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研究成果の概要（和文）：様々な周囲環境下、電磁場環境制御下における単一蛍光体の
蛍光特性の評価及び制御を行った。改良型光電子増倍管を検出器として用いた時間相
関単一光子計数システム及び屈折率マッチング媒体としてのイオン性液体と高開口
数の液浸対物レンズ用いた新規な高効率な顕微集光ユニットを構築した。本研究にお
いて得られた成果はバイオナノセンシング及び光デバイス作製への広範な応用が期待される。 
 
研究成果の概要（英文）：We performed the evaluation and control of fluorescence 
characteristics of a single fluorescence emitter under various ambient- and 
electromagnetic-controlled conditions. We also developed a time-correlated single photon 
counting system with modified photomultiplier tubes as photon detectors as well as a new 
microscope light collection unit having an immersion objective with high numerical 
aperture and ionic liquid used as a refractive index matching medium. The results achieved 
in the present study provide us with a wide range of applications for nano-bio sensing 
and fabrication of optical devices. 
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１．研究開始当初の背景 
空間的に制御されて配置された有機分子

１個或いは少数の分子を１つの能動素子と
して利用する「分子デバイス」が近年注目
を集めている。分子系の単一電子トランジ
スターやスピンデバイス、単一の蛍光分子

を用いた単一光子光源などがその例として
挙げられる。また、単一蛍光分子からの蛍
光を観測する技術はバイオ系分野ではセン
シング技術としても用いられている。しか
し、単一の蛍光分子制御技術（分子の置か
れているマトリックス環境の制御、分子配
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向制御、電場印加による発光の変化）に関
してこれまでに包括的に研究を行った例は
ない。 
 
２．研究の目的 
（1）単一蛍光分子制御技術の開発 

単一の蛍光体（単一の分子や単一のコロイ
ド量子ドット）の置かれているマトリックス
環境の制御、分子配向制御、電磁場環境制御、
周囲の環境の制御（窒素雰囲気下、高真空下、
低温等））を行い、その蛍光挙動評価を行う。 
（2）計測システムの開発 
上記と関連した単一の蛍光体からの蛍光

を高効率に検出するための計測システムの
開発を行う。 
（1）及び（2）を通して、基礎的な知見を

得ることにより、本技術の光デバイス、セン
シング等への将来的な応用を目指す。 
 
３．研究の方法 
（1）単一蛍光分子制御技術の開発 

スピンキャスト法および申請者が開発し
てきたスプレー・ジェット法を用いて試料作
製を行う。対物レンズを通した励起レーザー
光のスポット内（1μmΦ程度）に単一または
少数の蛍光体が含まれるように試料作製条
件の調整を行う。単一の蛍光体が置かれてい
るマトリックス環境の制御に関する研究に
かんしては、いくつかの異なったポリマー中
に蛍光体をドープし、単一の蛍光体に対して
その蛍光挙動の違いについて研究を行う。電
磁場環境制御に関しては、対向電極構造をも
つ電極をも基板を準備し、そのギャップ間に
蛍光体を配置し、矩形電圧又は交流電圧を印
加しながら単一蛍光体レベルでの発光変化
の評価をおこなう。またもう一つの周囲電磁
環境の制御として、2 次元フォトニック結晶
スラブ構造をもつ基板を準備し、その上に堆
積させた単一の蛍光体に対する励起光の効
率的な結合と発光の取り出しに関する研究
を行う。周囲の環境の制御に関しては、窒素
雰囲気下、高真空下、低温等の環境下におけ
る単一蛍光体の蛍光特性の評価を行う。 
（2）計測システムの開発 

上記のような様々な環境下において、効率
に蛍光を検出するために、高効率蛍光集光系
及び検出系の開発を行う。 
 
４．研究成果 
（1）単一蛍光分子制御技術の開発 
 ポリメタクリル酸メチル（PMMA）中にドー
プした単一蛍光体（量子ドットコロイド
（CdSeTe/ZnS コアシェルナノクリスタ
ル））に対して、パルスレーザー励起を
行い、蛍光のブリンキング（蛍光の明滅
現象）統計の励起光強度依存性を計測し
た。強い励起光強度においてそのブリン

キング統計において新規な現象を見出
した。また、それは PMMA 中とポリスチ
レン(PS)中とでは異なるっていること
とが明らかにした。これは単一の蛍光体が
置かれているマトリックス環境の制御に関
連した研究成果である。 
 周囲電磁環境の制御として、窒化ケイ素
(SiN)及び五酸化タンタル(Ta2O5)の 2 次元フ
ォトニック結晶スラブを作製し、その上に配
置された蛍光体（CdSe/ZnS コアシェルナノク
リスタル)の蛍光特性の研究を行った。2次元
フォトニック結晶構造による励起光の蛍光
体への効率的な結合と蛍光体からの蛍光の
効率的な取り出しによる蛍光増強が観測さ
れた。SiN の 2 次元フォトニック結晶を用い
た実験では、単一ではなく比較的多数の蛍光
体に対する実験であったが、2 光子励起によ
る、大きな蛍光増強が観測された。また、超
低バックグラウンド蛍光を持つ Ta2O52 次元
フォトニック結晶スラブの作製に成功し、そ
の上に堆積させた蛍光分子（ペリレンビスイ
ミド）に対して単一蛍光分子レベルでの蛍光
増強に関する研究が行えるようになり、最近、
単一蛍光分子に対して、励起光の効率的な結
合と発光の取り出しに成功した。 
 また周囲の環境制御下（大気下、高真空下、
窒素雰囲気下）において、単一蛍光体
（CdSe/ZnS コアシェルナノクリスタル、クマ
リン 6）の蛍光特性（蛍光寿命、蛍光強度の
時間依存性（フォトブリーチング、ブリンキ
ング等）、光アンチバンチング）がそれぞれ
の周囲環境下において大きく異なることを
見出した。 
 これらの研究を通して、単一の蛍光体制御
技術に関して基礎的な多くの知見が得られ
た。単一の蛍光体の応用として、単一光子光
源や高効率な蛍光プローブ等が考えられる。
本研究成果は将来的には量子通信デバイス
やナノバイオセンシング（単一分子分光）に
応用されていくものと期待される。 
（2）計測システムの開発 

上記で述べた研究を進めるにあたって、平
行して計測システムの開発を行った。効率的
に蛍光を検出するために量子効率が高く、
ダークカウントが非常に小さく、検出面
積が比較的大きい改良型光電子増倍管（浜
松ホトニクスス社製）を用いた時間相関単一
光子計数計測システムを構築した（図 1）。更
に、高真空下及び様々な周囲ガス環境下
において高効率高分解能で蛍光を集光
できるよう、屈折率マッチング媒体とし
て高真空下においても揮発しないイオ
ン性液体と開口数(NA:1.3～1.5)の高い液
浸対物レンズを高真空中（～10-6 Torr）に
置く光学配置を用いた新規な顕微鏡ユニ
ットを作製した（図 2）。本研究において
は、高真空中での不揮発性に加えて、自家蛍



 

 

光が小さい、屈折率のマッチングがよいイオ
ン性液体を見出すことが重要なポイントで
あったが、所望のイオン性液体見出すことに
成功した。 

図 1 改良型光電子増倍管を検出器として持つ時間相関

単一光子計数システム 

 

図 2 新規顕微ユニットの概要図 

 
高真空中及び様々な周囲ガス環境下で動

作する新規顕微ユニットは、蛍光計測だけで
なく、そのような環境下における顕微ラマン
計測、非線形光学顕微計測(主に SHG)、表面
プラズモン顕微計測、蛍光顕微鏡像、暗視
野・明視野顕微鏡像計測に広く応用できると
考えられる。将来的には有機材料、無機材料、
バイオ系材料に対する様々な光計測に対し
て新規顕微ユニットの広範や応用が期待で
きる。 
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