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　この50年の間に、蛍光分光法の分野
は著しく成長した。蛍光技術の利用は
まず生化学と生物物理学の分野で開始
したが、その後急速に拡大して、今や、
生体イメージングから材料特性評価に
わたる広い学問分野の万能ツールにな
った。
　蛍光顕微鏡法は、構造と動的過程を
サブマイクロメートルのスケールで評
価することができる強力なツールだ。
例えば、特定の生物親和性をもつフルオ
ロフォアの局在化に利用すれば、生き
た細胞の内部構造を可視化できる。長
時間のイメージングセッションにおける
量子ドット（QD）標識の主要な利点はそ
の光安定性にある（1）。汎用色素Alexa
Fluor 488（緑色）は180秒間の過程で
かなりの光退色を起すが、QD630スト

レプトアビジン（赤色）は連続照明下で
もその全輝度を維持し続ける（図1）。
さらに、QDの調節可能な光学的性質と
構成材料の多様性によって、発振波長
が可視から赤外に及ぶ複雑な標識化戦
略とともに容易な多重化を可能にする。
　これと並行して単一粒子トラッキン
グ実験を行えば、細胞の輸送機構の解
明につながる、細胞内の標識化種の時
間依存拡散定数が求められる。QDの
高い輝度と光安定性は長距離の単一粒
子トラジェクトリを可能にするが、この
実験も蛍光間欠性または「点滅」とい
った興味深い単一分子現象を明らかに
する。点滅は、フルオロフォアの発光
強度が「オン」と「オフ」の状態間をラ
ンダムに揺らいでいるかのように見え
るときに起きている。この現象は普遍

的であり、半導体ナノワイヤ、ナノロッ
ド、QD、有機色素分子を含む多種多
様なナノスケール発光体で観測されて
いる。15年ほど前から研究されてきた
にもかかわらず、今日でもなおこの現
象は謎につつまれたままだ。

蛍光点滅はなぜ起きるのか？
　点滅は、分子の連続励起によって起
こるため、特に興味深い現象だ。量子
力学は短い時間スケールでのいくつか
の強度ゆらぎ（1913年にニールス・ボー
アによって予測された現象、いわゆる
量子ジャンプ）を説明することはできる
が、実験観測によって、フルオロフォア
は量子力学的な時間スケール（秒また
は分）をはるかに超える周期でもオフ状
態のままのことが良くあることが明ら
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図1　実験結果は、有機色素分子（緑色）に比べて、QD標識（赤色）を使うことによって細胞イメージングにおける光退色
が大幅に低減されたことを示している。示された画像は補色関係にあり、上部パネルでは細胞核がQD630-
steptavidinで標識化され、周辺はAlexaFluor488で標識化されており、下部パネルでは逆の標識が使われている。（画
像提供：米クアンタムドット社のX.Y.ウー氏）
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徴は固有の時間スケールの欠如である。
フルオロフォアをオンまたはオフに切
り替えるための特性速度が存在しな
い。このことは、単一QD放射トラジェ
クトリにおけるオン対オフ状態を区別
する閾値解析によって裏付けられた。
半対数グラフ上にプロットされた結果
としてのオンまたはオフ時間のヒスト
グラムから、関連するオン／オフの確率
密度が広範囲の時間スケールにわたっ
て分布していることが即座に見て取れ
た。実際、オンとオフ時間の広い分布
は対数‐対数プロットでうまく捕らえる
ことができ、時間で50年間、確率密度
で70年間にわたって線形特性を示し
ている。これは、それらが一つのフルオ
ロフォアの光物理を起源としているこ
とを顕著に表している。したがって、QD
のオン時間とオフ時間もべき乗則分布
になる。べき乗則は日常生活で頻繁に
出会う、例えば、言葉の使用頻度、停電

時間、富の分布などの事柄を説明する。
　点滅のべき乗則特性には共通の一致
があるものの、その物理的起源はまだ
論争中である。しかし、一つの明確な
結論は、それが表面と環境に関係して
いるということだ。特に、最近の研究
によれば、点滅は、経験的にではあるが、
QDを別の厚い半導体層で被覆すると停
止する（2）。ノイハウザー氏（Neuhauser）
が率いる研究チームは、偏在するもう
一つの単一分子レベルの現象としての
スペクトル分布と点滅との間に相関が
あることを明らかにした（3）。これは、QD
スペクトル拡散の共通の説明がその表
面を含むがゆえに重要である。
　点滅を説明するために、多数のモデ
ルが提案された（4）。最初の一つはQD
の帯電／放電機構に関連する。すなわち、
帯電（イオン化）したQDは無放射であ
り、中性状態に戻った後に放射すると
考えた。その結果、点滅は単一分子レ

ベルの電子移動事象の目視観測として
作り直された。このモデルは、訴求力
はあるが、いくつかの欠点に悩まされる。
特に、オンとオフの状態間のスイッチ
ング事象を容易に説明する一方、オン
時間またはオフ時間の確率密度に対す
るべき乗則特性を予測しない。結果と
して、このモデルは、べき乗則分布が
生じるように様々な方法で改良される
ことになった。これは、多重アクセプ
タ状態、それらのスペクトル拡散、さ
らにはトンネル障壁の高さまたは幅の
ゆらぎなどの導入に関係する。放出さ
れたキャリアの拡散または単に無放射
キャリア再結合速度の本質的なゆらぎ
を誘起する代替べき乗則予測モデルも
提案された。
　上記のモデルはいずれも連続する空
間拡散概念でべき乗則点滅を説明す
る。しかし、ごく最近の研究によって、
連続するスイッチング事象が相関しな
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図3　図式は、オン状態とオ
フ状態の定義（a）、再結合
中心として機能する2準位
系をもつQDの表現（b）、オ
ン時間（水平軸）と次のオン
時間（面外軸）の実験確率密
度分布関数（垂直軸、色コー
ド化）（c）、MRCモデルで
複雑化された確率密度関数
の理論計算（d）を示してい
る。連続するオン時間間の
正の相関は、対角線「隆線」
として認められる対角線に沿
った増大した確率密度に起
因する。これは、オン時間
が長くなるにつれ次のオン時
間もほぼ確実に長くなること
を意味する。理論計算は半
定量的に実験結果を再現し
ている。（画像提供：ノートル
ダム大学）
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