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研究成果の概要（和文）：近接場におけるoptical chiralityに着目し、電磁界シミュレーションによるその系
統的な評価を行った。また、実験的計測可能な近接場の増強電場分布およびそのスペクトルとの比較検討を行う
ことで、近接場における光のキラリティの特性評価を行った。また、ナノ空間での光-物質相互作用の新たな方
法論として、金属ナノ構造が示すプラズモンと光共振器とのモード結合を利用した。複数のプラズモン粒子が光
共振器と結合した際に示す量子コヒーレンス現象を用い、新奇光化学反応場へと適用した。特に、コヒーレント
相互作用下でプラズモンナノ粒子をキラルに配列させ、そのキラル光学応答の増強に成功した。

研究成果の概要（英文）：We conducted a detailed investigation into optical chirality in the near 
field using advanced electromagnetic field simulation. By comparing the characteristics of optical 
chirality with experimentally measurable enhanced electric-field distribution and its spectrum, we 
gained valuable insights about the chirality in the near-field. Our innovative approach involves the
 mode coupling of plasmons exhibited by metal nanostructures with the optical resonator for 
light-matter interaction in nanospace. Exploiting the quantum coherence phenomenon that arises from 
the coupling of multiple plasmon particles with an optical cavity, we have successfully implemented 
a new photochemical reaction field. Notably, our work has resulted in the alignment of plasmonic 
nanoparticles under coherent interaction, leading to a significant enhancement of their chiroptical 
response.

研究分野： 光化学

キーワード： 超螺旋光　プラズモン　キラリティ　角運動量
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果により、量子コヒーレンスが近接場・遠方場における光のキラリティを誘起可能な新たな方法論を
提案し、さらに内部量子収率の増大、ラマン散乱現象の均一化など、従来とは異なる様式で物質と相互作用する
ことを明らかにした。
さらに、近接場キラリティの方法論として、近接場におけるoptical chiralityを数値シミュレーション的に求
め、実験的に計測可能な電場増強と照合する方法論を提案した。
これらの新たな方法論は、従来手法では極めて小さかった円偏光と物質との相互作用を増大させ、新たな光物質
科学へと展開可能であると期待される。

※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 
物体や現象がその鏡像と重ね合わせることができない性質、すなわち、キラリティは、ナノス

ケールから日常の物質にまで広く存在しており、特に生体を構成するアミノ酸や糖が一方の鏡
像異性体のみからなるホモキラリティは、生命の起源の謎として多くの研究者を惹きつけてい
る。光と分子のキラリティの相互作用についての研究もその一環で行われてきたが、光の波長で
決まる螺旋電場のピッチの空間スケール(数 100 nm)が分子のサイズよりも遙かに大きいため、
その相互作用はきわめて小さい。 
近年、申請者を含む多くの研究者が円偏光と金属ナノ構造の相互作用によってあらわれる近接
場光の特性について盛んに研究を進めている。近接場光はナノ空間に閉じ込められているため、
分子との相互作用が飛躍的に大きくなる。さらにナノ加工技術の進歩によりナノ構造の対称性
を精緻に造り分けられるようになってきたことにより、キラルなナノ構造の近接場・遠方場にお
ける光学特性とその物質との相互作用は大きな物理化学的トピックとなりつつある。 
 このような背景を鑑み、申請者は、世界に先駆けてナノ空間でのキラル光-物質相互作用の作
用機構を系統立てて理解し、光化学反応場を創製することを着想した。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、円偏光を近傍に閉じ込めて変調可能なプラズモンナノ構造を設計し、その近接場
の性質を物質との光化学的相互作用を介して系統的に理解し、新規なナノ光反応場を創製する
ことを目的とする。近接場における円偏光は分子との著しく強い光化学的相互作用をしめすこ
とが分かっているが、それを化学物質変換に適用し、その各素過程について詳細に検討すること
で、反応場としての動作原理と設計指針を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
(1) 近接場における optical chirality に着目し、電磁界シミュレーション（時間領域差分法）によ
るその系統的な評価を行った。また、実験的計測可能な近接場の増強電場分布およびそのスペク
トルとの比較検討を行うことで、近接場における光のキラリティの特性評価を行った。 
(2) ナノ空間での光-物質相互作用の新たな方法論として、金属ナノ構造が示すプラズモンと光
共振器とのモード結合を利用した。複数のプラズモン粒子が光共振器と結合した際に示す量子
コヒーレンス現象を用い、新奇光化学反応場へと適用した。特に、コヒーレント相互作用下でプ
ラズモンナノ粒子をキラルに配列させ、そのキラル光学応答の増強を行った。 
 
４．研究成果 
 
(1) 本研究ではまず、光のキラリティを表す量として注目されている optical chirality を近接場で
系統的に理解することを目的とし、電磁界シミュレーションプログラムを改良した。optical 
chirality density, C は、式(1)で表される。1, 2) 
 
 
 
 
 
 
ここで、ε0、μ0は真空の誘電率と透磁率、Δx、Δu、Δz はそれぞれ電場と磁場の各空間成分の位相
差である。 
式(1)で用いる各パラメータはシミュレーション結果から取得することが出来る。ここから、

近接場における任意の波長の C の空間分布、および任意局在空間の C の波長依存性、スペクト
ルを計算するプログラムを構築した。Fig. 1 に金ナノ長方形表面に円偏光を照射した際の C の空
間分布及びスペクトルを示す。これまでに押切は同じ構造に円偏光を照射した際に長軸方向と
短軸方向のモード干渉によって二次元キラルな近接場電場増強分布を示すことを実験・理論的
に明らかにしてきたが 3)、本シミュレーション結果は強度分布だけでなく、光のねじれを表す C
そのものが左右円偏光に対して異なる応答を示すことを明らかにしたものである。 
 
(2) 量子コヒーレンスが示す集団的モード形成と特異な光電気化学特性 
 複数のプラズモンナノ粒子がナノ光共振器と結合し、混成状態を形成すると、プラズモンモー
ド同士の相互作用も強くなり、同期してコヒーレントな状態となる。このとき、プラズモンモー
ド同士のポピュレーションも可換となるため、既存の光化学、ナノフォトニクスには見られない
ユニークな特性が発現することがわかった。例えば、コヒーレント相互作用下では、個々のプラ
ズモンモードとしてではなく、複数のプラズモン粒子が集団的なモード形成をすることが明ら
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かとなった（Fig. 2）。4, 5)さらに、ホットキ
ャリアの移動経路の最適化 4)、表面増強ラ
マン散乱の空間平均化 6, 7)といった、新奇
な光化学現象を発見した。以上より、モー
ド結合を有効活用することで、新奇光-物
質相互作用場として用いることが可能で
あることが示された。 
 
(3) モード結合によるキラル配列プラズモ
ニックアレイのキラル光学応答) 
 上記モード結合下での集団モード形成
を利用した、光学キラリティの増強を着想
した。具体的には個々の粒子はアキラルで
ある金ナノドットを、キラルな配列で配置
し、ナノ共振器と結合させた構造を作製し
た。その結果、ナノドットは集団的なモー
ド形成し、近接場、遠方場ともにキラル光
学応答を示した。 
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Fig. 1 (a) 金ナノ長方形表面の C の空間分布

（波長 xx nm）．(b) 金ナノ長方形左上部の C

の積分値のスペクトル． 

 

Fig. 2 金ナノドットアレイの位相の空間分

布の電磁界シミュレーション．（a）共振器あ

り. (b) 共振器なし. 
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