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1.研究実施の概要 

フォトンを用いてナノ物質・ナノ構造の計測・操作・加工を行えば、他のナノプローブ

・テクノロジーでは得られない興味深い効果と新たな特徴が期待できる。本研究では、近

接場光学技術と非線形分光技術とを融合させた「非線形ナノフォトニクス」の基礎技術の

開発と応用を目指す。特に、フェムト秒レーザー技術とプラズモン電場増強ナノプローブ

作製制御技術を取り込んだナノスペクトロスコピーとナノデバイス開発に取り組む。 

 

2.研究実施内容 

分子イメージング研究グループ 

これまでに、金属プローブを用いた近接場CARS顕微鏡システムを試作し、無染色での分

子振動ナノイメージングを実現した。とくに、DNAの自己組織化ネットワーク構造のイメ

ージングを行った結果では、最高で15nmの空間分解能でDNAを可視化できた。検出された

DNAの体積はゼプト（＝10-21）リットル以下と見積もられた。これらの値は、分子振動分

光イメージングとして、過去に例のない高空間分解能および高感度である。このような近

接場CARS顕微鏡システムを、種々のナノ材料の分析に応用するために、高速CARSスペクト

ル取得システムを構築した。二光子吸収GaAsPフォトダイオードでレーザー光を検出する

と、レーザーのパルス幅が短いときに強い電流出力が得られる。これを用いて、レーザー

のパルス幅が最短となるようレーザーキャビティ内に設置されたGDD可変な光学素子

GTI(Gires-Tournois干渉計)を制御して、パルス幅を最短化することを提案した。最大の

電流出力を与えるGDDを探すために、GTIへ印加する直流電圧に微小交流電圧を重畳し、出

力に現れる交流信号の振幅が0となるように、GTIを自動制御するシステムを開発した。制

御アルゴリズムは、GaAsPフォトダイオードの直流出力がある閾値を超えればパルス発振

していると判定し、その後交流出力を用いたPI制御でパルス長を最短化する。この自動パ

ルス長最適化制御レーザーを光源として、新たに近接場CARS顕微鏡を構築し、CARSスペク

トル取得に要する時間を大幅に短縮することができた。さらに、近接場CARS顕微鏡におけ

る、金属プローブ先端と試料分子の相互作用メカニズムの理論的解明、に取り組んだ。ア

デニン分子近傍に金属プローブ先端の銀原子を配置したモデルを構築し、この系に対して



密度汎関数法に基づく分子軌道計算による解析を行った。この結果、この振動数シフトは、

プローブ先端の銀原子とアデニン分子の化学的な相互作用（化学効果）と、プローブによ

り分子に圧力が加えられて分子構造が歪む効果（力学効果）の両方に起因することが分か

った。前者の化学的効果は表面増強ラマン散乱において従来より知られていたが、後者の

力学的効果を考慮することにより初めて、実験結果を説明することができた。また、銀原

子がアデニン分子のどの原子に配位するかにより、化学効果も力学効果も異なるスペクト

ルシフトを生じることがわかった。これらは、今後近接場CARSおよびラマンスペクトルを

解釈する上で、極めて重要な情報となる。 

 

機能化複合材料研究グループ 

金属チタンイオンを重合性モノマーと反応させた、重合性のある金属錯体を光硬化性樹

脂にドープした複合材料を開発した。この材料を用い、２光子重合によって３次元構造を

作製した後、構造に取込まれた金属イオンを反応させてナノ微粒子を形成する、新しい高

分子ナノ複合材料の３次元構造作製法の提案を行った。またこの手法を用いて、有機高分

子ナノ複合材料の３次元サブミクロン−ナノ構造体として最も複雑な構造を持つダイヤモ

ンド型フォトニック結晶を作製した。同様の手法でCdSナノ粒子を含む有機高分子ナノ複

合材料の合成も行い、数ナノメートルのCdSのナノ粒子を凝集することなく樹脂内に均一

に分散析出させることに成功した。合成条件によってナノ粒子のサイズコントロールが可

能なことを実験的に示し、量子サイズ効果によるナノ粒子の吸収スペクトルのシフトを制

御した。また、２光子重合３次元加工技術を用い、CdSナノ粒子／ポリマー複合材料によ

る３次元フォトニック結晶構造を作製した。 

 ２次元構造を有するV型イオン性２光子光重合開始剤を設計・合成した。合成したV型イ

オン性分子は、これまで報告されている同じ基本分子構造を持つイオン性線形分子より数

倍大きい、１５００GMの２光子吸収断面積を有していることを実験測定より確認した。こ

のV型イオン性２光子光重合開始剤は、高い２光子吸収断面積を維持したまま、吸収ピー

クは他の２光子吸収用中性分子やイオン性線形分子よりも短い波長域に設定しており、有

機分子に存在する非線形光学特性と吸収とのTrade-Off関係を打破する新しい分子設計の

アプローチを確立する可能性を示した。また、本研究で合成したV型イオン性分子の量子

発光効率は今までの高い２光子吸収断面積を有する分子よりも低く、２光子重合開始剤と

して高い効率が期待できることを示した。 

 

ナノマシン・ナノデバイス形成研究グループ 

 光学系に改良を施し光スポット数を増やすことにより、約1000個の微細構造物を同時に

造形できる２光子吸収３次元ナノ造形システムを確立した。この手法による左手系メタマ

テリアルに必要となる金属微小共振器アレイの作製のための２光子吸収微細造形とメッキ

を利用する方法について検討し、実際に三次元金属構造を作製した。また、その１要素で

ある Split-ring  resonatorと呼ばれる微小共振器のアレイに関して電磁気学的な考察を



行い，共振器を構成する材料の検討や共振構造の最適化を行うことで、可視光の周波数領

域をカバーする広い周波数帯域において負の透磁率を人工的に実現できることを見いだし

た。さらに、近接場イメージングに焦点を絞った金属メタマテリアルの構造について電磁

場伝搬解析を行い、数10 nm 厚の銀薄膜の多層構造により近接場ダイポールパターンが共

鳴的に伝搬可能なことを示した。 

 ３次元メモリ材料として、フォトクロミック色素の記録材料への応用を検討した。さら

に、記録層とバッファ層を交互に多層に積層することで、奥行き方向にプリフォーマッテ

ィングされた光記録媒体の構造設計を行い，これを実際に試作した。また、この多層基板

と光ピックアップを用いて、各記録層に対して安定してレーザースポットを追従させるた

めのフォーカシング／トラッキングサーボの検討も行った。 

 金属表面に２次元表面レリーフ格子を刻むことによって光子を３次元的に閉じこめる構

造であるプラズモニック結晶における輻射特性をフーリエモーダル法を用いて解析した。

また、陰極としてプラズモニック結晶を用いることで、高効率の上面発光が得られる有機

ＥＬ素子を開発した。レーザー色素をドープしたキラルネマチック液晶が自発的に形成す

る螺旋周期構造を１次元フォトニック構造として利用した液晶レーザーの発振特性を評価

した。液晶レーザーの寿命は、発振閾値を低下させることで伸ばせることを確認した。ま

た、液晶レーザーのもつ柔軟性を示すために、温度変化による波長チューニングを行った。 

 

細胞刺激・加工研究グループ 

 ポストゲノム時代に入り、蛋白質を含めた分子の機能を生きた細胞で明らかにすること

がますます重要となってきたが、これまで開発された生細胞内機能分子の制御法には空間

・時間分解能がなく、対象とする細胞の非常に小さな領域で目的分子の機能を選択的に活

性化あるいは不活性化することは不可能であった。本グループは、光の非線形効果を用い

て、生細胞内分子の機能を高分解能(ナノレベル)で不活性化する手法を開発することを目

的とした。そのため、生細胞内の機能分子を、蛍光タンパク質で標識し、蛍光タンパク質

を２光子励起することにより、標識された分子の機能を不活性化することを試みた。不活

性化の標的分子として、細胞間連絡を行うギャップ結合を構成するコネキシン蛋白質を選

択し、これに蛍光タンパク質EGFP(Enhanced green fluorescent protein)を融合し、培養

細胞に発現させた。蛍光タンパク質を２光子励起することによって、半径２～３nmの範囲

内にある分子の機能を不活性化することを確認できた。この実験結果は，光の非線形効果

を用いて生細胞内機能分子を高空間分解能で、任意のタイミングで不活性化することが可

能であることを示した。 

 

3.研究実施体制 

Ａ．分子イメージング研究グループ 

大阪大学 大学院工学研究科 応用物理学専攻 （河田聡） 

研究実施項目：非線形ナノフォトニクスによる分子イメージング 



概要：近接場光学技術と非線形分光法を融合した非線形ナノフォトニクスを用いて

１つ１つの分子を観る方法を確立する。非線形光学現象を誘起するピコ秒レーザー

を光源とし、局所電場増強効果を有する金属プローブを用いた近接場光学顕微鏡に

より、非線形光学現象による空間分解能の向上や、ナノ領域での分子とフォトンと

の非線形な相互作用の解明により、非線形分光イメージングの物理的・化学的検討

を行う。 

 

Ｂ．機能化複合材料研究グループ 

中国科学院 理化技術研究所 （段宣明） 

研究実施項目：非線形ナノフォトニクスのための機能化複合材料 

概要：多光子過程などの非線形光学現象を用いて、半導体粒子をポリマーに導入し

た機能性半導体ナノ粒子複合材料および金属イオンの錯体を含む光硬化性材料に対

して、ナノスケールでの加工・形成を施す技術を確立する。半導体ナノ粒子の特異

な電子・光物性を利用して、作製されるマイクロ・ナノマシンに新たな機能性を付

加し、その光物性を評価する。 

 

Ｃ．ナノマシン・ナノデバイス形成研究グループ 

理化学研究所 ナノフォトニクス研究室 （河田聡） 

研究実施項目：ナノマシンとナノデバイス形成 

概要：多光子過程等の非線形光学現象と近接場光学を用いて、機能性有機材料に対

してナノスケールでの加工・形成を施す技術を確立する。ナノスケールの形状を自

由に形成することで、材料自身が持つ機能性に加えて、ナノ構造が誘起する近接場

効果をも機能として有するナノマシン、ナノデバイスを作製することを試みる。 

 

Ｄ．細胞刺激・加工研究グループ 

京都府立医科大学 医学部医学科 （高松哲郎） 

研究実施項目：非線形ナノフォトニクスによる細胞刺激と加工 

概要：光を用いて細胞を非接触で生化学的に刺激し、加工する技術を確立する。細

胞中の物理・化学・電気反応、例えば、イオン波の発生と伝搬、分子配向の変化、

膜電位信号の伝達等を、フェムト秒レーザーと非線形光学を駆使した新しい手法に

より、ナノスケールでかつミリ秒の時間分解能で明らかにする。さらに、単細胞か

ら組織、臓器スケールへと機能の関連を明らかにする。 
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