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研究成果の概要（和文）：本研究は、ナノ光導波路による輻射場制御効果を用いて単一分子の吸収断面積を飛躍的に増
大させ、非蛍光分子のための「光吸収検出型単一分子分光法」を開拓する事を目的とする。本研究の主要な成果として
、（１）ナノ光ファイバ表面に配置された量子ドットとナノ光ファイバの導波モードが7.4%の結合効率を有する事を示
した。これは、室温でも0.1%程度の単一分子吸収が期待される値である。（２）ナノ光ファイバと他のナノ構造体が結
合した系において、分子の遷移双極子と導波モードの結合効率を数値計算によって詳細に研究した。（３）そして、こ
れらの知見を元に、窒化シリコンを用いた中空型導波路デバイスの試作に成功した。

研究成果の概要（英文）：This research aims at development of sensitive single molecule absorption spectros
copy of non-fluorescent molecules by increasing molecular absorption cross-section dramatically with nanop
hotonic devices. The main results of this project were following three. (1) We demonstrated that single co
lloidal quantum dots can couple with optical nanofiber with a coupling efficiency of 7.4%. This coupling e
fficiency estimates 0.1% of optical absorption by single molecules on optical nanofiber even at room tempe
rature. (2) We investigated the coupling of the optical nanofibers with various nanophotonic structures us
ing numerical simulations and found best possible nanophotonic waveguide structures where the maximum abso
rption of single molecules can be obtained. (3) We have demonstrated the fabrication of free-standing sili
con nitride waveguides for this absorption spectroscopy.
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１．研究開始当初の背景 
単一分子分光法はアンサンブル平均に隠
れた 1分子の持つ物性情報を取り出す事が可
能であり、物性科学に極めて大きな進展をも
たらしてきた。特に、サンプルに不均一性の
高い量子ドットや生体蛋白などの研究に効
果的である。一方、現在の単一分子分光法で
は蛍光検出を用いるために非蛍光型の色素
分子は観察不可能であった。これら非蛍光分
子にはシトクロムやカロテノイドなど、生命
科学や光物性領域における重要な色素分子
が含まれており、それらの 1 分子特性を観察
する手法の開発が当該研究領域を大きく進
展させると考えられる。 
この実現のために最も大きな問題点は、１
分子の光吸収強度が~10-6 と極めて小さい事
があげられる。このような微小信号はノイズ
に隠れてしまい、観測する事が極めて困難で
ある。最近、優れたノイズ除去技術を巧みに
利用する事で、単一量子ドットの吸収が室温
でも観測可能となった。しかしながら、物性
解明に用いられる様々な分光法を適用しよ
うとする場合、さらなる光吸収量の増大が不
可欠である。 
 
２．研究の目的 
近年、ナノ光ファイバという直径を数

100nm の波長以下にまで細く引き伸ばした
微小光デバイス上に単一分子を配置した場
合、分子の輻射場が制御され、全入射光の数%
にも達する一分子光吸収が可能である事が
理論的に示されている。さらに、ナノ光ファ
イバによる光入出力が可能なスラブ型導波
路内に単一分子を埋め込むと、最大 70%もの
光吸収が一分子によって引き起こされる事
も理論的に示された。このような手法を用い
る事で、1 分子光吸収量の増大を実験的に証
明し、実用レベルの S/N 比を有する 1 分子
光吸収観測技術へ展開する事が、本研究の目
的である。 
 
３．研究の方法 
本研究では、次の三つの内容を研究する事
で、目標である「実用レベルの S/N 比を有
する 1 分子光吸収観測技術」の実現を目指し
た。 

(1) ナノ光ファイバと分子の結合強度の実
験的評価：ナノ光ファイバ上の分子と導波モ
ードがどれほど強く結合しているかを定量
的に評価する。 

(2) ナノ光ファイバと他のナノ構造体が結
合した場合の結合強度の数値シミュレーシ
ョン：スラブ型導波路や他のナノ光構造体が
結合した場合に、その中の分子と導波モード
がどの程度結合するかを数値計算によって
予測する。 

(3) ナノ光ファイバと結合させるためのナ
ノ導波路デバイスの作製：上述の２点におい
て得られた知見を元に、ナノ光ファイバ結合

ポリマー導波路デバイスを数値計算によっ
て設計し、半導体プロセス技術を駆使する事
で製作する。 
 
４．研究成果 
（１）ナノ光ファイバと分子の結合強度の実
験的評価: 
ナノ光ファイバとその表面上に配置された
単一分子の結合強度は、一分子の光吸収量を
決定する。つまり、結合強度が大きければ大
きいほど、一分子の光吸収量も増大する。こ
の結合強度は、その分子から発光が観測され
る場合、発光と導波路モードの結合効率から
も推定する事が可能である。一分子検出に関
しては、光吸収より発光検出の方が容易で、
高感度な測定が可能である。 
 これらの事から、ナノ光ファイバと単一コ
ロイド型量子ドット（CdSe/ZnS）の結合を実
験的に研究した。量子ドットを量子二準位系
と捉えた場合、量子二準位系として
HOMO->LUMO 遷移を生じる分子と同様に考え
られる。 
 具体的には、直径 300nm のナノ光ファイバ
を作製し、その表面にコロイド型量子ドット
を希薄にディップコートした。これを共焦点
顕微鏡によって観察した。側面の共焦点蛍光
顕微画像を図１(a,b)に示す。量子ドットが
分散して配置されている事が分る。その中の
矢印で示した一点の発光の二次光子相関関
数はアンチバンチングを示し、これが単一の
量子ドットである事が分った。そして、飽和
蛍光強度を決定する事で、最終的に全発光量
の 7.4%がナノ光ファイバに結合している事
を明らかにした。このような高い結合効率を
示す、ナノ光ファイバ結合量子ドット系では
大きな光吸収が観測される事が期待される。
この成果は、世界的権威のある雑誌 Nano 
Letters に掲載された。 
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図１：ナノ光ファイバ上に配置された量子ドットの
顕微鏡画像。(a)は対物レンズによる蛍光検出、(b)
はナノ光ファイバによる検出。(c) 二次光子相関関
数スペクトル。(d) 蛍光飽和曲線。 



（２） ナノ光ファイバと他のナノ構造体が
結合した場合の結合強度の数値シミュレー
ション： 
ナノ光ファイバと様々なナノ構造体が結合
した場合の結合強度を数値解析により調べ
る事で、一分子の吸収を最大限に捉えるため
のナノ構造体を探索する事が可能である。そ
のために、３次元 FDTD（有限差分時間領域）
法を用いた数値シミュレーションを行った。
具体的には、ナノダイヤモンド中に含まれる
窒素欠陥色中心を仮定し、様々なナノダイヤ
モンド結晶の形や大きさを想定して、量子二
準位系で近似される NV 中心とナノ光ファイ
バとがどのように結合するかを調べた。図２
に大きさが無視できるような極微のナノダ
イヤモンド結晶中の NV 中心がナノ光ファイ
バ中心と表面に配置された場合の、発光の伝
播の様子を示した。 

 
この他の数値計算の結果から、以下の重要
な事柄が明らかとなった。(1)NV 中心がナノ
光ファイバの中心に配置された場合、最大
53.4%の結合効率が得られる。(2)直径 100nm
程度のナノダイヤモンド結晶が表面に配置
された場合でも、22%程度の結合効率が得ら
れる。直径 100nm 程度の場合、NV 中心の光学
特性が環境の影響を受けにくく、量子情報処
理などへの応用も期待される結果である。こ
の成果は現在論文投稿中である。 
 
（３）ナノ光ファイバと結合させるためのナ
ノ導波路デバイスの作製： 
上述の数値計算の過程で、非蛍光有機分子を
ナノ導波路に導入するという必要を満足す
るナノ構造として、ポリマー膜コート窒化シ
リコン膜導波路構造が有望である事が分っ
た。その模式図を図３(a)に示した。ナノ光
ファイバから入力した光は、窒化シリコン膜
とナノ光ファイバの間に存在するポリマー
膜部分に電場が集中する。そして、このポリ
マー膜に非蛍光性有機分子を導入する事で、
ナノ光ファイバの導波モードと分子の強い

結合を実現可能である。 
 技術的課題としては、いかに中空型の極薄
（100-200nm 厚さ）窒化シリコン膜導波路構
造を実現するか？という事であった。これを
実現するために、研究を実施している大阪大
学産業科学研究所ナノ加工室の技術援助を
得て、中空型窒化シリコン膜導波路構造の作
製を行った。具体的には、電子線リソグラフ
ィーとフッ酸によるウェットエッチングを
窒化シリコン膜形成シリコン基板に対して
行った。図３(b)に作製した中空型構造を示
した。厚さ 200nm 程度の中空型窒化シリコン
膜構造が実現されている事が分る。三角形状
となっているのは、ナノ光ファイバをスライ
ドさせる事で、ナノ光ファイバとの接触長を
調整し、ナノ光ファイバと導波路構造の結合
を最大化するためである。このような極薄導
波路構造は当初は実現が疑問視されたが、そ
れを実際に作製した意義は大きい。これを元
に、今後、ポリマー膜コートやナノ光ファイ
バとの結合を行う事が可能である。 
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図３：(a)ナノ光ファイバ結合窒化シリコン膜導波
路構造の模式図と(b)エッチングによって形成され
た実際の中空型窒化シリコン膜 

 
図２：NV中心がナノ光ファイバの中心と表面上に
配置された場合の蛍光の伝播の様子。 
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