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研究成果の概要（和文）：　本研究では、赤外微弱光によって、可視域で発光するナノ構造を高効率に反転分布させる
新奇なナノシステムの可能性を独自の理論手法によって数値実証することを目的とした。金属構造と分子が量子結合す
る系を多重振動子としたモデル計算では、分子の反転分布が得られ、かつ上方変換的に発光が生じることが確認出来た
。さらに具体的金属構造を想定した計算手法の開発に成功し、計算の結果、プラズモンアシストにより微弱光で反転分
布が得られることが明らかになった。さらにそのような系が広がって複数存在する場合に超蛍光が発生することも独立
なモデルで確認でき、当初の目的を達した。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to theoretically demonstrate an unconventional 
nano-system with visible emission line that can be inversely populated by weak infrared irradiation. By 
employing the coupled oscillator model for the quantum mechanically coupled system with a metallic 
antenna and a molecule, we have confirmed the population inversion of the molecule and its up-converted 
luminescence. Then, we have succeeded in developing a new numerical method to take into account explicit 
spatial geometry of the metallic structures, and it has been clarified that an even weak pumping can 
generate the molecular population inversion if the plasmon-assisted process excists. Further, by using an 
independent model, we have demonstrated that the superfluorescence occurs when many such systems are 
dispersed in a region even if the area of the region is much wider than the light wavelength.

研究分野： 光物性理論

キーワード： 金属アンテナ　量子ドット　ナノギャップ　超蛍光　エネルギー透過
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１．研究開始当初の背景 
 研究開始当初、金属微細構造や金属ナノギ
ャップ近辺で数桁に渡って増強する光電場
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た。これらは金
属構造による光アンテナ効果を基礎にして
いるが、一方で、本来金属アンテナは放射・
散乱損失、及び強い吸収損失があり、また吸
収体（発光体）が電場増強中心に近づきすぎ
るとクエンチング（消光）が起きるなど、原
理的に不可避と考えられる散逸問題を抱え
ている。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
に一方的に働きかける描像に基づいていた
が、申請者はアンテナと吸収体（発光体）が
量子力学的に結合することにより、そのよう
な描像からは伺い知れなかった特異な微視
的エネルギーフロー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、本研究
提案の柱である高効率な波長変換を伴う反
転分布生成機構実現の可能性を明らかにし
ていた。本提案は、ナノアンテナ効果による
太陽光捕集と申請者が独自に見いだしたア
ンテナでのエネルギー透過現象が基礎とな
っていた。 
 
２．研究の目的 
 太陽光を高効率に捕集し、これを高品質エ
ネルギーとして利用する技術の開拓は特続
型社会実現へ不可欠な要素である。本研究の
目的は赤外微弱光によって、可視域で発光す
るナノ構造を高効率に反転分布させる新奇
なナノシステムの可能性を独自の理論手法
によって数値実証することである。基礎とな
る機構は申請者等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微視
的エネルギーフローに基づく新しいタイプ
のエネルギー捕集機構である。目標とするナ
ノシステムが実現すれば、赤外微弱光を高効
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。また、学術的
にも新しい光励起過程の研究へ道を拓くこ
とになる。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、背景誘電率を繰り込んだ
Green 関数に基づき金属アンテナ、吸収体（量
子ドット、分子）結合系を実際の構造を反映
させた形でモデル化し、さらに光、金属、吸
収体のセルフコンシステントな運動方程式
を吸収体の反転分布が扱える非線形領域に
拡張した計算手法を開発する。特長は、金属
アンテナの誘電率を繰り込んだGreen関数を
離 散 双 極 子 近 似 （ Discrete Dipole 
Approximation: DDA）の手法を用いて数値的
に導入する点にある。このように開発した数
値的手法に基づいて、光-金属、（局在プラズ
モンを媒介にした）金属-吸収体の結合パラ

メーターを仮定せずとも、構造や離調に応じ
て自動的に導入される形にし、構造や離調の
設計に基づいて吸収体反転分布がどのよう
な性能で実現するかを調べ、コヒーレント光
源として機能するナノシステムのデザイン
に結びつける。 
 
４．研究成果 
２５年度は以下の研究実績があった。 
 
(1)任意形状の金属構造体と吸収体の混在す
る系におけるポピュレーションや発光をグ
リーン関数法と離散双極子近似(DDA)を用い
て非線形応答まで含め計算する手法の開発
に成功した。 
 
(2)線形応答の範囲で上記 DDA の離散セルの
多段階分割により計算時間を短縮化する手
法の開発に成功した。 
 
(3)光アンテナなどの補助系と分子が結合し
た系を二準位振動子の結合モデルとして非
線形応答まで含めた解析を行い、上方変換的
な反転分布が生じ、さらに発光が得られるこ
とを明らかにした。 
 
(4)遅延効果を含む超蛍光計算の定式化が完
成し、上記上方変換的反転分布が発生した場
合の配列系超蛍光の計算準備が出来た。 
 
２６年度は以下の研究実績があった。 
 
(5)任意形状の金属構造による光アンテナと
分子が相互作用する系に対して、反転分布が
生じる程度の強い非線形応答を、分子のマス
ター方程式と金属構造を含むGreen関数と背
景場を求める離散双極子近似を融合させる
ことにより成功し、二準位分子のみならず、
三準位分子まで含めて反転分布生成条件を
調べた。その結果、典型的色素分子において、
金属ナノギャップ近辺では通常の場合に比
べ数桁弱い光で十分な反転分布が得られる
ことが明らかになり、さらにその場所依存性
や、周波数依存性などを詳細に調べた。 
 
(6)金属アンテナと分子の結合系を結合振動
子モデルで表す手法においては、アンテナの
非線形性を取り入れるため、三準位系とした
モデルに対して計算を行い、金属構造が実験
で報告される程度の非線形性を示す場合に
も反転分布が得られることを明らかにした。
さらに分子の数を複数にする計算手法を開
発し、アンテナと結合した系の超蛍光発光の
計算準備を整えた。 
 
(7)量子ドットが空間的に広がって配置して
光の異なる位相点に存在する場合の超蛍光
の計算手法を開発し、自由空間で広がって配
置された場合と、共振器中で広がって配置さ
れた場合の計算を実際に行い、前者では有意



な超蛍光が、また後者では非常に増強された
超蛍光が発現することを明らかにした。この
結果と上記(5)(6)で得られた結果を総合し、
金属アンテナ-分子結合系での超蛍光発生の
可能性を、実験における試料配置の具体的提
案を含めた形で示すことが出来たと言える。 
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