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研究成果の概要（和文）：本課題では、角度グースヘンシェンシフト (Angular Goos-Hanchen Shift: A-GHS）
に基づく屈折率センサーにおいて、近接場検出を世界で初めて融合させ、モル濃度で表現されていた感度を革新
的に向上し、分子数レベルの感度表記を可能とすることを目的として新規手法開発を行った。2022年度は、常温
大気圧中A-GHSシステムを、バイオセンサー応用を念頭に液中環境で測定可能な装置設計を行い、PDMSを用いた
液中環境用セルを組みこんだ。2023年度はA-GHSビームの近接場散乱光をロックイン検出することで非常に強い
背景光から微弱な近接場成分を高効率で検出する手法設計・開発を行った。

研究成果の概要（英文）：In this project, we will integrate near-field detection for the first time 
in the world in a refractive index sensor based on Angular Goos-Hanchen Shift (A-GHS), a new 
analysis method, and improve the sensitivity expressed in molar concentration. We have developed a 
new method with the aim of innovatively improving this and making it possible to express the 
sensitivity at the number-of-molecules level. In FY2022, we upgraded the previously developed A-GHS 
system at room temperature and atmospheric pressure so that it can measure in a liquid environment 
with biosensor applications in mind, and develop a cell for a liquid environment using PDMS. In 
FY2023, we designed and developed a method to detect weak near-field components from extremely 
strong background light with high efficiency by lock-in detection of the near-field scattered light 
of the A-GHS beam.

研究分野： 近接場光学

キーワード： グースヘンシェンシフト　近接場光学　表面プラズモン
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研究成果の学術的意義や社会的意義
センサー感度は「ナノモル」や「ピコモル」等のモル濃度で議論されることが多い。高感度を示すよう聞こえる
が、分子数で表記すると、10^11~10^14個という途方もない数である。本課題では、角度グースヘンシェンシフ
ト (Angular Goos-Hanchen Shift: A-GHS）に基づく屈折率センサーにおいて、近接場検出を世界で初めて融合
させ、モル濃度で表現されていた感度を分子数レベルの感度表記で可能とする。究極的に１分子感度の達成を目
指しており、本分析手法は、昨今のSARS-CoV-2といったウイルス検出需要に応えるだけでなく、あらゆる分子種
に対して適応できる汎用性の高い手法となり得る。

※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 
従来のセンサー感度は「ナノモル」や「ピコモル」等のモル濃度で議論されることが多い。ナノ・ピコ表

記は高感度を示すよう聞こえるが、分子数で表記すると、1011~1014 個という途方もない数になるため濃

度表記が採用されているといえる。つまり分子数で議論するようなセンシングは不可能であるとも言える。 

一方、本課題で採用する光学現象であるグースヘンシェンシフト(Goos-Hänchen Shift: GHS)と

は、異なる 2 つの物質界面で誘起される空間グースヘンシェンシフト(Spatial GHS: S-GHS)が注

目されてきたが、このシフト量は波長オーダー程度と極めて小さく、即ち屈折率変化に対する感

度も小さい。よって、GHS は光学の授業で習う知られた光学的現象であるにも関わらず、その微小

な変化量からセンサー用途は考えられてはいなかった。しかし、最近我々が報告した金薄膜表面

での表面プラズモン共鳴によって誘起される角度グースヘンシェンシフト(Angular GHS: A-

GHS)では、反射角度変化というその特性から、検出器までの距離を制御することでサブミリメ

ートルオーダーに達する巨大シフト量を達成できることを実験的に実証していた(Olaya, 早澤

等, J. Phys. Chem. A 125, 451 (2021); Olaya, 早澤等, Sensors, 21, 4593 (2021))。一般的に GHS といえ

ば S-GHS として知られており、驚くべきことに A-GHS が実験的に示されたのは、2009年で(Merano, et 

al., Nat. Photon. 3, 337 (2009))、未だ A-GHSの研究自体が黎明期という状況でもある。即ち、従来技

術のほとんどがセンサーとして強度変化を扱うのに対し、A-GHS では、強度ではなくビーム位

置のシフトを扱うことに着目し、高空間分解・高精度で位置を計測できればセンサーとしての高

感度化に直結するという発想に至ったのが開発当初の研究背景である。 

 
２．研究の目的 
本課題では、新規分析手法である角度グースヘンシェンシフト (Angular Goos-Hänchen Shift: A-

GHS）に基づく屈折率センサー開発において、高感度化に向けて従来行ってきたシフト量の増大だけ

でなく、シフト量の高空間分解能・高精度検出を行うことを開発目的とした。A-GHS によって生じるサブ

ミリメートルオーダーのビームシフト量の検出に近接場光学を世界で初めて融合させる。これによ

りモル濃度で表現されていた感度を革新的に向上し、分子数レベルの感度表記を可能とすることを目

指す。具体的には、物質界面での屈折率変化に敏感な A-GHS によるビーム位置のシフトを、散

乱型近接場顕微鏡により 1 ナノメートル精度で検出することで、単一分子感度を有する高感度

計測手法を開発する。究極的に１分子感度の達成を目指しており、本課題で開発する分析手法は、昨

今の SARS-CoV-2 といったウイルス検出需要に応えるだけでなく、あらゆる分子種に対して適応できる

汎用性の高い手法となり得る。 

 
３．研究の方法 
屈折率センサーとして広く活用される分析技術として表面プラズモン共鳴 (Surface Plasmon 

Resonance: SPR）センサーが知られており、製品化も行われている。原理としては、金薄膜/空気(もしくは

溶液）界面に P 偏光の光が入射した際に、空気(もしくは溶液）の屈折率に応じた特定の入射角度で

SPR が生じるため反射率が低下することに基づいている。つまり、屈折率変化を反射光の強度変化とし

て検出する。一方、A-GHS では、強度ではなくビーム位置のシフトを扱う。A-GHS は、反射率の

入射角度による変化に依存しており、即ち、SPR に基づく急峻な反射率変化を A-GHS と融合する

と、界面での微少な屈折率変化に応じた SPR により反射率変化が生じ、この反射率変化が A-GHS に

おける検出器位置でのビーム位置のシフトとして検出される。2021 年に我々は、この SPR と A-GHS の



融合したセンサーの原理を提案し、SPR に用いられるクレッチマン配置の金薄膜上への自己組織化単

分子膜吸着において実験的に数百µmオーダーの巨大なA-GHSを検出した (Olaya, 早澤等, J. Phys. 

Chem. A 125, 451 (2021); Olaya, 早澤等, Sensors, 21, 4593 (2021))。単分子が占める面積と照射面積か

ら、分子濃度はフェムトモルオーダーであると見積もられ、これがおよそ 100µm の A-GHS によるビーム

位置のシフトとして検出された。即ち、このビーム位置のシフトを高精度に検出すれば感度が飛躍的に

向上できるはずである。例えば1nmの位置シフトが検出できれば、検出感度は、アトモル(10-18）を超え、

ゼプトモル(10-21)の領域に達する。これは、既に分子数では数百個という領域に対応する。通常、ビー

ム位置の変化は位置センサ検出器を用いるため、1nmのような感度は不可能であった。本課題では、ビ

ーム位置検出の 1nm 制度変化をめざし、独自の近接場検出技術を開発した。また、バイオセンサー用

途を念頭に A-GHSの機構を液中対応として開発した。 

 

４．研究成果 

2022年度は、従来開発してきた常温大気圧中 A-GHS システム
を、バイオセンサー応用を念頭に液中環境で測定可能になるよう装

置設計を行い、液中環境用セルを A-GHS システムに組みこんだ。
具体的には高い化学安定性を有するダイフロン材により溶液を内

包できる小型のセルを設計し、これを A-GHS 用半球プリズム及び

試料に密着させ、水中及びエタノール中でのA-GHS測定が可能で

あることを確認した(図１)。また、入射光を固定し試料と検出器がそ

れぞれ θ、2θ 回転することで入射角度依存測定を行っていた従来

の測定系を、試料を水平に固定し、入射光と検出器が θ、-θ回転す

るように設計し直した。本成果は、2023年度にApplied Optics誌に掲

載された。 

2023 年度は近接場検出に用いる金属探針を用いた独自の散乱型近接場顕微鏡を開発した。近接

場検出に関しては、非常に強い背景光から微弱な近接場散乱光を検出する必要があるため、金属探

針を試料面垂直方向に励振し、A-GHS ビーム散乱光をロックイン検出することで近接場成分を高効率
で検出することとした。金属探針の垂直方向励振のため、特に qPlusセンサー方式の非接触型AFMの

開発を行った。qPlus センサーで用いる金探針を、100µm 径金ワイヤの電解研磨エッチングにより行っ

た。通常 STM探針として用いる 250µm径のワイヤでは、探針重量が大きくなり、AFMにおける探針励

振共鳴が得られず、100µm 径とした。250µm と同等の条件でのエッチングによる先鋭化に成功した。作

製した金探針を自作マニピュレータにより qPlus センサ

ー基板にマウントし、共振周波数~20kHz、Q値~700を

確認した(図２)。 

また、図１の液中セルの設計上試料を回転できなか

ったが、近接場検出では、検出器側を固定する必要が

あるため、入射光と試料を回転させる必要があった。そ

こで、ポリジメチルシロキサン（PDMS）を用いた新たな

液中セル設計を行った。新たな設計では、液中セルサ

イズを可能な限り小さく設計し、即ち分析物が極微量

で済むよう想定し、さらに分析物をシリンジ及びシリン

ジポンプを用いて定量的にセル内に注入及び排出で

きるように設計した。 

図２：100µm 直径の金探針を接着した自

作 qPlus センサー. 

図１： 液中対応 A-GHS. 
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