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研究成果の概要（和文）：金属微細構造による光アンテナによって赤外インコヒーレント光を「可視域で発光す
る分子」に凝集させ、可視“コヒーレント”光に変換する、全く新しい光学過程の機構を理論実証することを目
的とし、次の成果を得た。すなわち、アンテナ－分子結合系で分子を直接駆動する形式において非定常過程を利
用した放射特性の解析を行い、連続入射光を反転分布形成後、急速に遮断することで、上方変換的な放射に加
え、二準位系の数が増大した場合、超蛍光様の協力発光が起こることを明らかにし、当初狙いの効果を理論実証
した。さらに分子の具体的空間配置に応じた遅延効果を正しく考慮した超蛍光の計算が出来る手法を初めて開発
することに成功した。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to theoretically demonstrate a coherent 
emission of visible light associated with up-conversion of the incoherent infrared sunlight by using
 quantum mechanical coupling of optical antennas and molecules. Base on this purpose, we have 
obtained the following results: Rapid truncation of incident light after the continuous excitation 
of molecules (that are coupled with the antenna), the up-converted photo-emission occurs from the 
inversely populated molecules. If the number of molecules is large enough, the emission becomes 
superfluorescence; namely, the coherent light is emitted, which indicates our achievement of 
purpose. Further, we have successfully developed a new theoretical method to study the cooperative 
emission from the spatially dispersed molecular ensemble in the geometrically designed mediators.

研究分野：光物性理論、非線形光学理論、量子光学理論

キーワード： 光アンテナ　波長変換　局在プラズモン　コヒーレント光　超蛍光
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１．研究開始当初の背景 
	 本提案は、申請者等が独自に見出した光ア
ンテナと分子の量子力学的結合に基づいた現
象が基礎になっている。近年、金属微細構造
や金属ナノギャップ近辺で強く増強するプラ
ズモン電場を用いた単一分子分光や高感度セ
ンサーなどの研究が盛んに行われている。こ
れら金属構造による光アンテナ効果を利用す
る従来の研究では通常、金属アンテナで増強
した光電場が分子や量子ドットなどに一方向
的に作用する描像に基づく観点からのものが
主流であった。一方、申請者はアンテナと吸
収体（発光体）が量子力学的に結合して互い
に影響を与えることを考慮した新たな枠組み
により、従来の描像からは予見できなかった
特異な光励起過程が生じることを見いだして
いた。また初等的モデルにより、アンテナを
介し可視域で発光する分子を、赤外光によっ
て反転分布まで励起でき、さらには、これが
波長変換を伴って実際に発光することを明ら
かにしていた。 
 
２．研究の目的 
	 赤外太陽光エネルギーの効率的利用技術に
関しては多様な研究分野で重要な課題となっ
ている。本研究の目的は、金属微細構造によ
る光アンテナによって赤外インコヒーレント
光を「可視域で発光する分子」に凝集させ、
可視“コヒーレント”光に変換する、全く新
しい光学過程の機構を理論実証することであ
る。基礎となる機構は申請者らが独自に見い
だした、金属アンテナ-ナノ構造（量子ドット、
分子）結合系の量子力学的干渉効果による特
異なエネルギー捕集機構と、波長変換を伴う
分子の発光現象である。目標の機構が実証さ
れれば、赤外太陽光を高効率捕集して波長変
換し、かつ高品質エネルギー流であるコヒー
レント光を生成する画期的な赤外利用技術へ
結びつくと期待される。 
 
３．研究の方法 
	 本研究では、最近申請者のグループで開発
に成功した全量子論的な離散双極子近似計算
法や遅延効果を含む超蛍光理論を駆使し、金
属アンテナや発光体の幾何学的構造を含む現
実的物質パラメーターを導入して「コヒーレ
ント光変換機構」の理論的実証を行った。 
	  
４．研究成果 
[1]これまで申請者は、アンテナ-分子-応答場
の三体の自己無撞着相互作用を考えることで、
二準位系に反転分布が形成でき、さらに上方
変換的な出力が現れることを明らかにしてき
た。初年度にはアンテナモデルについて、実
験結果を再現可能なパラメーターで表し、入
射光をパルス光源へと拡張した。その結果、
レーザー発振可能な利得がある反転分布状態
が形成でき、また、コヒーレント光源素子へ
のデバイス化の提案に向けて複数分子系への
拡張手法を構築した。また二年目には、励起

対象である二準位系が複数存在している場合
においても、単一の二準位系の場合と同様に
反転分布が形成できることが明らかになった。 
 
[2]ナノギャップに分子が配置され、二光子上
方変換が起こる系を多数配置した場合のモデ
ル計算を行った。通常は分子数が増えると少
数光子非線形性は減退するが、アンテナ効果
による横場を介した強い分子間相互作用によ
り準位分裂が起こることでむしろ広面積を活
かした（太陽光程度の入射でも可能な）高効
率な上方変換が起こることを明らかにした。
また、分子を直接駆動する形式において非定
常過程を利用した放射特性の解析を行い、連
続入射光を反転分布形後、急速に遮断するこ
とで、上方変換的な放射に加え、二準位系の
数が増大した場合、超蛍光様の協力発光が起
こることを明らかにした。このことから、本
課題で目的とした上方変換的なコヒーレント
光源を実現する物理機構の存在を理論実証す
ることに成功した。 
 
[3]多数の分子の協力放射が高効率に起こる配
置の設計を行い、一例として誘電体球の
Whispering Gallery Modesと結合した多分子系
が自由空間に比べて桁違いに効率的に協力放
射を起こすことを明らかにした。またこの際
に、分子の具体的空間配置に応じた遅延効果
を正しく考慮した超蛍光の計算が出来る手法
を初めて開発した。これにより、遅延効果が
存在する場合の協力現象が従来知られた超蛍
光と異なる多彩な振る舞いを示すことを明ら
かにした。 
 
	 以上の結果の論文化、及び学会発表、さら
に実験グループとの実証へ向けた協議が、３
０年度からの基盤研究(B)の採択に結びついた。
具体的には超蛍光の基礎となる物理機構であ
る量子結合系の同期現象を記述する一般的な
理論とその応用のデモンストレーションを
行った論文が Physical Review Lettersに掲載さ
れ、関連の発表を、学会、国際シンポジウム
で招待講演として行った。同様に、波長を上
方変換してコヒーレント光として発光させる
機構についても論文投稿し、現在審査中であ
る。また、その結果についても内外学会にお
ける招待講演において発表を行った。さらに
実験グループとは、超流動ヘリウム中で作成
が可能なZnO単結晶微小球などを用いて上記
物理機構を統合し、微弱光を波長変換的にコ
ヒーレント光に変換する実験計画を策定し、
本研究課題で理論実証する事が出来た「赤外
太陽光-可視コヒーレント光直接変換機構の
理論的実証」へむけての予備実験を開始する
ことにした。	  
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