に市販
の量子ドット（仕様：直径 6 nm）を分散させ，可視レーザー光を緩やかに集光し照射したとこ
ろ，吸収力及び散乱力により光軸方向に運動する粒子を蛍光イメージから確認することができ
た。この現象を定量的に説明するために，種々の条件を考慮したブラウン動力学法に基づくシミ
ュレーションを実施したところ，実験における光照射条件では，単一の量子ドットを輸送するに
は放射圧が幾分小さい事がわかり，実験結果の再現には複数個の量子ドットが集合した凝集体，
あるいは，量子ドットのシェル部分の厚みが大きな系などを考える必要があることが分かった。
比較的少数の量子ドット集合体に対する吸収力の力学検出に成功した本成果は，少数量子シス
テムの光吸収と放射圧の力学測定とを結びつける重要な研究成果であり，また本研究で提案す
る，放射圧の力学測定に基づく吸収分光の実現に向けて，実験系及びシミュレーション両面で重
要なツールが開発できたと考えられる。 
 また，微弱な光圧検出に対して影響を与える光熱効果に関しても検討を行い，熱泳動と光圧を
有効にカップルさせることで，粒径選択的な光捕捉が実現可能であることも実証し[3]，さらに
溶媒のトラッピング光吸収により局所的な発熱を定量評価することにも成功している[4]。 
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