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研究成果の概要（和文）：私たちは、JSPS科研費の支援のもと、IV族材料を用いた高度なラマン分光技術とオン
チップ光集積デバイスの研究を行い、多孔質カーボンナノワイヤーアレイとシリコンナノディスクアレイ基板を
用いてラマン分光法とラマン光学活性の向上を実証した。一方、私たちは、光の偏光制御、電気光学変調、生化
学的センシングなどのさまざまな用途に向けて、新規のグラフェン・オン・シリコン導波路デバイスを設計し、
開発した。これまでの成果をもとに、Nature Communications、ACS Photonicsなどに11本のジャーナル論文を発
表するとともに、学会では7件の招待講演と8件の口頭発表を行った。

研究成果の概要（英文）：Under the support of the KAKENHI fund, we have studied advanced Raman 
spectroscopic techniques and on-chip optoelectronic integrated devices based on group-IV materials. 
On the one hand, we demonstrated enhanced Raman spectroscopy and enhanced Raman optical activity 
based on the porous carbon nanowire array and silicon nanodisk array substrates, respectively. On 
the other hand, we have designed and developed novel graphene-on-silicon waveguide devices for 
various applications in light polarization control, electro-optical modulation, and biochemical 
sensing. Based on the previous results, we have published eleven  journal papers in Nature 
Communications, ACS Photonics, Optics Express, IEEE Photonics Journal, Applied Physics Express, and 
so forth, as well as presented seven invited talks and eight oral speeches in conferences.

研究分野： 応用物理学

キーワード： ラマン分光法　ガス検知　シリコンフォトニクス　グラフェン

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発した手法は、ラマン分光法とセンシングにおけるナノフォトニクスの応用を後押しするために重要
な基盤技術となり得る。今後は新しいナノ構造基板を開発し、光と物質の相互作用メカニズムを追究する事で、
分析化学、構造ウイルス学、及び製薬科学の分野において更なる発展が期待される。

※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 

コンパクトでスマートな生化学センサーは、人工知能、モノのインターネット、ウェアラブルデ

バイスで幅広く使用されているため、大きな注目を集めている。ガス検知を例にとると、電気化

学ガスセンサー[J. Wang et al. Nanotechnology 2006]、電界効果トランジスタガスセンサー、

[F. Schedin et al. Nature Materials 2007]、および光学式ガスセンサー[J. Wo etal. Optics 

Letters 2012]など、いくつかのコンパクトなセンサーが提案され、実証されている。その中で

も、光学センサーは、高感度、安定性、化学的特異性、電磁耐性というメリットがある。過去数

十年にわたって、マイクロファイバーセンサー[J. Wo etal. Optics Letters 2012]、表面プラ

ズモン共鳴センサー[M. Cittadini et al. Carbon 2014]、およびオンチップ光学センサー[D. 

Kita et al. IEEE JSTQE 2017]などのさまざまな光学ガスセンサーが開発されてきた。マイク

ロエレクトロニクスにおける今日の最先端の製造を利用して、IV 族材料ベースの光学センサー

は低コストで商業化される有望な可能性を秘めている。さらに、そのような光学ガスセンサは、

信号処理および通信のための電子デバイスとさらに統合することができる。したがって、IV 族

材料ベースの光学センサーは、次世代センシング技術の有望な候補と考えられている。ただし、

チップ上の光と分子の間の適度な相互作用により、センサーの検出限界が制限される。 

 

２．研究の目的 

本研究は、高感度の生化学的センシングを実現するために、IV 族材料、すなわちグラフェン、

カーボンナノワイヤー、シリコンを使用して、新しいナノフォトニックデバイスに基づく高度

な分光技術を開発することである。 

 

３．研究の方法 

本研究の方法には、トップダウン製造を使用して合理的に設計されたフォトニクスデバイス

と、ボトムアップ製造を使用して低コストで合成されたナノ構造が含まれる。一方では、有限

要素法ソフトウェアを使用してシリコンオンインシュレータウェーハに基づくフォトニックデ

バイスの構造を最適化し、電子ビームリソグラフィを使用して設計したデバイスを製造した。

一方、電気化学的プロセスを使用してナノ材料を合成し、分光法およびセンシングアプリケー

ションにおけるナノ材料の特性を特徴づけた。 

 

４．研究成果 

(1) 多孔質カーボンナノワイヤーアレイに基づく表面増強ラマン分光法表面増強ラマン分光法

（SERS）は、金属基板上の局在表面プラズモン共鳴（LSPR）を励起することにより、本質的に

弱い自発的ラマン散乱よりも数桁高い感度を提供するため、振動分光法の強力なツールであ
る。ただし、SERS は、「ホットスポット」への強い依存、大きな光熱発生、および容易な酸化

のために、再現性、均一性、生体適合性、および耐久性が犠牲となるため、生物医学的使用に

は信頼できない可能性がある。本研究では、これらすべての問題を克服するために、SERS基板

として整列した多孔質カーボンナノワイヤーで構成される金属フリー（つまり、LSPRフリー）

でトポロジ的に調整されたナノ構造を設計、製造し、それを実証した。具体的には、強力な広

帯域電荷移動共鳴による高い信号増強（~106）だけでなく、ホットスポットがないことによる

非常に高い再現性、酸化がないことによる高い耐久性、およびその蛍光消光能力を実現した。 



 

(2) シリコンナノディスクアレイに基づくキラル場増強ラマン光学活性 

ラマン光学活性（ROA）は、水溶液中のキラル分子のコンフォメーション構造と挙動の研究に効

果的であり、サンプル準備とコストパフォーマンスにおいて X 線結晶学や核磁気共鳴（NMR）分

光法よりも有利である。ただし、ROA信号は本質的にごくわずかである。キラルな光と物質の

相互作用が弱いため、自発的なラマン散乱よりも 3〜5 桁弱い。金属ナノ粒子上の LSPRは、ROA

信号を強化するために採用されているが、その光熱発生と、遠距離場から近距離場への光学キ

ラリティーの効率的な伝達と強化ができないため、有害なスペクトルアーチファクトに悩まさ

れている。本研究では、シリコンナノディスクアレイを考案し、そのダークモードを利用して

これらの制限を克服することにより、全誘電体のキラルフィールドで強化された ROAを示す。

具体的には、化学的および生物学的エナンチオマーのペアとともに使用して、ROA 測定で無視

できるアーティファクトを伴う 100倍を超える強化されたキラル光分子相互作用を示す。 

 

（3）電界支援共鳴走査分光法 

中赤外線（Mid-IR）マイクロリング共振器（MRR）は、生化学的センシングのために広く研究さ

れてきた。ただし、温度変動は、屈折率（RI）検出にとって望ましくないクロスセンシティブ

効果である。本研究では、この制限を克服するために、グラフェンオンシリコンデュアルモー

ド MRRに基づく電界支援共鳴走査（EARS）分光技術を研究した。具体的には、提案手法に基づ

き、理論的には 1℃の温度変動でわずか 2％の RI測定誤差を達成し、シングルモード MRRと比

較して 10倍改善された。さらに、この手法では単一波長の中赤外レーザーが使用されているた

め、特性評価のセットアップが大幅に簡素化される。また、EARS 技術の検出限界と測定範囲に

ついても議論した。私たちの研究は、モノリシックにチップ統合されたセンシングアプリケー

ションを開発するための有望な方法を実証した。。 
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