
 - １ - 

 

 

 

 

 

戦略的創造研究推進事業 ＣＲＥＳＴ 

研究領域「物質現象の解明と応用に資する新しい

計測・分析基盤技術」 

研究課題「プラズモニック走査分析顕微鏡」 

 

 

研究終了報告書 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

研究期間 平成１８年１０月～平成２４年３月 
 

研究代表者：河田 聡  

（大阪大学大学院工学研究科、教授） 



 - ２ - 

 

§１ 研究実施の概要 

（１）実施概要 

光学顕微鏡は、低エネルギーのフォトンを用いるため試料に優しく、大気中・液中での観察が行

えるという特徴に加え、物質に対して得られる豊富なスペクトル情報から物質の分析・評価を簡便

に行うことができる。一方で、低エネルギーであるということは波長が長いということであり、それ故、

フォトンをサブミクロンよりも小さい領域に閉じ込めることは長い間出来なかった。 

本研究は、金属ナノ構造内で励起された電子の集団的振動「プラズモン」を利用した新しいナノ

スケール光学イメージング技術とその周辺技術の開拓を目的として開始した。金属構造内でプラズ

モンが励起されるとき、構造表面近傍に光を伴った「表面プラズモンポラリトン（SPP）」として存在す

る。すなわち、SPP を介して、光をナノ空間に閉じ込めることができる。この局在光をナノサイズの光

源として用い、光と物質の相互作用を金属構造近傍で誘起する。原子間力顕微鏡先端に金属ナ

ノ構造を配置した探針を二次元走査することで、ナノスケールの空間分解能での光イメージング、

とくに分子振動情報を与えるラマン分光イメージングを実現することを目指した。 

目標を達成するために、装置開発と計測を担当する「A. ナノ顕微分光グループ」を中心として、

SPPプローブの設計・加工を担当する「B. SPPデザイングループ」、金属ナノ構造作製を材料側か

らアプローチする「C. 機能性材料グループ」、計測により得られたスペクトルの解析法の整備を担

当する「D. スペクトル解析グループ」の４グループによって構成される研究チームを編成した。 

ナノ領域の物質の信号を効率よく得るためには、強い SPP を誘起する必要がある。SPP の強度

は、金属ナノ構造の形状とサイズに強く依存する。このため、構造の最適設計と加工法の確立が、

本研究の根幹であると位置付け、集中的に検討した。最終的に真空蒸着法の条件を最適化するこ

とで、強大な電場増強を高い歩留まりで得られるようになった。 

これにより得られた金属ナノ探針を用いて、単層カーボンナノチューブ(SWCNT)の二次元ラマン

イメージングを行い、20nm に迫る分解能で鮮明な画像を再現性よく得られるようになった（ナノ顕

微分光グループ）。また、AFM マニピュレ−ションにより意図的に歪みを加えた SWCNT のイメージ

ングから、チューブ上の構造歪みを分子振動数シフトとして検出し、その空間分布をナノ分解能で

可視化することに成功した。密度汎関数法を用いた分子振動数計算により、歪みと振動数シフトの

関係を明らかにした（スペクトル解析グループ）。 

SPP による光局在効果だけでは、10nm を超える空間分解能が困難であることを見いだし、真の

ナノメートル分解能を目指すべく、新規イメージング法を提案した（ナノ顕微分光グループ）。この

方法では、分子に対して力学的に圧力印加して分子の形態や化学結合、配向の変化を誘起し、

それをスペクトルの摂動として計測する。スペクトルピークの生成・シフトを計測することにより、圧力

印加領域の中に存在する分子を選択的に抽出し分光学的に分析する。カーボンナノチューブのイ

メージングに於いて、4nmの空間分解能を達成するに至った。 

さらに、細胞イメージングへの応用を目指し、生細胞の内部を三次元イメージングする手法の開

発にも取り組んだ。金属ナノ微粒子を細胞内に導入して生物学的機能を利用して細胞内で走査

するという全く新しい走査様式を提案し、実際に細胞内のラマンイメージング・を実現した（ナノ顕

微分光グループ）。 

このほか、金属ナノロッドアレイによるナノイメージング法の確立、金属ナノロッド／ポリマーコン

ポジット材料を用いた新規プラズモニック材料の開発、金属ナノ構造-分子間の化学的相互作用

および化学的ラマン増強効果の理解など、今後の SPP を用いた光イメージング技術研究において、

必要となるであろう技術基盤の確立や検討すべき諸課題の議論に先駆的に取り組んだ。 

 

（２）顕著な成果 

１．カーボンナノチューブの歪み分布をナノ分解能で可視化することに成功 [論文投稿中] 

概要：AFM マニピュレ−ションにより歪みを加えた単層カーボンナノチューブのラマンイメージング

から、チューブ上の構造歪みを分子振動数シフトとして検出し、その空間分布をナノ分解能で可視

化することに成功した。 
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２． 4nmの空間分解能のラマンイメージングを達成 [Yano et al., Nature Photonics, 2009.] 

概要：探針から試料に局所的に圧力を印加することにより構造を歪ませ、それによるスペクトル変

化を選択的に抽出してプロットすることで、分解能の向上に成功。SPP だけで得られる分解能の壁

を超えて 4nmの分解能を達成した。 

 

３．生細胞内の３次元 SPP イメージング法を開発 [Ando et al., Nano Lett., 2011.]  

概要：生細胞内に金属ナノ微粒子を導入し、細胞の生物学的機能を利用して細胞内を３次元走査

し、ラマン分光像を得ることに成功した。従来技術を遙かにしのぐ、数 10 ミリ秒の時間分解能、数

10nmの位置計測精度を実現した。 

 

§２．研究構想 

（１）当初の研究構想  
研究開始時は、金属ナノ構造内で励起した電子の量子的な集団振動「表面プラズモンポラリト

ン（SPP）」をプローブとして用い

る新しいナノスケール顕微分析

技術を開拓することを目指した。

とくに、単一分子感度と 1nmの空

間分解能を有する顕微分析法の

確立を目標とした。この実現に向

けて、４つのグループ(A. ナノ顕

微分光グループ, B. SPPデザイ

ングループ, C. 機能性材料グル

ープ, D. スペクトル解析グルー

プ)を編成し、右図に示すような

グループ間の協力体制のもと、

各グループが以下の個別計画と

マイルストーンを設定した。 

 

A. ナノ顕微分光グループ 

2006〜2008年度：ナノ顕微分光分析装置の設計・試作 

2007〜2008年度：力学的、化学的効果の検出、解析法の確立。 

2009〜2010年度：DNAやカーボンナノチューブなど主なナノ材料の振動計算。 

2008〜2009年度：ラマンバンドシフトでのイメージング。液中計測システムの構築。 

2009〜2010年度：SPPによる生体分子ナノイメージングの実現。 

2010〜2011年度：１分子観察の実現。 

 

B. SPPデザイングループ 

 2006〜2007年度：数値計算による金属探針の設計と局所場の理論解析 

 2007〜2009年度：金属ナノ探針作製技術の確立 

 2007〜2009年度：ナノメートルレベルの空間分解能、数分子レベルの検出感度の達成 

 2009〜2011年度：金属ナノ探針の顕微鏡への導入 

 

C. 機能性材料グループ 

 2006〜2008年度：金属ナノ探針の開発のための機能性材料開発、配合最適化 

 2009〜2010年度：プラズモニックナノコンポジット材料の作製 

 2011年度   ：自己組織化など新しい原理によるナノ加工技術の探求 

 

D. スペクトル解析グループ 

図 各グループ間の協力体制 
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 2006〜2007年度 ：スペクトル解析法のアルゴリズム構築と計算システムの仕様策定 

 2006〜2008年度 ：スペクトル解析法のアルゴリズム開発 

 2009〜2010年度 ：ナノ材料のラマンスペクトルデータベース構築 

 2010〜2011年度 ：非線形フィードバックを組み込んだ超解像分析法の構築 

 

（２）新たに追加・修正など変更した研究構想 

 実用性および再現性が高く、一般のユーザーが誰でも使える SPP 顕微分光装置を開発すること

に重点を置き、後半期は高い電場増強効果を有する SPP プローブの設計・作製に注力するこ

とに方針変更した。 

 魅力的な二次元 SPP カラー分光画像を再現性高く取得するプロジェクトを追加した。標準試

料の作製にも取り組み、最終的にカーボンナノチューブやシリコン表面の歪み分をカラーで

ナノ分光分析イメージングすることに成功した。 

 生細胞内三次元ナノイメージング法の開発は、当初の計画では想定されていなかった新た

な展開である。SPP 分析顕微鏡のバイオイメージング応用に関しては、当初は金属ナノ探針

を用いて生細胞膜表面の二次元観察を行う予定であったが、細胞内部を３次元で観察する

ことの新規性および重要性を見出し方針転換した。 

 金属ナノロッドアレイを用いたナノレンズの設計も当初の研究計画に無かった内容である。

SPP を用いた拡大カラーナノイメージング法を提案するに至ったが、SPP 探針を用いた二次

元イメージング法の開発に注力するため、20年度までで打ち切った。 

 

§３ 研究実施体制 
（１）大阪大学（ナノ顕微分光グループ）  

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

河田 聡 大阪大学大学院 

工学研究科 

教授 H18.10～H24.3 

井上 康志 大阪大学大学院 

生命機能研究科 

教授 H18.10～H24.3 

Prabhat Verma 大阪大学大学院 

工学研究科 

教授 H18.10～H24.3 

藤田 克昌 大阪大学大学院 

工学研究科 

准教授 H18.10～H23.3 

齊藤 結花 大阪大学大学院 

工学研究科 

准教授 H23.4～H24.3 

庄司 暁 大阪大学大学院 

工学研究科 

助教 H18.10～H24.3 

石飛 秀和 大阪大学大学院 

生命機能研究科 

助教 H23.4～H24.3 

市村 垂生 大阪大学大学院 

工学研究科 

理化学研究所 
生命システム研究センター 

研究員 

 

研究員 

H19.4～H23.3 

 

H23.4〜H24.3 

矢野 隆章 大阪大学大学院 

工学研究科 

東京工業大学 
大学院総合理工学研究科 

研究員 

 

助教 

H19.4～H23.8 

 

H23.9〜H24.3 

Proietti Zaccaria 

Remo 

大阪大学大学院 

工学研究科 

研究員 H19.4～H20.3 
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下出 愛 大阪大学大学院 

工学研究科 

技術補佐員 H19.4～H24.3 

野村 沙千 

 

大阪大学大学院 

工学研究科 

技術補佐員 H19.4～H21.11 

山口 崇子 大阪大学大学院 

工学研究科 

事務補佐員 H19.4～H23.4 

田頭 春奈 大阪大学大学院 

工学研究科 

事務補佐員 H23.4～H24.3 

浜田 啓作 大阪大学大学院 

生命機能研究科 

大学院生 H19.4～H20.9 

中西 紗奈 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H19.4～H20.3 

Thomas Rodgers  大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H19.4～H21.3 

Almar Palonpon  大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H19.4～H20.9 

新岡 宏彦 大阪大学大学院 

生命機能研究科 

大学院生 H19.4～H21.3 

安藤 潤 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H20.4～H21.3 

Meiling Zheng  大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H20.4～H22.9 

熊本 康昭 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 

RA研究員 

H20.4～H22.3 

植月 一雅 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 

RA研究員 

H20.4～H24.3 

山中 真仁 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H20.4～H23.3 

河野 省吾 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H20.4～H23.3 

岡田 昌也 

 

大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H22.4～H24.3 

本田 光裕 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H22.4～H24.3 

森村 皓之 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H23.4～H24.3 

奥野 義人 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H23.4～H24.3 

Yu Jun 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H23.4～H24.3 

Yan Zhao-Xu 大阪大学大学院 

工学研究科 

大学院生 H23.4～H24.3 

 

 ②研究項目 

・ SPPナノ顕微分光装置の設計・試作 

・ 化学的効果、力学的効果の観察 

・ 生細胞内の三次元ナノイメージング 

・ 分子検出技術の確立  
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・ 再現性高い二次元 SPPナノイメージング法の確立 

 

（２）理化学研究所 (SPPデザイングループ) 

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

早澤 紀彦 （独）理化学研究所 研究員 H18.10～H24.3 

田口 敦清 （独）理化学研究所 研究員 H22.4～H20.12 

小野 篤史 （独）理化学研究所 研究員 H18.10～H20.12 

 

  ②研究項目 

・ 金属ナノ探針の設計 

・ 金属ナノ探針の作製 

・ 顕微鏡への導入と特性評価 

・ プラズモニックマテリアル構造の理論設計、材料の選定 

・ 金属ナノ構造アレイ作製 

・ プラズモニックマテリアルの作製、特性評価 

    

（３）中国科学院 (機能性材料グループ) 

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

段 宣明 中国科学院  

理化技術研究所 

教授 H18.10～H24.3 

陳 偉強 中国科学院  

理化技術研究所 

助教授 H18.10～H24.3 

董 賢子 中国科学院  

理化技術研究所 

講師 H18.10～H24.3 

鄭 美玲 中国科学院  

理化技術研究所 

講師 H23.4～H24.3 

 

② 研究項目 

・ 金属ナノ探針のためのナノ構造作製 

・ プラズモニックマテリアル用コンポジット材料開発 

・ 新しいナノ加工技術の探求 

 
（４）ナノフォトン株式会社 (スペクトル解析グループ) 

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

太田 泰輔 ナノフォトン株式会社 主任研究員 H18.10～H24.3 

 

② 研究項目 

・ スペクトル解析のためのアルゴリズム開発 

・ ラマンスペクトルデータベース構築 

・ 超解像分析法の開発 

・ 分子振動計算 
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§４ 研究実施内容及び成果  
４．１ 分子摂動効果を利用したナノ分光・イメージング法の開発（大阪大学） 

（１）研究実施内容及び成果（実施方法・実施内容・成果、成果の位置づけや類似研究との比較） 

顕著な成果：分子摂動効果を利用したナノ分光・イメージング法を開発 

金属ナノ探針の分子摂動効果を利用して試料分子をSPPナノ分光・イメージングする手法を

開発した。試料分子に対して金属探針先端でピコニュートンオーダーの応力を印加すると、分

子の構造や化学結合状態が変調され、ラマン散乱の振動数が変化することに着目した。この振

動数変化を計測することにより、SPP増強電場下にある試料分子から力学的・化学的摂動下に

ある分子だけを選択的に検出する手法を考案した（図１(a)）。 

単層カーボンナノチューブ(SWCNT)を試料として用い、原理検証をおこなった。コンタクトモ

ード原子間力顕微鏡(AFM)で操作した銀ナノ探針をガラス基板上に散布した単一の単層カー

ボンナノチューブに接触させて、印加応力を段階的に変化させながらラマンスペクトルを測定し

た結果を図1(b)に示す。印加応力を強めるにつれて、炭素原子間の伸縮振動モード（G-band）

の振動数が低波数側に変化することが観測された。これはSWCNTが探針軸方向に歪曲したこ

とを示しており、3.0 nNの力を印加した時にSWCNTは探針軸方向に0.1nm程度歪んでいること

が弾性理論解析結果からわかった。 

さらに、図２(a)に示すように、このSWCNTのチューブ軸に対して垂直方向に銀ナノ探針を一

定の探針応力（2.4nN）下で一次元走査させながら、ラマン分光・イメージングをおこなった。

G-bandの振動数シフト量を光学信号としてマッピングした結果（図２(b)）、探針がSWCNTに近

づくにつれてG-bandの振動数のシフト量が増加し、探針がSWCNTの直上に来たときにシフト

量が最大となることがわかった。この振動数シフト量の空間プロファイルから空間分解能は4nm

と見積もられ、従来のナノ光学顕微鏡では実現困難であった10nm以下の空間分解能を世界で

初めて達成することに成功した。同時測定したAFMプロファイル（図２(c)）よりも空間分解能が高

かった。また、印加応力を変えて同様の測定を行った結果、印加応力が小さいほど、すなわち

探針と試料間の接触面積が小さいほど空間分解能が高いことを見出した。さらに、印加応力を

制御することによって接触面積が1nm2以下になることをヘルツの接触理論計算によって見出し

（図３(d)）、原理的には1nmの空間分解能も実現可能であることを示した。印加応力時のスペクト

ル変化はSWCNTの直径やカイラリティに依存することも示した。 

 
図１ (a)探針加圧効果を利用したSPPの原理。(b) 探針応力印加時のSWCNTのラマンスペ

クトル変化。 
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SWCNT のような１次元細線構造だけでなく、２次元平坦構造であるアデニンナノ結晶の先端

加圧ラマン分光イメージングもおこなった。図２(e)にアデニンナノ結晶の AFM像を示す。このナ

ノ結晶のエッジ付近で銀ナノ探針を走査しながら、先端加圧ラマンスペクトルイメージングをお

こなった。アデニンナノ結晶は SWCNTよりも柔らかいため、SWCNTの測定時よりも低い 0.3 nN

の応力を印加して測定した。得られたスペクトルからアデニン分子の六員環・五員環リングブリ

ージングモード(RBM)の振動数を抽出し、探針の走査位置に対してプロットしたものを図２(f)に

示す。探針が結晶のエッジ付近にさしかかった時、RBM の振動数がシフトした。これは、エッジ

付近の結晶上では、アデニン分子が印加応力によって変形したことに起因する。この振動数変

化の急峻なエッジレスポンスから、SWCNTの時と同様に 4 nmの空間分解能が実現されている

ことがわかる。このように、本顕微鏡は SWCNT のような硬い試料から DNA のような柔らかい試

料に至るまで試料の硬柔によらず測定できることを示し、本顕微鏡のナノ材料分析における有

用性を示した。 
 

SWCNT に応力を印加し

た時のスペクトル変化から

SWCNT のナノ領域におけ

る弾性特性を測定すること

にも成功した。図３(a)に示

すように、SWCNT に 2 nN

の応力を印加した後に印

加応力を弱めると ((i)の領

域)、この SWCNTは可逆的

な強度変化を示した。一方、

2 nN 以上の応力を印加す

ると((ii)の領域)、印加応力

を弱めてもラマン散乱強度

 
図２ (a) 応力印加を用いたSWCNTのナノイメージングの模式図、(b) G-bandG+の振

動数シフトをもとに構築した光学プロファイル、(c)光学像と同時に測定したAFM、(d)

探針-SWCNT間の接触面積の印加応力依存性（Hertzの接触理論計算結果）。(e) アデニ

ンナノ結晶のAFM像と(f)エッジ付近でのアデニン分子リングブリージングモードの振

動数シフトマッピング。4nmの空間分解能を実現。 

 
図３ (a)探針をSWCNTに押しつけてから引き上げた時の

ラマン散乱光強度変化。応力印加時にSWCNTが(b)弾性変

形および(c)塑性変形している様子が分光観測された。 
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は回復せず不可逆な強度変化を示した((iii)の領域)。これは、この SWCNTが 2 nN以下の応力

下では弾性変形（図３(b)）し、2 nN以上では塑性変形（図３(c)）したことを示している。塑性変形

を誘起する印加応力の閾値は SWCNT の直径によって異なった。これにより、本顕微鏡が分解

能に加え分析能にも優れていることを示した。 

 

成果： サブナノメートルスケールの探針—試料間距離領域で発現するスペクトル変化を観測 

 

金属ナノ探針と試料分子間距離に依存す

る３つの近接場効果(電磁気学的・化学的・

力学的効果)をその場観察することを目的と

して、金属ナノ探針と試料分子間距離を原

子間力顕微鏡で制御しながら、近接場ラマ

ン散乱を検出する手法を開発した。探針の

高さ制御にタッピングモードAFMを用い、探

針先端と試料間の距離変化に同期して変化

するラマンスペクトルを時間分解測定する。

図４(a)に装置の概要図を、図４(b)に測定の

説明図を示す。ラマン散乱励起用のレーザ

ー強度を音響光学素子(AOM)により時間ゲ

ートをかけ時間分解測定を実現した

（time-gated illumination）。複数のラマンバ

ンドの振動数と強度の距離依存性を一度に

測定することが可能となり、化学効果・力学

効果に由来する振動数変化と電磁気学的

効果に由来する強度変化観察および分析

ができる。 

これまでに単層カーボンナノチューブ

(SWCNT)およびアデニン分子の近接場ラマ

ンスペクトルの距離依存変化を測定した。図

４(c)にアデニン分子のリングブリージングモ

ードのラマンスペクトルの探針試料間距離

依存性を示す。スペクトル I は、最大距離

(155nm)での取得されたスペクトルで、近接

場相互作用が含まれない。721cm-1 のピークは、ファーフィールドスペクトルに一致する。II~IV

のスペクトルはそれぞれ 0.1nm, 0.0nm, -0.1nmの近接領域で取得された。これらのスペクトルに

も共通して 721cm-1 のファーフィールドスペクトルのピーク(ω0)が共通して見られ、その高振動

数側にそれぞれ新しいピーク(ω1)が観察された。これらは、探針先端の銀とアデニン分子の相

互作用によりシフトしたピークである。II~III はほぼ斥力ゼロの接触領域でのスペクトルであり、こ

のとき主に化学的相互作用によってピークシフトする。さらに、IVでは、斥力印加によりナノ微結

晶を 1nm 押し込んでいる。これに伴い、リングブリージングモードのピークはさらに高振動数側

にシフトしている。これらのピークシフトの振る舞いおよびシフト量は、過去の我々の化学的・力

学的な相互作用を考慮した分子振動計算結果に一致する。また、II から IV にかけて、探針試

料間距離の減少とともにピーク強度が増大している。この増大は、アデニン分子と銀原子間の

電荷移動による化学的増強効果と、押し込みによる探針先端表面とアデニン微結晶の接触領

域の増大によるものと推察される。以上のように、本手法により、探針試料接触領域(0nm)から相

互作用の働かない遠方領域(>100nm)の間で、化学・力学的相互作用によるピーク出現および

シフトを、サブナノメートルの距離分解能・精度で計測できることを示した。 

また、同じコンセプトに基づいて、照明光でなく検出器にタッピング動作に同期した時間ゲート

をかけて時間分解計測する方法(time-gated detection)も提案した。アバランシェフォトダイオー

 
図４ 近接場ラマンスペクトルの探針試料

間距離依存変化の計測法。(a)測定装置、

(b)測定法の説明、(c)アデニンナノ微結晶

(高さ7nm)における測定結果。 
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ドと時間ゲート付きのフォトンカウンターを用いる。単一波長検出であるため、スペクトルシフトを

直接観察できないが、その反面、時間方向のゲート数を電気的に増やすことができるため、より

高 速 に 探 針 試 料 間 距 離 依 存 性 を 調 べ る こ と が で き る 。 SWCNT お よ び

4ATP(4-aminothiophenol)を用いた検証実験により有用性を示した。 

 

成果：応力印加時に発生する探針位置ずれを自動補正する機構を開発 

金属探針先端で試料に応力を印加した時に発生する探針の位置ずれを自動補正する機構

を開発し、サブナノメートルスケールの測定精度を実現した。図５(a)に示すように、金属探針に

レーザー光を集光したときのレーリー散乱光成分を、エッジフィルターによってラマン散乱光と

分離し、四分割フォトダイオードの中心に集光した。探針位置が試料面内で変化すると受光面

内での集光位置が変化するため、四分割フォトダイオードの差分信号を測定することによって

探針位置の変位を検出した。この変位量をカンチレバーの面内方向のピエゾスキャナにフィー

ドバックし、探針の位置ずれを実時間でその場補正する機構を開発した。 

開発した探針位置変位・補正機構を用いて、バネ定数が 0.1N/m の銀コートカンチレバー探

針の印加応力を変化させた時の探針位置変位を測定した。図５(b)に示すように、印加応力を

3.0nNまで増加させた時、探針位置がカンチレバー軸方向に最大 10nm変位した。さらに、位置

補正を行いながら同様の測定をした結果を図５(c)に示す。印加応力を 3.0nN まで増加させても、

探針位置の変位は 1nm 以下であった。これにより、サブナノメートルスケールの位置精度で試

料に応力を印加して、ラマン分光測定を行うことを可能とした。 

 

 

成果の位置づけと類似研究との比較 

SPP プローブを用いた近接場光学顕微鏡を開発する研究グループは世界中に幾つかあるが、

今までのところいずれグループにおいても 10nm 以下の空間分解能でイメージングを実現していな

い。これは、SPP の閉じ込め領域の物理的限界と、金属プローブ先端の加工精度の限界による。ま

た、近接場光学顕微鏡には、SPP プローブとは別に、微小開口型のプローブを用いるタイプのもの

があるが、その空間分解能は SPP プローブ型に遥かに及ばない。表１に当グループを含む幾つか

のグループの取り組みと達成をまとめる。このように、10nm はこの分野において、一つの壁になっ

ていた。本研究における 4nm 分解能の達成は、世界で初めてこの壁を大きく越えたものであり、大

きなブレイクスルーと言える。 

 

（２）研究成果の今後期待される効果 

-DNA分子を一つずつ分光・分析することによって DNAシークエンスが可能になる。 

-探針試料距離スペクトル変化計測による表面増強ラマン散乱メカニズムの解明。 

-他の摂動を利用した新たな計測法の開発。 

 
図５ (a)探針位置ずれ補正機構を有するSPP分光装置の概略図。探針位置ずれ補正機構

を用いなかった場合(b)と用いた場合(c)での、応力印加時の銀ナノ探針の変位。 
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４．２ SPPプローブの設計および作製法の開発（大阪大学、理化学研究所、中国科学院） 

（１）研究実施内容及び成果（実施方法・実施内容・成果、成果の位置づけや類似研究との比較） 

成果：プローブの下地材料を利用したプラズモン共鳴波長のチューニング 

SPP 増強度を高める上で、金属構造の形状とともに重要な要素が、金属の下地となる材質で

ある。すなわち、下地材料の屈折率によって SPP の共鳴波長が変化する。この効果を利用して、

SPP プローブのプラズモン共鳴波長をチューニングする方法を提案した。従来、市販のシリコン

カンチレバーに銀を真空蒸着してプローブを作製してきたが、本手法では、事前にシリコンを酸

化させてから金属膜を蒸着する。酸化シリコン(SiO2)の誘電率はシリコンより低いため、Ag/SiO2

プローブのプラズモン共鳴波長は、Ag/Siプローブに比べて短波長側にシフトする。FDTDを用

いて、プラズモン共鳴波長の SiO2膜厚依存性を調べた。 

酸化シリコン層を利用したプラズモン共鳴波長チューニングの効果を検証するために、FDTD

により電場計算を行った。図６(a)に計算モデルを示す。SPP プローブ先端を球形粒子でモデル

化し、全直径と銀の膜厚をそれぞれ 50nm と 10nmに固定して、SiO2層の膜厚に対する近接場

散乱強度のスペクトルを計算した（図６(b)）。この結果、SiO2 層の膜厚の増加と共に、プラズモ

ン共鳴波長が短波長側にシフトすることが明らかになった。また、散乱強度も、SiO2 層の厚さと

ともに増大している。このことは、SiO2の吸収が Siに比べて低いため、損失が減ったことによると

考えられる。また、この計算により、SiO2 の膜厚を正確に制御することで、所望のプラズモン共

鳴波長を有する SPPプローブを作製できることが明らかになった。 

シリコンは、水蒸気噴霧中で 1100ºCに加熱することにより酸化した。実際に、シリコンカンチレ

バーを酸化して、その先端の変化を透過型電子顕微鏡(TEM)により観察した。図６(c)に、酸化

前と酸化後の TEM 像を示す。酸化後の TEM 像では、先端が二層構造になっている様子がわ

かる。この TEM像から SiO2層の厚さは約 100nmであることがわかった。 

 

成果：金属ナノ結晶を用いた SPPプローブ作製法を開発 

高い電場増強度を有する金属ナノ探針を再現性良く作製するために、単結晶金属ナノ粒子

を探針先端に付着させて金属ナノ探針とすることを提案し、均一かつ再現性良い作製法の確

立に取り組んだ。単結晶金属ナノ粒子は、自己成長により合成されるため形状・サイズを制御

することができる。形状・サイズを適切に設定することでプラズモン共鳴波長をチューニング可

能であり、大きな増強効果を得ることができる。合成法として、多価アルコール（ポリオール）によ

り金属イオンを還元し、金属ナノ結晶粒子を析出・成長させるポリオール法を導入した。 

SPP プローブとして利用するためのナノ結晶粒子をポリオール法により合成した。とくに、銀単

結晶のポリオール合成において、反応溶液中に酸素ガスを供給することで、単結晶のキューブ

のみが高い効率で簡便に得られることを、本研究で初めて見いだした。欠陥の多い多重双晶を

選択的に消滅させるために、溶液中に腐食性の塩を加え、そこに流量制御した酸素を供給す

る。この供給酸素の流量によってエッチング力を調整し、選択的にキューブのみを成長させるこ

とに成功した。図７(a)に合成された単結晶キューブの SEM 像を示す。均一な形状・サイズのナ

 
図６ シリコン酸化層を利用したプラズモン共鳴波長チューニング (a)計算モデル、 

(b)SiO2層の厚さに依存したスペクトル変化、 (c)wet酸化前後のプローブのTEM像。 
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ノ構造を高い収率で再現性よく得られた。さらに酸素流量を変化させて、各種ナノ構造の合成

にも成功した。この結果より、酸素流量調節のみでエッチング力を簡便に調節し、立方体構造、

双三角錐構造、およびロッドなど様々な形状の銀結晶を合成することが可能となった (図７

(a-d))。 

 

成果：化学増強効果の向上に成功 

金属ナノ構造でのラマン散乱増

強は、SPPによる電磁気学増強だけ

でなく、金属と試料分子間の化学

的な相互作用によっても増強する。

この化学増強効果の向上を目指し

て、SPP プローブの金属表面の処

理法を検討した。ハロゲン化物イオ

ンにより銀ナノ微粒子表面を改質し、

表面増強ラマン散乱および表面増

強ハイパーラマン散乱の強度が飛

躍的に向上することを実験的に示し

た。 

銀ナノ微粒子による表面増強ラマ

ン散乱において、ハロゲン化物イオンにより化学増強による散乱効率を最大 100 倍も向上する

ことに成功した。試料として、ローダミン 6G、クリスタルバイオレットを用いた。通常のラマン散乱

だけでなく、非線形ラマン散乱の一つであるハイパーラマン散乱についても、同様の化学増強

の向上が得られることを初めて報告した（図８）。これは、SPP ナノ顕微分光において、探針をハ

ロゲン化物イオンにより前処理することで、探針直下で銀と化学的相互作用する分子のみのラ

マン散乱を選択的に増強できることを意味する。 

 

成果：金属イオン／高分子ポリマーコンポジット材料を用いた金属ナノ構造作製法を開発 

SPPプローブの作製に利用する金属イオン／高分子ポリマーのコンポジット材料の開発に取り

組んだ。金属イオンの光還元による金属ナノ構造作製のための、材料の新奇コンセプトを提案

し、実験的に実現した。銀イオン溶液中に近赤外パルスレーザーを集光することで、集光スポッ

ト内で二光子還元により固体銀を析出する。集光スポットを任意に走査することで、任意形状の

金属ナノ構造を作製する（図９(a)）。とくに、本研究では銀イオン中に界面活性剤を混合したとき

に、界面活性剤が核の形成を促進し、且つ固体銀結晶の自己成長を阻害する役割を果たすこ

とを初めて見出した(図９(b))。これにより、従来よりも微細な金属構造を微弱なレーザーパワー

で作製できる。 

界面活性剤として NDSS (n-decanoylsarcosine sodium)を用い、NDSS 無し、NDSS 低濃度(13 

mM)、NDSS 高濃度(99mM)において作製される銀細線構造を比較した（図９(b)）。このときレー

ザー光強度は一定とした。NDSS が無い場合は、銀の成長が集光スポットサイズを超えて広がり、

 

図７ 酸素流量により形状制御された銀ナノ結晶の SEM像。酸素流量を(a)8mL/min、(b)6mL/min、

(c)4mL/min、(d)2mL/min に制御して合成した結果、それぞれ(a) キューブ、(b) バイピラミ

ッド、(c) ワイヤー、(d)球および多重双晶が高収率で得られた。 

 

図８ ハロゲン化物イオン（Br-,Cl-）を添加したとき
の色素分子の表面増強ハイパーラマン散乱スペクト
ルと、それぞれの化学増強度(CEF)。(a)クリスタルバ
イオレット。(b)ローダミン 6G。 
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作製される細線の太さはマイクロメートルを超え

ている。また、低濃度の NDSS を導入した場合、

形成される核が少なく、且つ成長が進まないた

め、細線は形成されなかった。これらに対して、

NDSSを高濃度で含有すると、多くの核が形成さ

れて、且つ成長が抑制されるため、NDSS が無

い場合に比べて極めて細い細線が形成された。

さらに、NDSSの濃度およびレーザーパワーを変

えて、各条件で銀細線を作製した結果、最小で

120nm の銀ナノ細線を作製することに成功した

（図１０）。この結果は、本手法により回折限界以

下の微細な金属ナノ構造を作製できることを意

味する。さらに、任意の３次元構造の作製にも

取り組んだ。図１１(a)、(b)に作製した銀の柱およ

び３次元構造の SEM 像を示す。大気中でも崩

壊することなく３次元構造を維持できることが明

らかになった。 

さらに最近、界面活性剤として脂肪酸塩

(CnHn+2COONa)を用いると、微細構造を作製

できることに加え、スムースな金属表面が得られ

ることもわかった。銀イオン溶液内に炭素原子

数が n=4,5,7,9 の脂肪酸塩を添加し、フェムト秒

レーザーを集光して、銀細線を作製して、その

効果、および炭素原子数に対する依存性を調べた。その結果、炭素原子数 n が大きい方が、

すなわち炭化水素鎖が長い方が、より微細で且つ表面がスムースな構造を作製できることがわ

かった。 

 

   

成果：金ナノロッド／ポリマーコンポジット材料を用いた新規プラズモニック材料を開発  

マイクロスケールで金ナノロッド／ポリマーコンポジットの立体構造を作製する方法を構築した。

金ナノロッドは、形状の均一性が高く大量合成が可能である Seed-mediated growth 法を用い

て合成した。メチルメタクリレートモノマーを主成分とする光硬化性樹脂中で 780 nm 付近に吸

収ピークを有するようにアスペクト比を制御した（図１２(a)）。水中で合成された金ナノロッドの表

面はチオール基を有する両親媒性のポリエチレングリコールで修飾することで、光硬化性樹脂

中に均一に分散させた。金ナノロッドを分散させた光硬化性樹脂中に、近赤外フェムト秒パルス

レーザー（780 nm）を集光照射した。照射光は金ナノロッドの形状変化が生じない強度に設定し

 

図９ (a)二光子還元による３次元金属ナ
ノ構造形成法。(b)界面活性剤(NDSS)の役
割と、作製される銀構造の SEM像。 

 

図１１ 界面活性剤を用いた二光子還元によ
り作製した金属ナノ構造の電子顕微鏡像。
(a) ナノ細線。(b) ３次元ナノ構造。 

 

図１０ 二光子還元により作製した銀細線。(a)

銀細線のレーザー強度に対する依存性。(b)レー

ザー強度 0.87mW で作製された細線。120nm 細線

の作製に成功。 
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た。その結果、集光点に金ナノロッドの集合体が形成され、レーザー光を走査することにより任

意の形状の３次元マイクロ構造が作製できた（図１２(b)）。走査型電子顕微鏡（SEM）像観察の

結果、表面が 5~17 nm のポリマーで覆われた金ナノロッドの集合体から成ることが明らかになっ

た（図１２(c)）。光照射によって金ナノロッド表面に局所的に二光子重合反応が生じたためであ

ると考えられる。レーザー光の焦点位置近傍に引き寄せられた金ナノロッドはポリマー膜で覆わ

れ、ポリマー膜が糊のような役割を果たすことによって金ナノロッド同士が引き合うように次々と

堆積して集合体を作り出したと考えられる。 

 

成果：SPPプローブの加熱効果を検証 

SPPプローブ（銀ナノ探針）にレーザー光（532nm, 10 mW, P偏光）を照射した時の探針温度

を有限要素法によって計算した結果、図１３(a)に示すように、先端温度が約 900Kにまで上昇す

ることがわかった。そこで、SPP プローブの加熱効果が SPP 増強場に及ぼす影響を実験と理論

計算の両輪から検証した。 

銀ナノ探針に照射するレーザー光強度を増加させながら（即ち先端の温度を上昇させなが

ら）、SWCNT の SPP 増強ラマンスペクトルを測定し、ラマン散乱増強の温度依存性を調べた。

図１３(b)に示すように、探針先端の温度が上昇するにつれて、ラマン散乱の増強度が減少した。

この原因を考察するために、金属の誘電率に温度依存項を追加し、銀探針の SPP 増強場の電

磁場解析をおこなった。探針先端温度を 300K から 1000K に変化させて計算した SPP 共鳴ス

ペクトルを図１３(c)に示す。探針先端の温度が高くなるにつれて電場増強度が減少することが

わかった。したがって、CNTのラマン散乱光の増強度が探針の温度上昇によって減少した主因

は、SPPプローブの電場増強度の温度依存性である。 

 入射光波長が 480nm（室温時の SPP共鳴波長）と 500nmの場合の電場増強度の温度依存性

を図１３(c)から抽出したグラフを図１３(d)に示す。入射光波長が 480nm の場合は 500nm の時と

比べて単位温度上昇に対する増強度の減少が大きく、700Kを超えると 500nmの場合の方が電

場増強度が強くなった。これは、SPP 共鳴波長が温度上昇によって長波長側にシフトしたため

である。したがって、700K以上の探針温度下で測定を行う場合は、室温での SPP共鳴波長より

も若干長い入射光波長を用いた方が、高い増強効果を得られることがわかった。 
 

 
図１２ (a)合成した金ナノロッドのSEM 像と異なる溶媒中での金ナノロッドの吸収
スペクトル(b) 金ナノロッドの集合体で形成された３次元構造物と(c)その一部
を拡大した SEM 像 
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成果の位置づけと類似研究との比較 

金属探針先端での SPP 電場増強効果に関する研究はこれまでに多くのグループによって行

われてきたが、そのアプローチは電磁場計算解析を用いた構造設計が主であり、既存の技術

では実際の作製が困難な探針構造が多く提案されていた。本研究では、高い SPP 電場増強効

果を有する探針構造を設計すると共に、その探針を高い歩留まりで作製する手法を確立した。

SPP顕微鏡開発で最も困難で最重要な課題を克服したことになる。 
 

(2)研究成果の今後期待される効果 

高い SPP 電場増強効果を有する探針の開発に成功したことによって、SPP 顕微鏡は「作る」段

階から「使う」段階にフェーズシフトしていくだろう。本研究では主にカーボンナノチューブとアデ

ニン分子をテスト試料として用いてきたが、他のナノカーボン材料、半導体基板、複合材料、生

体高分子など様々な試料の計測へと展開できる。近い将来に実用化され、ナノテクノロジー・ナ

ノサイエンスでの広い応用が期待される。 
 

 
図１３ (a)レーザー光照射時の銀ナノ探針先端の温度分布（有限要素法計算結果）。(b) 

ラマン散乱光増強度の探針温度依存性。(c) SPP共鳴スペクトルの温度依存性（電磁場

計算結果）。(d) 入射光波長が480nmおよび500nmの時の電場増強度の温度依存性。 
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４．３ 二次元”カラー”ナノイメージングの実現（大阪大学、理化学研究所） 

4.2で開発した SPP プローブを用いて、SWCNTや歪みシリコン表面の二次元”カラー”イメージン

グを高い再現性で実現した。 

 

成果：シリコン基板表面の歪み分布をナノ分光・イメージングすることに成功（理化学研

究所） 

次世代 LSI基板として期待されている結晶歪みシリコン表面の SPP増強ラマン分光・

イメージングをおこなった。歪みシリコンは不透明試料であるため、試料の斜め上方か

ら励起光を入射し、ラマン散乱光を検出する反射型の SPPラマン分光装置を設計・試作

した（図１４(a)）。この反射型 SPPラマン分光装置と銀ナノ探針を用いて SPP増強した

ラマン散乱光を検出し、図１４(b)のスペクトルを得た。SiGe 層の Si-Siフォノンモー

ド信号はそのままで、歪みシリコン層の Si-Siフォノンモード信号のみを増強すること

に成功した。この歪みシリコン表面で銀ナノ探針を二次元走査し SPP増強ラマンスペク

トルマッピングを行い、歪みシリコン層の Si-Siフォノンモードの振動数をもとに画像

を構築した（図１４(c)）。SPPプローブを用いない通常の顕微ラマンイメージ（図１４

(d)）では確認できないナノスケールでの歪み分布を可視化する事に成功した。これらの

イメージ上の全ての計測ポイント（32×32point）でのラマンシフト値をダイアグラムに

て表示した（図１４(e)）。SPP増強ラマンスペクトルのラマンシフトの値は顕微ラマン

信号に対して、幅広いシフト値を持っている。この理由は、顕微ラマンは回折限界によ

り集光スポット内部で平均化されたラマンシフト値であるのに対し、SPP増強ラマンス

ペクトルのラマンシフト値は、回折限界を超えたナノスケールでの局所歪みを表してい

るため、平均化されない幅の広いシフト値をとっているためである。これにより SPP増

強ラマンイメージはナノスケールの歪みを反映している事が確認できた。さらに図１４

(f)における知見として、SPP 増強ラマンスペクトルのラマンシフトは全体的に低波数側

にシフトしている。このことは引っ張り応力が大きく見積もられている事に対応してい

る。 

 

 
図１４ (a)反射型SPP増強ラマン分光装置を用いた歪みシリコン表面測定の概略図。

(b)歪みシリコン表面のSPP増強ラマンスペクトル。(c)銀ナノ探針を用いて測定した

SPP増強ラマン振動数イメージ。(d)銀ナノ探針を用いずに測定した顕微ラマン振動数

イメージ。(e)ラマンシフト値のヒストグラム。 
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成果の位置づけと類似研究との比較 

従来のプローブ顕微鏡や電子顕微鏡などのナノを見る顕微鏡では、試料物質の構造（凹凸）

をイメージングすることに特化していた。我々が開発した SPP 顕微鏡は物質の凹凸構造だけで

なく試料物性をカラーで画像化することができるため、高分析能を併せ持ったナノイメージング

法が実現された。 

SPP 探針を用いた近接場顕微鏡を開発しているグループは世界中にいくつかあるが、それら

の測定は一点もしくは数点の測定に留まり、二次元画像として発表された例は少なかった。今

回、再現性良く二次元画像を取得する技術を確立したことによって、汎用性および実用性に優

れた装置を具現化することに成功した。 

 

（２）研究成果の今後期待される効果 

分子科学、バイオサイエンス及び半導体デバイス開発分野でのナノ分析イメージング装置とし

ての実用化が期待される。 

 

 

４．４ 生細胞内三次元ナノイメージング法の確立（大阪大学 ナノ顕微分光グループ、ナノフ

ォトン スペクトル解析グループ） 

 

(1)研究実施内容及び成果 

顕著な成果：金属ナノ粒子を用いた三次元イメージング法の開発（大阪大学 ナノ顕微分光グル

ープ） 

金属ナノ粒子を SPP プローブとして細

胞内に導入し、細胞内の粒子近傍にある

分子のラマン散乱光を検出する手法を開

発した。細胞内をイメージングするために

は粒子を細胞内で走査する必要があるが、

細胞内の流動性とブラウン運動により金

ナノ粒子をランダム走査する方法を採用

した (図１５)。細胞内をランダムに移動す

る粒子の位置とラマンスペクトルを実時間

同時計測する装置を開発し、生細胞内の

ラマンイメージングをおこなった。 

生細胞内への金属ナノ粒子の導入法と

して、細胞のエンドサイトーシス(食作用)

を用いた。エンドサイトーシス機能を有す

るマクロファージ細胞の培養液に SPPプロ

ーブ(粒径 50nm の金ナノ粒子)を付加し

24 時間培養した。金ナノ粒子を付加する

前後に測定したマクロファージ細胞の暗

視野像を図１６に示す。金ナノ粒子付加

後１日経過した場合(図１６(b))、金ナノ粒

子を示す輝点が細胞内に観察され、エン

ドサイトーシスによる金ナノ粒子の細胞内への導入が確認された。 

金ナノ粒子導入前後のマクロファージ細胞のラマンスペクトルを同一の実験条件(励起光強

度10mW/μm2、 励起波長785nm、露光時間１秒。)で測定した結果を図１７に示す。細胞内に

導入された金ナノ粒子のSPP電場増強効果によってマクロファージ細胞のラマン散乱光が大幅

に増幅され、SPPプローブを用いた生細胞の高感度測定に成功した。さらに、金ナノ粒子導入

前のラマンスペクトルを、励起光強度を70倍、露光時間を60倍に増やして高感度測定し、先ほ

どの金ナノ粒子導入後のラマンスペクトルと比較した(図１８)。その結果、金ナノ粒子を導入する

 
図１５ 生細胞内３次元ナノイメージング

法の原理図 

 

図１６ マクロファージ細胞の暗視野像：(a)

金ナノ粒子導入前、(b) 金ナノ粒子導入後 
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と、観測されるラマンバンドが圧倒的に減少することがわかった。これにより、金ナノ粒子を用い

ると、粒子近傍の分子のみを空間分解能高く検出できることを示した。 

細胞内を移動する金ナノ粒子の位置とラマンスペクトルを実時間同時計測し、ラマン分光・イ

メージングをおこなう装置を試作した。図１９(a)に示すように、試作した顕微分光装置は、粒子

位置計測用の暗視野顕微光学系と試料内の分子の検出をおこなうラマン分光光学系から構成

される。測定した暗視野像から粒子位置を検出し、ガルバノミラーによってレーザー光をその粒

子位置に集光してラマンスペクトルを測定できるように設計した。さらに、焦点位置を意図的に

ずらした2枚の暗視野像から、金ナノ粒子のz座標を取得する暗視野顕微光学系も設計、試作

し、SPPプローブの三次元位置検出法を確立した。2枚の暗視野像に見られる同一粒子の散乱

光強度の差が、粒子のz座標にあわせて線形に変化すること着目し、z方向の粒子位置を測定

した。得られたz座標を元に、ピエゾアクチュエータを用いて対物レンズをz方向にフィードバック

し、生細胞内の粒子を三次元的に捕捉・追尾した。 

試作した装置を用いて、マクロファージ細胞内に導入した金ナノ粒子の位置と、そこからのラ

マン散乱光を同時に測定した。250ミリ秒間隔で粒子位置とラマンスペクトルの同時測定をおこ

なった結果、図１９(b)に示すような金ナノ粒子の軌跡が得られた。さらに、同時測定したラマンス

ペクトルから３つのラマンバンド(977cm-1:リン酸, 1457cm-1:脂質, 1541cm-1:蛋白質)の強度を抽出し、

図１９(b)の軌跡に対応させてRGB表示したラマン像を図１９(c)に示す。この結果、細胞内の粒

子位置に依存して観測される分子成分が異なることがわかり、細胞内の組成分布を高感度・高

分解能でイメージングできる可能性が示された。 

 
図１８ 金ナノ粒子を付加しない細胞から

得られたラマンスペクトルを図１７のもの

より4200倍程高い感度で測定(青線)。赤線

は図１７と同じ。 

 
図１７ 金ナノ粒子を付加し１時間培養し

た細胞のラマンスペクトル(赤線)と金ナノ

粒子を付加しない細胞のラマンスペクトル

(青線) 
 

 
図１９ (a)試作した装置の光学系、(b)暗視野測定により得られた細胞内での金ナノ粒子

の軌跡、(c) 粒子の軌跡に対応させて３つのラマンバンド(R: 977cm-1 ,G: 1457cm-1, B: 

1541cm-1)の強度で構築したラマン像 
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SPPプローブ(50nmΦの金ナノ粒子)を用いた生細胞イメージングの時間分解能向上のため、

粒子追尾の高速化、及びSERSスペクトル計測の高速化に取り組んだ。粒子位置を捉える暗視

野顕微光学系にEM-CCDを採用し、細胞内の金ナノ粒子を50msecの時間分解能で追尾する

ことに成功した。時間分解能の向上により、SPPプローブは細胞内で、(a)直線的な運動、(b)一

点に留まる運動、(c)ランダムな運動の3種類の特徴的な挙動が観測された。これらの運動中に

測定した粒子の軌跡とラマンスペクトルを図２０に示す。粒子が直線的な運動している時は輸送

に関わる分子由来のラマンバンドが観測され（図２０ (a)）、一点に留まっている時は細胞器官

内の分子由来のラマンバンドが観測された（図２０ (b)）。一方、ランダムな運動時は細胞機能と

は関連性が無いラマンバンドが観測された（図２０ (c)）。これらの結果は、図２０ (d)に示す様に、

直線的な運動はオルガネラ輸送に対応し、一点に留まる運動はリソソームへの集積・消化に対

応していることを示唆している。 

さらに、オルガネラ輸送中のラマンスペクトルの時間変化を解析した結果、粒子の挙動に対

応して継続して現れるピークと、突如出現し数100ミリ秒程度で消失するピークに分けられること

がわかった。輸送中に継続して見られたラマンバンドは、細胞の輸送機能に関わる分子に起因

する。一方、突如出現・消失したラマンバンドは、輸送機能には無関係な分子が粒子に近接・

離反することに起因する。これらの結果から、SPPプローブの細胞内での挙動とラマンスペクトル

変化を高時間分解能で測定することによって、細胞機能を解析できることを示した。 

 

 

成果：生体ラマンスペクトル解析法の開発（ナノフォトン スペクトル解析グループ） 

生体のラマンスペクトルには多種の生体分子の分子振動が含まれている。これは、焦点スポ

ット内に存在する生体分子すべての分子振動か積算されるためである。ラマン散乱強度の弱い

バンドは、ラマン散乱強度の強いバンドや自家蛍光のために、測定が困難となる。本研究では、

煩雑な生体分子のラマンスペクトルの多変量解析をおこない、高 SN比の分光画像を構築する

手法を開発した。  

ラマン分光画像を２次元行列データ（空間×スペクトル）として扱い、その行列を特異値と直

 
図２０ マクロファージ細胞内に取り込まれた金ナノ粒子（50nmΦ）の挙動とその時の

ラマンスペクトル: (a)一方向的な運動、(b)一点に留まる運動、(c)ランダムな運動。

(d)細胞内に取り込まれた金ナノ粒子の挙動を示した模式図。 
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交系である特異ベクトルに展開した。特異値分解してえられた成分は、信号を含む成分と雑音

のみの成分に分離できるため、雑音成分の特異値を０として再度２次元行列を算出し、測定し

たラマン分光画像の SN比の向上を図った。特異値分解はベクトルを直交展開するため、 空間

分布とスペクトルはともに負の値を持つ。しかし、 実際は負の値をもつことはない。そこで、負の

値を持たない非負条件を拘束条件とし、 多変量解析の１つである Alternative least squares 法 

(ALS 法)を用いて各成分の空間分布とスペクトルを求めた。非負拘束条件を加えた ALS 法の

計算では、同一の空間位置に複数の成分が含まれている場合は成分分離が困難なため、各

成分の空間分布が正しく得られない。そこで、非負拘束条件だけでなく空間拘束条件も加えた

ALS 法の計算をおこなった。回折限界によって決まる空間分解能以下の解像度で取得した分

光画像では隣り合うピクセルは類似した値を持つため、これを空間拘束条件として用いた。 

 HeLa 細胞のラマン分光測定データに特異値分解を適用し、信号成分と雑音成分に分離し、

信号成分のみを用いて再構築することで、分光画像のノイズ除去を行った。成分分解後の各成

分の特異値を図２１ (a)に示す。第 8 成分以上では細胞の空間分布を示していなかったため信

号成分は第 7 成分までとした。第 8 成分以上をノイズ成分とみなしそれらの特異値を０として分

光画像を再構築した結果を図２１(b)に示す。この場合、特異値分解を用いたノイズ処理を行う

前の分光画像(図２１(c))と比べて、SN比が大幅に向上した。また、特異値分解を行ったときの信

号成分を含む成分数を、レーザー光強度、露光時間を変えて測定し、評価した。試料が細胞

の場合、成分数は最大で９つ、最小でも４つ含まれることがわかった。 

 

 

 

 

 

 

さらに、拘束条件を加えた ALS法を適用し、HeLa細胞中の各成分の空間分布・スペクトルを

得た。拘束条件として非負拘束条件のみを用いた結果を図２２ (a)に、非負拘束条件と空間拘

束条件を用いた結果を図２２(b)に示す。空間拘束条件を用いることによって、空間分布の成分

分離が効果的におこなわれ、同じ場所に複数の成分が含まれる場合でも、細胞内のチトクロム

C（第一成分）、脂質（第二成分）、タンパク質（第三成分）の各成分を空間分布・スペクトル共に、

分離することに成功した。また、ALS 法の計算の前処理、初期値をそれぞれ評価し、ALS 法に

最適な条件を求めた。以上の結果から、非負拘束条件と空間拘束条件を用いた ALS法は SPP

顕微鏡によって得たラマン分光データ解析には有効な手法であることを示した。 

上述のアルゴリズム開発に加え、スペクトル解析用のソフトウェア開発にも取り組み、背景光と

なる蛍光の除去機能、主成分分析機能、スペクトルの平滑機能、ラマン散乱データベースの参

照機能、ピーク検出機能等を付加し、ラマン散乱スペクトル解析ソフトウェアとしての汎用性の

向上にも努めた。 

 

 

 

 
図２１ (a) HeLa細胞のラマン分光画像データを特異値分解した時の各成分の

特異値。特異値分解によるノイズ除去をおこなう前後のHeLa細胞のラマン分光

画像：(a)ノイズ除去後,(b)ノイズ除去前。 
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成果の位置づけと類似研究との比較： 

本研究では、従来のラマン散乱、および表面増強ラマン散乱を用いた生体分子検出の感度

を飛躍的増大させた。従来技術においては、細胞内の分子の位置とラマン散乱スペクトルの同

時検出には、もっとも高速なものでも数分の時間を要していたが、本研究で開発したシステムで

は数10ミリ秒の時間分解能、数10nmの位置計測精度を実現した。粒子プローブとそこからの増

強ラマンスペクトルは連続的に約24時間の観察が可能であり、長時間の細胞内の環境変化や、

粒子近傍での分子の活動をモニタリングできる。 

また、本研究成果は、プローブ粒子を任意に走査せずとも、その軌跡から生体内の構造や、

細胞機能を可視化できる新しいイメージングを実現した。従来のカンチレバー等を用いたプロ

ーブ顕微鏡では生きた細胞内を3次元的に観察することは出来なかったが、ナノ粒子の挙動と

そこからのラマン散乱スペクトルの同時検出により、細胞内の生体分子を高い空間分解能で観

察することに成功した。 

 

(2)研究成果の今後期待される効果 

本研究の成果により、生体内の分子を無標識、高感度かつ高い時間分解能、空間分解能

で検出することが可能になった。 プローブとして用いる金属ナノ粒子の動態を利用し、生体内

の様々な輸送機構や、捕食、排出といった細胞の機能の詳細な解析に利用できる。また、金属

ナノ粒子表面を、タンパク質や薬剤により修飾すれば、細胞の免疫活動や薬剤への応答を分

子レベルで解析することが可能になり、基礎医学、創薬分野での研究開発への応用が期待で

きる。 

 

 

 
図２２ 拘束条件を加えたALS法により成分分離して得られた各成分の空間分布と

ラマンスペクトル：(a)非負拘束条件のみを用いた場合,(b)非負拘束条件と空間拘束

条件を用いた場合 
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４．５ 金ナノロッドアレイを用いたスキャンレス SPPナノイメージング 

（１）研究実施内容及び成果（実施方法・実施内容・成果、成果の位置づけや類似研究との比較） 

成果：スキャンを必要としない SPPナノイメージング法を開発 

SPP を利用した新規な２次元ナノイメージング法として、長距離画像伝送、超解像イメージン

グ、カラーイメージング、拡大イメージングを同時に実現する金属ナノレンズを新たに提案した。

提案した金属ナノレンズは、銀ナノロッドアレイの積層構造である。画像の伝送、イメージングに

は、個々の銀ナノロッドに誘起される局所的表面プラズモン共鳴を利用している。ナノロッドをア

レイ化することにより光の２次元分布をアレイの反対側に結像する。共鳴波長は、銀ナノロッドの

ロッド長によって決まる。単一ロッドの理想形状における共鳴帯域はわずか数ナノメートルと非

常に狭く、単一波長でのみ動作するが、このロッドを積層することにより、共鳴帯域数百ナノメー

トルと広帯域化されることを新たに見いだした。FDTD 法を用いた電磁場計算により、可視領域

で広帯域でナノイメージングできる金属ナノレンズを設計し、その伝送特性を検証した。 

図２３に、金属ナノレンズによる２次元イメージングの FDTD 計算結果を示す。ナノ光源の分

布が、金属ナノレンズを伝搬し、反対側で結像されている(a)。長い１本のロッドよりもそれを分割

してそれぞれの間にギャップを設けた積層構造にすることで(b)、モード数を減らしてかつ帯域を

広げられる (c)。この計算結果で得られた領域はちょうど可視光全域をカバーしており、可視域

全体でのイメージング、すなわちカラーイメージングを実現できることを意味する。さらに、拡大

イメージング可能な金属ナノレンズも設計した。像を拡大するためには、物体側のアレイピッチ

に対する観察側のアレイピッチの比率を大きく取る必要がある。拡大の際、レンズ中心部に相

当するロッド長と周囲のロッド長の長さが異なり、伝送可能な周波数帯域が異なる。しかし、図１

１(d)のような、ロッドサイズおよびギャップ長を選んでやれば、帯域ずれはわずかとなり(e)、この

レンズで可視域の広い領域で拡大カラーイメージングが可能となる。 

 

 

 

成果の位置づけと類似研究との比較： 

光伝送素子として汎用的に用いられている光ファイバーの場合、その径は光の波長より小さ

くすることはできないが、金属ナノレンズを構成するロッドの径はいくらでも細くすることができ、

光の回折限界を超えたナノスケールの分解能を実現できる。しかし、従来の金属ナノレンズで

はその観察像は物体と等倍であり、またその色彩も離散的な波長に限られていた。本研究では、

金属ナノロッドを扇形状に束ねロッドの長さ方向にナノサイズのギャップを設けることによって、こ

れまでの数ナノメートルという超高分解能のレンズの特性を損なうことなく、観察像の拡大およ

びカラー・イメージング化を実現した。 

 

 

(2)研究成果の今後期待される効果 

金属ナノレンズは、蛍光や発光の空間分布を画像として拡大伝送できる。十分な拡大率を持

たせれば、伝送された像を通常のレンズを用いた顕微鏡で観察可能となる。すなわち、市販の

 
図２３ (a)金属ロッドアレイを用いたナノレンズ。ロッドを細分化(b)すると、伝搬可能
な周波数帯域が広がる(c)。(d)ロッドを扇形に配すると拡大イメージングできる。この
際、周波数帯域がシフトするが(d)、そのシフト量は十分小さい。 

(d) (e) 
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蛍光顕微鏡の試料に金属ナノレンズを組み込むだけで、ナノ分解能の光学イメージングを実現

できる。スキャンを必要としないので、一枚の画像の取得時間は通常の蛍光顕微鏡と変わらな

い。応用分野は、生物、医学、半導体産業など計り知れない。 
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46. 桑原彰太, 矢野隆章, トーマス ロジャース, 河田 聡, ”ラマンイメージング手法によ

る孤立単層カーボンナノチューブのラマン観察,” 第 39 回フラーレン・ナノチューブ

総合シンポジウム (京都大学, 2010 年 9 月 5-7 日). 

47. 奥野義人, 桑原彰太, 矢野隆章,プラブハット バルマ, 河田 聡, "Raman Scattering 

Study of Deformed Single-Walled Carbon Nanotubes," 第 39 回フラーレン・ナノチ

ューブ総合シンポジウム (京都大学, 2010年 9月 5-7日). 

48. 早澤紀彦、タルン・アルバラード、矢野隆章、河田聡 “先端増強電場による温度コン

トロールを用いた顕微分光法の開発,” 平成 22 年度日本分光学会年次講演会 (京都大

学, 2010 年 11 月 18-20 日). 

49. 本田光裕、齊藤結花、プラバット バルマ、河田 聡 “単層カーボンナノチューブ(SWNT)に

内包された C60の光重合,” 第 70 回秋季応用物理学会学術講演会 (富山大学, 2009 年 9

月 8-11 日). 

50. 森田寛之, Nicholas I. Smith, 新岡宏彦, 安藤潤, 藤田克昌, 河田 聡, “生細胞内での金イ

オン還元による金ナノ粒子の形成” 第 46 回日本生物物理学会 (福岡国際会議場, 2008 年

12 月 3-5 日). 

51. Nicholas I. Smith, 熊本康昭, 藤田克昌, 河田 聡,“An Optical pacemaker for heart muscle 

cells,” 第 46回日本生物物理学会 (福岡国際会議場, 2008年 12月 3-5 日). 

52. Satoru Shoji, T. Rodgers, Satoshi Kawata, "Chirality-Selective Manipulation of Single-Wall 

Carbon Nanotubes by Optical Gradient Force," 平成 20 年度日本分光学会年次講演会 (仙

台, 2008 年 11月 19 日-21日). 

53. Yuika Saito, Syunsuke Yasugi, Kyoko Masui, Satoshi Kawata, "Near-Field Raman Analysis of 

Graphene Layers," 平成 20 年度日本分光学会年次講演会 (仙台, 2008 年 11 月 19 日-21

日). 

54. Masashi Motohashi, Norihiko Hayazawa, A. Tarun, Satoshi Kawata, "Cross-Sectional Strain 

Visualization in CPU by Tip-Enhanced Raman Spectroscopy Based on Depolarization 

Detection," 平成 20年度日本分光学会年次講演会 (仙台, 2008年 11 月 19日-21 日). 

55. Atsushi Taguchi, Shintaro Fujii Taro Ichimura Prabhat Verma Yasushi Inouye, Satoshi Kawata, 

"Oxygen-Assisted Shape Control in Polyol Synthesis of Silver Nanopcrystals," 平成 20年度

日本分光学会年次講演会 (仙台, 2008年 11 月 19 日-21 日). 

56. Taguchi, Norihiko Hayazawa, Yuika Saito, H. Ishitobi, Satoshi Kawata, "Optimization of 

Plasmon Resonance Wavelength in Metal Coated TERS Probe by Refractive Index 

Modification," 平成 20年度日本分光学会年次講演会 (仙台, 2008年 11月 19日-21 日). 

57. Hidekazu Ishitobi, Norihiko Hayazawa, A. Taguchi, Satoshi Kawata, "Gap-Mode 

Tip-Enhanced Spectroscopy," 平成 20年度日本分光学会年次講演会 (仙台, 2008 年 11 月

19 日-21 日). 

58. Almar Palonpon, Taro Ichimura Prabhat Verma, Yasushi Inouye, and Satoshi Kawata, 

"Contributions of Charge Transfer Resonances in Surface-Enhanced Hyper-Raman Scattering," 

平成 20 年度日本分光学会年次講演会 (仙台, 2008年 11月 19 日-21 日). 

59. Taro Ichimura, Shintaro Fujii, Taka-aki Yano, Prabhat Verma, Yasushi Inouye, Satoshi Kawata, 

“Tapping mode tip enhanced Raman spectroscopy for regulation of tip-sample distance,” 平成

20 年度日本分光学会年次講演会 (仙台, 2008年 11月 19日-21 日). 

60. 藤田克昌, 浜田啓作, 井上康志, 河田 聡“レーザー走査ラマン顕微鏡による細胞動態の観

察,” p. S212 (3P302). 第 45 回日本生物物理学会（パシフィコ横浜, 2007年 12月 21-23 日）. 

61. 平賀大吾, 斉藤結花, 小実 , 藤田 克昌 河田 聡“ラジアル偏光ビームを用いた偏光分解

顕微ラマン分光” 日本光学会年次学術講演会 (大阪大学 2007年 11 月 26日-28 日) 

62. Daigo Hiraga, Yuika Saito, Minoru Kobayashi, Katsumasa Fujita, Yasushi Inouye and Satoshi 
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Kawata “Polarization-resolved micro Raman spectroscopy using a radially polarized 

incidence,” 平成 19年度 社団法人日本分光学会年次総会 (東京, 2007 年 11月 12日-14

日). 

63. 矢野隆章 , 市村垂生 , 田口敦清 , 早澤紀彦 , Prabhat Verma, 井上康志 , 河田  聡 

“Investigation of electromagnetic interactions between a metal nanostructure and molecules 

through metal-molecule distance dependent near-field Raman scattering,” 平成 19 年度 社団

法人日本分光学会年次総会 (東京, 2007年 11月 12日-14 日). 

64. 山中真仁, 河野省悟, 藤田克昌, 河田 聡 “Use of saturated excitation for high-resolution 

fluorescence imaging,” p. 90. 平成 19年度 社団法人日本分光学会年次総会 (東京, 2007

年 11月 12 日-14 日). 

65. 早澤紀彦,渡邊裕幸,齊藤結花,河田聡 “Towards atomic site selective sensitivity in near-field 

spectroscopy,”RIKEN symposium: The 5th Nanophotonics symposium, (埼玉, 2006年 10月). 

66. 齊藤結花、早澤紀彦, 柳和宏, 河田 聡 “Near-field investigation of single walled carbon 

nanotubes,” RIKEN symposium: The 5th Nanophotonics symposium, (埼玉, 2006 年 10 月) 

 

(４)知財出願 

①国内出願 (１２件)  

1.  名称：「金属ナノ粒子の製造方法」 

発明者：田口敦清, 河田聡, 市村垂生, 井上康志 

出願人：JST 

出願日：2008.9.25 

出願番号：2008-245361 

2.  名称：「近接場光学顕微鏡の信号光測定システム」 

発明者：市村垂生, 矢野隆章, 井上康志, 河田聡 

出願人：JST 

出願日：2008.9.19 

出願番号：2008-241151 

3.  名称：「ナノ粒子プローブを用いた画像化方法」 

発明者：藤田克昌, 河田聡, 市村垂生, 井上康志 

出願人：JST 

出願日：2008.8.8 

出願番号：2008-205387 

4.  名称： 「パルスレーザー発生装置およびパルスレーザー発生方法」 

発明者：田中拓男, 武安伸幸, 河田聡 

出願人： 理化学研究所 

出願日： 2008.4.22 

出願番号：2008-111610 

5.  名称： 「３次元ナノ金属構造体の光還元加工法」 

発明者：田中拓男, 武安伸幸, 河田聡 

出願人：理化学研究所 

出願日： 2008.3.25 

出願番号：2008-077913 

6.  名称： 「近接場プローブ, 近接場ラマン分光システムのカンチレバー, 近接場ラマン分

光システム, ならびに近接場ラマン分光システムの制御方法」 

発明者：河田聡, 齊藤結花, 田口敦清, 井上康志 

出願人：理化学研究所 

出願日： 2008.3.3 

出願番号：2008-052511 
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7.  名称： 「非線形光学材料、光記録材料、光記録方法、感光性材料、フォトリソグラフィ

ー方法、光重合開始剤、及び光増感剤」 

発明者：藤田克昌, 小林実, 菊地和也, 水上進, 河田聡, 河野省悟 

出願人： 大阪大学・ナノフォトン(株) 

出願日： 2008.1.30 

出願番号：2008-018665 

8.  名称： 「散乱型近接場顕微鏡用プローブの製造方法」 

発明者：小野篤史, 早澤紀彦, 田口敦清, 齊藤結花, 河田聡 

出願人：理化学研究所 

出願日： 2007.12.25 

出願番号：2007-332023 

9.  名称： 「チップ増強ラマンプローブ及びその製造方法」 

発明者：田口敦清, 早澤紀彦, 齊藤結花, 河田聡 

出願人：理化学研究所 

出願日： 2007.12.25 

出願番号：2007-332046 

10. 名称： 「金属コーティング方法および金属リングの製造方法」 

発明者：武安伸幸, 田中拓男, 河田聡 

出願人：理化学研究所 

出願日： 2007.7.3 

出願番号：2007-174980 

11. 名称： 「微粒子表面への金属コーティング方法および該方法によって金属コーティン

グされた微粒子」 

発明者：田中拓男, 武安伸幸, 河田聡 

出願人：理化学研究所 

出願日： 2007.7.3 

出願番号：2007-174981 

12. 名称： 「蛍光顕微鏡及び観察方法」 

発明者：藤田克昌, 河田聡, 中村收, 小林実 

出願人： 大阪大学 

出願日： 2007.6.4 

出願番号：2006-547672 

 

②海外出願 (3件) 

1.  名称：「近接場光学顕微鏡の信号光測定システム」 

発明者：市村垂生, 矢野隆章, 井上康志, 河田聡 

出願人：JST 

出願日： 2009.9.15 

出願番号： PCT/JP2009/004588 

出願国：米国, 欧州（PCT） 

2.  名称：「粒子プローブ近傍に存在する物質の分布を検出する方法、粒子プローブを用い

た画像化方法およびその利用」 

発明者：河田聡, 藤田克昌, 井上康志, 市村垂生, 安藤潤  

出願人：JST 

出願日：2009.8.7  

出願番号：PCT/JP2009/003792 

出願国：米国, 欧州（PCT） 



 - ５０ - 

3.  名称：「近接場光分布伝送素子」 

発明者：河田聡, 加藤純一, 小野篤史 

出願人：理化学研究所 

出願日：2006.12.19 

出願番号：PCT/JP2006/325242 

出願国：米国（PCT） 

 

(５)受賞・報道等  

①受賞 

1. 河田聡, 「第８回江崎玲於奈賞」 (2011年 10 月 13 日). 

2. 河田聡, 「紫綬褒章」 (2007 年 11 月 3 日). 

3. 河田聡, 日本分光学会 学術賞 (2008年 11月 19 日). 

4. 藤田克昌, 第 51 回光学論文賞 (2010年 3月 18日). 

5. 藤田克昌, 日本分光学会・奨励賞 (2011 年 12月 1 日). 

6. 早澤紀彦, Elsevier社 「Chemical Physics Letters: Most cited paper Award」 (2008年 2月1

日). 

7. 齋藤結花, 日本分光学会賞・奨励賞 (2010 年 11月 19日). 

8. 安藤潤, 第 29回（2010年秋季）応用物理学会講演奨励賞 (2010年 11月). 

9. 安藤潤, 日本分光学会年次講演会 優秀ポスター賞 (2010年 11月). 

10. 安藤潤, 日本光学会年次学術講演会 2010 ベストプレゼンテーション賞 (2010年 11月). 
 

②マスコミ（新聞・ＴＶ等）報道 

新聞・雑誌記事 

1. “江崎玲於奈賞に河田氏,” 日経産業新聞 （2011 年 7月 29日）. 

2. “江崎賞に阪大・河田氏,” 朝日新聞 （2011 年 7 月 29 日）. 

3. “『第８回江崎賞』阪大河田教授に,” 讀賣新聞 （2011年 7月 29日）. 

4. “立体写真 色もリアル,” 讀賣新聞 （2011年 4月 8 日）. 

5. “理研・阪大 ３次元ホログラム開発,” 日刊工業新聞（2011 年 4 月 8 日）. 

6. “分析展ハイライト：フォースによって分解能 4nmを達成した近接場光学顕微鏡,” O plus E 

(2009年 10月号). 

7. “阪大、「近接場光」を活用,” 日本経済新聞 (2009年 8月 24日). 

8. “ナノメートルのフィールドで見えない世界探求,” 産経新聞 （2008 年 12 月 18日）. 

9. “生体観察、染色不要に,”日経産業新聞 (2008年 10月 30日). 

10. “ナビ付きラマン顕微鏡 阪大発ベンチャーが開発・物性解析と形状計測両立,” 科学新聞 

(2008年 9月 12日). 

11.  “金属ナノレンズを提案 理研の河田主任研究員ら世界初,” 科学新聞 (2008 年 7 月 18

日). 

12. “ナノの世界に「輝く」光 近接場光,” NHK教育 サイエンス ZERO (2008年 7月 12 日). 

13. “Nanolens makes color imaging of nano objects possible,” Nanowerk, (June, 2008).  

14. “View from FOM 2008: Beyond the limit,” Nature Photonics, Vol. 2, pp. 338-339 (June, 

2008).  

15.  “2008 年度運行学会「学術賞」受賞,”分光研究 （2008年 6 月）.  

16. “Scientists in Japan design first optical pacemaker for labpratory research,” OSA Public 

Release (May 28, 2008). 

17. “おもしろマップできた 光の物語を旅しよう,” 中日新聞 (2008 年 5 月 4 日). 

18. “よみうり寸評/文科省が発行「光マップ」,” 読売新聞 (2008年 4月 19日). 

19. “文科省が発表「一家に１枚」光マップ、全国 150施設で無料配布,” 科学新聞 (2008年 4

月 18日). 

20. “光の種類 図解マップ,” 朝日新聞 (2008年 4月 15日). 
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21. “光と波長と現象 一目で (文科省が「光マップ」),”日経産業新聞 (2008年 4月 4日). 

22. “ガラス基板に微細バネ構造” 日経産業新聞 (2006年 11月 16 日). 

 

テレビ報道 

23. “ひとかけらの大宇宙〜ようこそナノテクの世界へ,”スカイパーフェク TV! 765ch,

（2008 年 7 月 16 日 17:30-18:00）. 

24.  “ナノの世界に輝く光 近接場光”ＮＨＫ教育・サイエンス ZERO,（2008 年 7 月 12

日）. 

25.  “大学の未来・都市の未来・メディアの未来,”中之島ソーシャルリバーフォーラム

2008 スカイ A Sports+ (CATV), （2008 年 6 月 5 日 14:30〜15:30） 

 

(６)成果展開事例 

社会還元的な展開活動 

・ 以下の５つの国際会議を実行委員長として主催し、本 CREST の研究分野の普及・啓発に

貢献した。 
1. Satoshi Kawata, Organizing committee chair, Focus on Microscopy 2008 (Awaji, Japan, 

April 13-16, 2008).  

本会議においてJSTのスポンサーセッションを企画。オープニングで基調講演いただい

た下村脩先生が2008年度ノーベル化学賞を受賞。Nature Photonics誌(2008年6月号)で

会議の様子が紹介(図２８を参照)。 光学顕微鏡の会議としては世界最大規模(参加者

約500名、展示企業38社)。 

2. Satoshi Kawata, Conference chair,“Functional Plasmonics and Nanophotonics”MRS 

Spring Meeting Symposia (San Francisco, USA, March 24-28, 2008). 

3. Satoshi Kawata, Conference chair,“Plasmonics: Nanoimaging, Nanofabrication, and Their 

Applications III,” SPIE Optics & Photonics, (San Jose, USA, August 26-30, 2007). 

4. Satoshi Kawata, Conference chair,“Plasmonics: Nanoimaging, Nanofabrication, and Their 

Applications IV,” SPIE Optics & Photonics (San Diego, USA, August 10-14, 2008). 

5. Satoshi Kawata, Conference chair,“Plasmonics: Nanoimaging, Nanofabrication, and Their 

Applications V,” SPIE Optics & Photonics (San Diego, USA, August 2-6, 2009). 

 

・ 「一家に一枚 光マップ」（文部科学省 製作・著作）を作製。全国の小・中・高等学

校に約 4万部、全国の科学館・博物館に約 15万部配布(2008年 4月 3日)。 

 
図２５ 光マップ 

 (詳細：http://www.mext.go.jp/b_menu/houdou/20/04/08040301/001.htm) 

 

・ CREST の研究成果を 2009分析展において出展した。展示会で最も注目された技術として、

光関連の専門雑誌である「O Plus E」の 10月号に紹介された。 

・ JSTの戦略的創造研究推進事業 CRESTの発足 12周年を記念したシンポジウム「 CREST12 -

科学技術イノベーションを目指す CREST の挑戦-」において研究成果を出展した(東京国際
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フォーラム, 2008年 5月 27日)。 

 

 

§６ 研究期間中の主なワークショップ、シンポジウム、アウトリーチ等の活動 
 

 

年月日 名称 場所 参加人数 概要 

2011年 8月

29 日 

ラマン分光技術の急展

開：革新と波及 

山形大学、日

本 

100 名以上 第 72回応用物理学

会学術講演会にお

いてラマン分光のシ

ンポジウムを企画 

2009年 11 月

14 日 

特別授業（観音寺第一

高校） 

観音寺第一高

校 

N/A 河田聡（研究代表

者）が高等学校での

特別授業を行った 

2009年 8月 2

日－6日 

Plasmonics: 

Nanoimaging, 

Nanofabrication, and 

Their Applications V 

Convention 

Center, San 

Diego, USA 

参加者 300名

以上。約 90

講演。 

河田聡が SPIE年次

大会においてプラ

ズモニクスの国際会

議を主催。 

2008年 8月

10 日－14日 

Plasmonics: 

Nanoimaging, 

Nanofabrication, and 

Their Applications IV 

Convention 

Center, San 

Diego, USA 

参加者 300名

以上。約 80

講演。 

河田聡が SPIE年次

大会においてプラ

ズモニクスの国際会

議を主催。 

2008年 4月

13 日－16日 

Focus on Microscopy 

2008 
淡路夢舞台国

際会議場 , 兵

庫, 日本 

参加者約 500

名。 

河田聡が世界最大

規模の先端顕微鏡

国際学会を主催。

JST スポンサーセッ

ションも企画。 

2008年 3月

24 日－28日 

Functional Plasmonics 

and Nanophotonics 

San Francisco, 

USA 
参加者 300名

以上。 

河田聡がMRS年次

大会においてプラ

ズモニクスの国際会

議を主催。 

2007年 8月

26 日－30日 

Plasmonics: 

Nanoimaging, 

Nanofabrication, and 

Their Applications III 

Convention 

Center, San 

Diego, USA 

参加者 200名

以上。約 50

講演。 

河田聡がプラズモ

ニクスの SPIE 年次

大会においてプラ

ズモニクスの国際会

議を主催。 

2009年 11 月

14 日 

特別授業（長岡高等学

校） 

長岡高等学校 N/A 河田聡（研究代表

者）が高等学校での

特別授業を行った 

 

 

§７ 結び 
SPP を利用した新しいナノスケール光学イメージング技術とその周辺技術の開拓を目的として

本プロジェクトを開始したが、｢§２．研究構想(および構想計画に対する達成状況) ｣に記述したと

おり、当初の研究目標をほぼ達成することができた。1nmに迫る空間分解能を達成したことは、これ

までの光学顕微鏡に大きなブレークスルーを与えることとなった。このことは Nature Photonicsへの

掲載などで評価されている。プロジェクトの後半期では、高い電場増強を有する SPP プローブの歩

留まりの改善にチーム一丸となって注力した結果、二次元イメージングを再現性良くおこなうことが
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可能となった。『誰でも使える』実用性の高い顕微鏡を開発したことによって、今後様々な分野での

普及促進が期待される。生細胞内の SPP イメージング技術の開発は当初の計画にはなかったプロ

ジェクトであったが、追加予算を有効に活用することによって順調に進捗し、三次元かつナノスケ

ールで細胞内の生体機能を分光分析する手法を確立した。また、カーボンナノチューブの歪み分

布をカラー画像表示することにも成功し、分析顕微鏡としての当初の目的を達成することができた

（論文は現在投稿中）。 

参画したメンバーが、本プロジェクトの研究活動・成果を通じて、大型予算や大学・国研でのポ

ストを獲得できたことも大きな成果である。主たる共同研究者である段宣明教授は中国で CREST

級の予算を獲得するに至った。藤田克昌准教授は最先端・次世代研究開発支援プログラムに採

択された。本プロジェクトに参画したポスドクはすべて、最終年度内に常勤職を得ることができた。 

今後は、さらに空間分解能の向上を追求し続け、我々の夢である、１分子を分解して観察する

ことができる SPP 顕微鏡の開発を目指したい。また自ら商品化を目指し、自然科学者や産業界の

一般のユーザーが使える実用的な装置にまで完成させる予定である。 

 
写真：2007年度 阪大—理研 合同シンポジウム開催時の集合写真 (於 淡路夢舞台国際会議場) 

 

 
2008年度 阪大—理研 合同シンポジウム開催時の集合写真 (於 KKRホテル大阪) 
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2009年度 阪大—理研 合同シンポジウム開催時の集合写真 (於 大阪国際交流センター) 

 

 
2010年度 阪大—理研 合同シンポジウム開催時の集合写真 (於 ホテルニュー近江) 

 

 
2011年度 阪大—理研 合同シンポジウム開催時の集合写真 (於 ホテルサンルート彦根) 


